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Resumo

Heteroestruturas digitais magnéticas (DMHs) sdo estruturas semicondutoras em
que a distribuicao de impurezas magnéticas (Mn) restringe-se a alguns arranjos
bidimensionais (monocamadas) regularmente espagados entre si. Na presenga de
um campo magnético, a interacao de troca sp-d entre os momentos magnéticos lo-
calizados e os portadores itinerantes ¢ responsavel por um desdobramento de spin
gigante, da ordem ou até superior que a separacao ciclotron dos niveis de Landau.
Aqui eu calculo a estrutura eletronica de pocos quanticos digitais magnéticos do
grupo II-VI. Resolvo as equagoes de Kohn-Sham da teoria do funcional da den-
sidade dependente de spin na aproximacao de massa efetiva. Eu entao calculo
diversas propriedades magnetodpticas e de transporte relevantes experimental-
mente. Em particular, eu investigo a fisica dependente de spin presente nestes
sistemas sob dois diferentes pontos de vista. Primeiramente o enfoque é no efeito
do magnetismo do Mn sobre o potencial dependente de spin da interacao de troca
sp-d, em particular nos efeitos da aglomeragao antiferromagnética e da diluicao
do seu perfil de concentracao (segregacao e interdifusdo). Ao considerar estes
efeitos eu reproduzo resultados experimentais para desdobramento de spin AFE e
tempos de espalhamento de spin 745 [S. A. Crooker et al., Phys. Rev. Lett. 75,
505 (1995); Phys. Rev. B 61, 1736 (2000)]. Na segunda parte eu mudo o enfoque
para a fisica de gases de elétrons bidimensionais (2DEGs) altamente polarizados
e mostro a importancia da forte dependéncia de spin das contribuicoes de mui-
tos corpos (troca e correlagdo) presentes nestes sistemas. Em particular, estes
efeitos sao relevantes para o surgimento de fases de ferromagnetismo de efeito
Hall quantico. Eu calculo o magnetotransporte no regime de efeito Hall quantico
para DMHs baseadas em ZnSe e CdTe. Meus resultados reproduzem resultados
experimentais |R. Knobel et al., Phys. Rev. B 65, 235327 (2002); J. Jaroszynski
et al., Phys. Rev. Lett. 89, 266802 (2002)] para a dependéncia com o campo
magnético, com a temperatura, o aparecimento de picos andémalos e o surgimento

de curvas de histerese em varias propriedades fisicas.
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Abstract

Digital magnetic heterostructures (DMHs) are semiconductor structures with
magnetic impurities (Mn) restricted to some planar arrangements (monolayers)
regularly spaced. In the presence of an external magnetic field, the sp-d ex-
change interaction between the localized magnetic moments and the itinerant
carriers is responsible for a giant spin splitting, of the order of, or even grea-
ter than, the cyclotron separation between Landau levels. Here I calculate the
electronic structure of group II-VI digital magnetic quantum wells. [ solve the
Kohn-Sham equations of the spin-density functional theory within the effective
mass approximation. Then I calculate some magneto-optical and transport pro-
perties which are experimentally relevant. In particular, I investigate the spin
dependent physics of these systems from two different points of view. First, I
focus on effects of the Mn magnetism on the sp-d exchange spin dependent po-
tential, particularly the effect of antiferromagnetic clustering and the effect of
dilution (segregation and interdiffusion) of the Mn content profile. By conside-
ring these effects I reproduce experimental results for the spin splitting AFE and
spin scattering times 7,7 [S. A. Crooker et al., Phys. Rev. Lett. 75, 505 (1995);
Phys. Rev. B 61, 1736 (2000)]. In the second part I move on to the physics of
spin-polarized two-dimensional electron gases (2DEGs), and show the relevance
of the strong dependence of the many-body contributions (exchange and corre-
lation) with the spin polarization. In particular, these effects are relevant for
the development of quantum Hall ferromagnetic phases. I calculate magneto-
transport in the quantum Hall effect regime for DMHs consisting of ZnSe and
CdTe. My results reproduce experimental results [R. Knobel et al., Phys. Rev.
B 65, 235327 (2002); J. Jaroszynski et al., Phys. Rev. Lett. 89, 266802 (2002)]
for the dependence with magnetic field, temperature, development of anomalous

resistivities spikes and hysteretic behaviors in many physical properties.
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Capitulo 1

Introducao

Fendémenos quanticos dependentes de spin se manifestam claramente em hetero-
estruturas semicondutoras com materiais semimagnéticos. Estes sao compostos
do grupo II-VI nas quais impurezas magnéticas (Mn, spin 5/2) sdo incorporadas
na ligas. Os elétrons nestes sistemas sao fortemente acoplados com os elétrons
localizados da camada 3d das impurezas de Mn via a interacao de troca sp-d. Na
presenca de um campo magnético externo este acoplamento funciona como um
potencial dependente de spin, levantando a degenerescéncia de spin dos estados
de elétrons e buracos. Este efeito Zeeman efetivo induzido por troca sp-d é duas
ordens de magnitude maior que o efeito ordinério e, portanto, consiste na esséncia
dos efeitos dependentes de spin em semicondutores semimagnéticos.

Estruturas multicamadas de compostos semimagnéticos possibilitam
a modulacao continua e dependente de spin dos offsets das bandas eletronicas.
Esta caracteristica, mais a modulagao intrinseca da heteroestrutura, proporciona
meios convenientes para preparar/ajustar as propriedades eletronicas do sistema.
A super-rede de spin idealizadas por von Ortenberg [1], e subsequentemente rea-
lizada por Dai et al. [2] e Chou et al. [3], exemplifica bem estas ideias. Em parti-
cular, nesta super-rede nao-dopada, segregacao dependente de spin de portadores
fotogerados ocorre na presenca de campos magnéticos externos induzida pela in-
teragao de troca sp-d. Vérios outras heteroestruturas quanticas nao-dopadas e
baseadas no Mn foram desenvolvidas e estudadas por espectroscopia magnetoop-
tica [4-7].

A obtencao de altas densidades de portadores através de dopagem
em heteroestruturas semimagnéticas do grupo II-VI [8] abriu uma nova e pro-

missora area de pesquisa: magnetotransporte spin-polarizado.! Por exemplo,

1O magnetotransporte dependente de spin tem sua origem nas décadas de 70 e 80 em siste-
mas baseados em ligas ferromagnéticas. Neste contexto destacam-se os efeitos de magnetorre-
sisténcia de tunelamento (TMR - tunnelling magnetoresistance) [9, 10] e a magnetorresisténcia
gigante (GMR - giant magnetoresistance) [11]. Ja em heteroestruturas com material semima-
gnético, dificuldades experimentais em obter altas dopagens adiou até meados da década de 90



2 Capitulo 1. Introdugao

Smorchkova et al. [12]| efetuaram medidas de efeito Hall quéantico inteiro de um
gas de elétrons bidimensional (2DEG) confinado em uma heteroestrutura digital
magnética (DMH) [4] n-dopada. Por outro lado, Egues [13] investigou filtragem
de spins em magnetotransporte longitudinal em DMHs. Neste contexto, a habili-
dade de controlar a polarizacao de spin de correntes eletronicas é relevante para
uma optoeletronica dependente de spin [14-19|.

Adicionalmente, uma série de experimentos recentes de magneto-
transporte tém revelado uma fisica extremamente rica envolvendo 2DEGs no
regime do efeito Hall quantico, tanto no regime inteiro, quanto no fracionario.
Aqui eu destaco os efeitos de magnetotransporte relacionados com o surgimento
de ferromagnetismo de efeito Hall (QHF') [20]. Estes experimentos [21-36] relatam
o aparecimento de picos andmalos nas curvas da resistividade p,,. Dependendo
se 0 campo magnético aumenta ou diminui, os picos aparecem em valores diferen-
tes de campo magnético, ou seja, ocorre histerese. Tanto o aparecimento do pico
anomalo quanto a histerese ocorrem para temperaturas abaixo de uma tempera-
tura critica, sugerindo uma transicao de fase. Também sao efetuadas medidas de
relaxacao e de ruido associadas aos picos de magnetorresisténcia.

O trabalho aqui apresentado é uma investigacao tedrica da fisica de-
pendente de spin que ocorre em DMHs. Mais especificamente, eu estudo o poco
quantico digital magnético (DMQW), para o qual eu calculo a estrutura eletro-
nica na presenca de um campo magnético externo, propriedades magnetoopticas,
e magnetotransporte transversal (perpendicular a dire¢io de crescimento). A fi-
sica dependente de spin neste sistema é extremamente rica devido a, basicamente,
dois fatores principais: (1) a interagao de troca sp-d confere a estrutura eletro-
nica do sistema uma, forte dependéncia com o campo magnético e com o spin dos
portadores; (2) ocorre quantizagio espacial ao longo da dire¢ao de crescimento,
formando os 2DEGs. Em conjunto, estes dois fatores permitem explorar pro-
priedades magnetodpticas, fendmenos de transporte relacionados ao efeito Hall
quantico, e efeitos de muitos corpos presentes no 2DEG.

Existe uma extensa literatura abordando, separadamente, os varios
ingredientes presentes nestes sistemas. Entretanto, pouca investigagao teodrica
foi realizada abordando experimentos recentes [4, 7, 21, 37, 38] que combinam o
magnetismo do Mn, sua interagio (troca sp-d) com os portadores, quantizac¢ao
espacial (2DEG) e orbital (niveis de Landau), tudo isto num regime em que efei-
tos de muitos corpos sao relevantes — inclusive responsaveis pelo aparecimento de
ferromagnetismo de efeito Hall (QHF) no sistema da Ref. [21]. A fisica depen-
dente de spin induzida pela interacao de troca sp-d em DMHs é um campo com

muitas possibilidades, abrangendo desde fisica basica até aplicacoes em spintro-

a realizagdo de magnetotransporte spin-polarizado [8].
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nica (eletronica resolvida em spin) e computa¢ido quantica — campos que muito
se beneficiam quando ha um estudo tedrico paralelo ou até mesmo guiando os

experimentos.

1.1 Sistema “modelo” e resumo dos resultados

Aqui eu investigo pogos quanticos digitais magnéticos do grupo II-VI — ZnSe/
(Zn,Cd,Mn)Se [4, 7, 37, 38] e (Cd,Mg)Te/(Cd,Mn)Te [21]. Monocamadas con-
tendo fracoes de Mn uniformemente espacadas sao substitucionalmente inseridas
na sub-rede de cations na regiao do poco quantico. Algumas das heteroestruturas
sao n-dopadas por modulagao, sendo que as impurezas doadoras sao separadas
do pocgo por espacadores intrinsecos. Estes sistemas sao investigados na presenca
de um campo magnético externo aplicado na direcao de crescimento das amos-
tras. O DMQW ¢ mais que sistema modelo para este trabalho, uma vez que
toda esta investigacao tedrica é orientada para sistemas reais e com resultados

experimentais recentes.

Nos sistemas nao dopados [4, 7] eu investigo (i) 0 magnetismo intrin-
seco dos ions de Mn (aglomeracao antiferromagnética), e (ii) a diluigdo do perfil
de distribuicao destas impurezas ao longo da amostra. Eu defino perfis modelo
para descrever concentracoes nominais e efetivas para o Mn ao longo da amostra
e os utilizo para modelar, via potenciais efetivos, o efeito da interacao de troca
sp-d (Cap. 2). Eu entdo calculo o desdobramento de spin AE e o tempo de
espalhamento de spin 7, oriundos da interagao de troca sp-d (Cap. 3). Além
de reproduzir os resultados experimentais para AE e 7y, esta parte do trabalho

complementa a abordagem tedrica anterior [39].

J& nos sistemas dopados [21, 37, 38| eu estudo magnetotransporte no
regime de efeito Hall quantico (Caps. 4, 5 e 6). Eu comeco calculando a depen-
déncia com o campo magnético da estrutura eletronica e, em seguida, obtenho
diversas grandezas de interesse experimental, a saber, densidades bidimensionais,
magnetoresistividades transversais p,, € pgy, € energia total. Eu calculo estas
grandezas em funcao de diversos parametros: campo magnético (intensidade e
angulo), temperatura, densidade do 2DEG, concentragao e distribui¢ao do Mn.
Os resultados para as grandezas citadas tém um acordo satisfatorio com os respec-
tivos experimentos. A saber, o comportamento com a temperatura das oscilagoes
de Shubnikov-de Haas [37], o aparecimento de picos an6malos na magnetoresisti-
vidade p,, |21, 37|, e os ciclos de histerese que aparecem no magnetotransporte
da Ref. [21].
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1.2 Abordagem teodrica

DFT/LSDA A abordagem tedrica é baseada na teoria do funcio-
nal de densidade (DFT) [40], na sua versao dependente de spin na aproximacao
da densidade de spin local (LSDA) [41], formuladas no contexto da aproximacao
da massa efetiva [42-44]. Eu calculo a estrutura eletronica do DMQW resol-
vendo as equagoes autoconsistentes de Kohn-Sham [41]. O potencial efetivo nes-
tas equagoes é formado pelo potencial estrutural do poco quantico com barreiras
com Mn, o potencial dependente de spin da interacao de troca sp-d, e mais a
contribuicao de Coulomb do géas de elétrons confinado e das impurezas doadoras
ionizadas (dopagem tipo n). Ao considerar as densidades de spin no calculo da
contribuicao de troca-correlacao da interacao de Coulomb, eu nao apenas incluo
efeitos de muitos corpos no problema, mas também a sua dependéncia com o
spin, essencial para, e.g., obter o ferromagnetismo de efeito Hall investigado no
Cap. 6.

Troca sp-d A inclusao do efeito da interagao de troca sp-d é feita
na aproximagao de campo médio, na qual se descreve a resposta paramagnética
dos momentos de Mn via uma fun¢io de Brillouin efetiva [45]; esta interacao
entra na formulagao via um potencial dependente de spin, modulando o perfil de

potencial de elétrons e buracos em funcao do campo magnético externo.

Quantizacao de Landau Nos casos em que o campo magnético
é intenso, a quantizacao de Landau é considerada. FEnquanto a campo nulo,
ou muito baixo, a relacao de dispersao do movimento transversal é aproximada-
mente parabolica, na presenca de um campo magnético a energia cinética colapsa
em niveis (quase)discretos, denominados niveis de Landau (LLs). Eu considero
este movimento orbital no plano xy desacoplado do movimento na direcao z de
crescimento, o que permite resolver separadamente cada parte do hamiltoniano

eletronico.

1.3 Organizacao da tese

Nas proximas secoes deste capitulo introdutorio eu fago um resumo da fisica
dependente de spin em DMHs. Como este é o sistema “laboratério” para todos os
topicos investigados neste trabalho, aqui eu ja introduzo os principais conceitos.
Esta introducao ¢ suficiente para abordar os topicos dos capitulos iniciais, Caps.
2 e 3. Assim, eu adio para o Cap. 4 uma apresentacao mais detalhada da fisica

envolvendo 2DEGs sob o efeito de campos magnéticos intensos, bem como o
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resumo da abordagem teérica usando DFT /LSDA.

O texto desta tese estd organizado em duas partes principais. A
primeira parte enfoca a fisica dependente de spin relacionada ao magnetismo do
Mn. Eu investigo como os efeitos de aglomeracao antiferromagnética e diluicao
(por segregagao e interdifusao) afetam as propriedades eletronicas de DMHs. No
Cap. 2 eu fago uma revisao da literatura sobre aglomeracao e dilui¢ao, e termino
propondo perfis modelos para as concentragdes nominais e efetivas de Mn ao longo
das heteroestruturas. Eu utilizo estes perfis nos demais capitulos para simular
o potencial dependente de spin devido a interacao de troca sp-d. No capitulo
seguinte, Cap. 3, eu calculo o desdobramento de spin e o tempo de espalhamento
de spin dos sistemas investigados experimentalmente nas Refs. [4, 7]. Com isto
eu mostro que é necessario incluir simultaneamente os efeitos de aglomeracao
antiferromagnética e diluicao para reproduzir os resultados experimentais.

Na segunda parte da tese eu mudo o enfoque para a fisica dependente
de spin dos elétrons do 2DEG formado em heteroestruturas dopadas [21, 37, 38].
O Cap. 4 estabelece o modelo tedrico que eu utilizo nos capitulos subsequen-
tes para calcular a estrutura eletronica e as propriedades de magnetotransporte.
Usando este modelo, eu investigo no Cap. 5 o sistema de n-ZnSe/(Zn,Cd,Mn)Se
experimentalmente estudado nas Refs. [37, 38|, e no Cap. 6 o sistema da Ref. [21]
de n-(Cd,Mg)Te/(Cd,Mn)Te.

No capitulo final eu discuto os resultados obtidos neste trabalho,
apontando a sua contribuicao e relevancia para a area. Eu indico também vérias

possibilidades que podem ser exploradas.

1.4 Heteroestruturas digitais magnéticas

Heteroestrutura digital magnética (DMH - digital magnetic heterostructure) é
uma estrutura semicondutora na qual arranjos planares de d&tomos magnéticos
sao incorporados na regiao de confinamento. Em geral ha varios destes arranjos
uniformemente espacados. A Figura 1.1 ilustra um poc¢o quantico digital mag-
nético com elementos do grupo II-VI. A liga semicondutora hospedeira é um
cristal de ZnSe. Na regiao central, atomos de Cd sao aleatoriamente inseridos
na sub-rede de cations substituindo uma fracao de d&tomos de Zn. Como o gap
entre as bandas de valéncia e de condugao do ZnSe é maior que da liga ternéria
Zn;_,Cd,Se, o resultado é a formacao de uma regiao de estados confinados den-
tro das bandas do semicondutor, como ilustrado na Fig. 1.2. Os elétrons que
eventualmente ocupam os estados confinados tém o seu movimento na direcao
de crescimento congelado, mas continuam livres no plano transversal. Esta é a

realizacao pratica do problema académico do pogo quantico.
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Monocamadas com MnSe
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Figura 1.1: Exemplo de uma heteroestrutura digital magnética do grupo II-VI.
Aqui o sistema é um pogo quantico cuja liga principal é o ZnSe |direcao de
crescimento (100)]. A regido do pogo é aquela com uma fracdo y de Cd. O
gap nesta regiao é menor que nas regioes vizinhas (barreiras), possibilitando a
formacao de estados ligados. Algumas monocamadas do poco contém fragoes
de MnSe, inseridas usando a técnica digital. O Mn interage fortemente com os
portadores via a interacao de troca sp-d, acarretando um desdobramento de spin
gigante na estrutura eletronica.

As DMHs sao originarias dos semicondutores magnéticos diluidos
(DMS - diluted magnetic semiconductor), nos quais impurezas magnéticas sao
distribuidas uniformemente em regides extensas da amostra. Nas DMHs os ato-
mos de Mn também sao aleatoriamente incorporados na sub-rede de cations, mas
em arranjos planares com espessura tipica de uma monocamada. A técnica de
se inserir fragoes bem determinadas de impurezas magnéticas em monocamadas
especificas deu-se o nome de “técnica digital”, o que explica o termo digital no
nome desta classe de heteroestruturas.? No caso da ilustracao da Fig. 1.1, todos os
sitios de cations de trés monocamadas foram completamente preenchidos por Mn.
Normalmente apenas uma fragao x de sitios recebe os fons magnéticos, formando
uma liga quaternéria do tipo Zn;_,—,Cd,Mn,Se naquelas monocamadas.

A principal caracteristica destes sistemas é a forte interacao que surge

entre os momentos magnéticos localizados das impurezas e os portadores presen-

2Crooker et al. [4] utilizaram a técnica digital para inserir monocamadas com fragoes de Mn
nas suas amostras, as quais denominaram DMHs. O termo “digital” refere-se ao fato do fluxo
de Mn ser mantido constante e o controle da concentragao ser feito simplesmente abrindo e
fechando a célula de efusdo [46]. A contrapartida “analdgica” consiste em variar o fluxo de Mn
durante o crescimento. A técnica crescimento epitaxial alternando a composi¢do na escala de
monocamadas atomicas vem da década de 70 com o trabalho pioneiro de Gossard et al. [47].



1.4. Heteroestruturas digitais magnéticas 7

70 Znse @MNnCdSe znse e B%0

vO f N - -y

v n
b QW 0 -1 +1
Egap Egap Ehh,e Ehh,e Ehh,e
A 1, -
Vohhé vl =hh__ ______ <
: S
vbh —— vl S

=0+ (2 +k2 :E°+(n+—j w
Ee Ee 2m* ((x ky) Ee € 2 h c

Figura 1.2: Diagrama da estrutura de bandas em um poc¢o quantico digital mag-
nético e o desdobramento de spin gigante devido a interagao de troca sp-d. Em
uma heteroestrutura como da Fig. 1.1, os perfis das bandas de conducao (elétrons)
e de valéncia (aqui apenas buracos pesados) possuem descontinuidades que origi-
nam regioes com estados ligados na direcao de crescimento, mas com movimento
livre na dire¢ao transversal (relagao de dispersao parabolica). A origem destas
descontinuidades esta nos diferentes gaps das sucessivas regioes (painel B = 0).
Na presenga de um campo magnético, os elétrons e buracos interagem com os
momentos magnéticos alinhados dos fons Mn via a interacao de troca sp-d, acar-
retando um desdobramento de spin gigante nas sub-bandas (B # 0). O campo
magnético também quantiza o movimento transversal, originando os chamados
niveis de Landau. Em experimentos de fotoluminescéncia sao registradas as tran-
sigoes elétron-buraco a campo nulo Eghh e com campo aplicado Ef,ih

tes nas bandas de conducgao e de valéncia. Chamada de interacao de troca sp-d,
ela surge na presenca de um campo magnético externo que alinha os momentos
localizados dos ions de Mn. A magnitude desta iteracao chega a ser algumas
ordens de magnitude superior ao efeito Zeeman ordinario, acarretando um des-
dobramento de spin gigante nos niveis de energia, como ilustrado na Fig. 1.3.
Nos proximos paragrafos eu discuto a engenharia de bandas relacio-
nada com a construcao de heteroestruturas. Em seguida, eu apresento a fisica

Mn nestas DMHs e a sua influéncia na estrutura eletronica dos portadores.

1.4.1 Engenharia de bandas no grupo I1I-VI

As DMHs e DMSs sao compostos ternarios (e.g. Cd;_,Mn,Te) e quaternarios
(e.g. Zny_,_,Cdy,Mn,Se), frequentemente do grupo II-VI, com impurezas magné-

ticas ocupando parcialmente uma das sub-redes da liga principal. A estrutura de
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Figura 1.3: Esquema da estrutura de banda ao redor do ponto I' para uma uma
estrutura do tipo zinc blend. A banda dos elétrons de condugao (e) é a banda I'.
A a interagao spin-oérbita é responsavel pelo desdobramento da banda de valéncia
em duas bandas, I's, com buracos pesados (hh) e leves (lh), e I'; (split-off).

banda dos semicondutores do grupo II-VI é caracterizada pelos 8 elétrons mais
externos de cada célula unitaria. Os elétrons das camadas fechadas internas sao
localizados e nao contribuem para as propriedades 6pticas e de transporte investi-
gadas neste trabalho. Os dois elétrons dos cations (simetria s) e os seis dos anions
(simetria p) hibridizam, formando orbitais ligantes e anti-ligantes (modelo s-p).
No solido estes orbitais formam as bandas: os niveis ligantes s sao extremamente
profundos e sempre ocupados por dois elétrons; os 6 elétrons restantes ocupam
trés orbitais ligantes do tipo p, que formam a banda de valéncia; ja os orbitais
anti-ligantes de simetria s formam a banda de conducgao. Estes sistemas do grupo
II-VI tém gap direto no centro da zona de Brillouin (ponto I'), Fig. 1.3. A banda
de conducao é denominada I's. A banda de valéncia é composta de dois niveis, o
I's, com buracos pesados e leves, e o I'; que ¢ a banda split-off.

Diferentes ligas binarias, e.g. AYCY! e BHCV!, tém diferentes gaps,
parametros de rede, etc. O mesmo ocorre quando, durante o crescimento, substitui-
se uma fracao dos elementos de uma liga binaria por um ou mais elementos do
mesmo grupo, formando ligas ternarias A;_,B,C ou quaternarias A,_,_,B,C,D.
Nos semicondutores semimagnéticos, as impurezas magnéticas, como por exemplo
o Mn ([Ar]4s%3d°), sao substitucionalmente inseridas na matriz semicondutora.
Apesar de nao pertencerem ao grupo II, o orbital d é profundo e inerte do ponto

de vista de estrutura eletronica.> Assim, para todos os efeitos, o Mn “funciona”

30 nivel de energia correspondente ao orbital 3d preenchido fica ~ 3.5eV abaizo do topo
da banda de valéncia, e o nivel nao-ocupado fica também ~ 3.5eV acima do topo da banda
de valéncia [418]. A energia para uma transicao envolvendo estes orbitais é muito alta, fora da
escala dos efeitos que estou interessado.
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como um elemento do grupo II na formagao das bandas. As heteroestruturas
sao formadas justamente por uma sucessao de camadas, cada uma com diferentes
ligas e concentragoes. A engenharia de bandas consiste em escolher adequada-
mente os materiais e concentracoes para construir sistemas com as caracteristicas

estruturais e eletronicas desejadas.

A rigor, as ligas ternarias e quaternarias nao formam uma estrutu-
ra cristalina pois os elementos constituintes sao distribuidos aleatoriamente nas
sub-redes. Consequentemente, nao existe simetria de translacao necesséaria para
definir funcoes de onda de Bloch, bem como os conceitos usuais de massa efetiva,
fungao envelope, etc. Entretanto, a chamada aprozimagao do cristal virtual (VCA
— virtual crystal approzimation) frequentemente pode ser utilizada para descrever
os estados eletronicos. Nesta aproximacao, o potencial aleatério dos diversos
elementos é substituido por um potencial médio peridédico, no qual a contribuicao
de cada elemento é pesada pela sua concentragao na liga. Nesta aproximacgao a
simetria de translacao é recuperada. Como consequéncia, por exemplo, os gaps
entre as bandas de conducao e de valéncia de ligas ternarias A;_,B,C interpolam
(quase-)linearmente entre os valores dos gaps das ligas binarias AC e BC, i.e.,

Ef=PrC = (1 — 2)ELC + 2EPC. (1.1)

No poco quantico da Fig. 1.1, as barreiras sao sistemas bindrios, en-
quanto o po¢o é uma liga terciaria. Dentro do poco foram crescidas monocamadas
quaternarias contendo Mn. Aqui eu determino o perfil de potencial estrutural nas
bandas considerando justamente o efeito das diferentes composicoes nas alturas
dos gaps de cada regiao. Estas diferencas entre as energias dos gaps é dividida
entre as bandas de conducao e de valéncia. Para se ter uma ideia de como fica
esta divisao, pode-se usar como guia a regra do anion comum. Como o anion Se
é comum em todas as camadas, e é ele que fornece os seis elétrons que formam a
banda de valéncia, esta banda nao é muito afetada. Assim, boa parte das dife-
rencas de energia dos gaps fica no deslocamento da banda de condugao (CBO -
conduction band offset; valores na literatura variam de 54% a 90% [49]).

Além do efeito sobre o gap, as diferentes composi¢coes também al-
teram elementos estruturais, como o parametro de rede. Isto acarreta strain ao
longo da amostra. Neste trabalho eu nao considero explicitamente esta contri-
buicao e utilizo um valor tinico para o parametro de rede ao longo de todo o

sistema.*

“Eu ndo considero strain “diretamente” no hamiltoniano do sistema. Entretanto, ele esta
presente de duas formas. Primeiro, strain é responsavel pelo desdobramento entre buracos-
pesados (hh) e buracos-leves (lh) na base da banda de valéncia (degenerados na Fig. 1.3).
Segundo, para as estruturas baseadas em ZnSe eu uso os resultados de Liaci et al. [50] para os
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Exemplo: potencial estrutural no pogo quintico No caso da Fig. 1.1 ha
regioes com ZnSe, ZnggCdo.2Se, e Zny_,_,Mn,Cd,Se. Os gaps das ligas binarias
fundamentais sao [51, 52]:

[E4nSe o~ 9 g a\/ , ECdSe &~ 1 8oV , € EMnSe o2 3 5V ,

gap gap gap

de forma que na regiao do pogo quantico tenho

EZnosCdozSe _ () gpénse | () g pldSe ov 9 gay (1.2)

gap gap gap

Assim, a diferenca de gap na interface ZnSe/ZngsCdgoSe é = 200meV. Este
valor é entao dividido entre a banda de condugao v§ = 160meV e de valéncia
v = 40meV (CBO = 80% [53]).°

Aqui eu admito que posso usar o mesmo procedimento para calcular a
contribuicao de monocamadas contendo Mn para o perfil de potencial estrutural.
A diferenca entre a energia do gap no ZnggCdg2Se (2.6eV) e no MnSe (3.5eV) é
de aproximadamente 0.9 eV. Seguindo a escolha da Ref. [39], divido esta diferencga
em v = 0.8eV na banda de conducio e v} = 0.1V na banda de valéncia. No
caso do MnSe diluido com concentracao molar x, as descontinuidades de potencial

nas interfaces ZnygCdg2Se/MnSe sao dadas por vix e vz (VCA).

1.4.2 Magnetismo do Mn

As impurezas de Mn inseridas em semicondutores do grupo II-VI entram substitu-
cionalmente na sub-rede de cétions. A configuragao eletronica do Mn é [Ar]4s?3d°,
e sdo os elétrons mais externos da camada 4s% que participam da formacao das
bandas. O orbital 3d® semi-preenchido possui todos os spins alinhados no mesmo
sentido (regra de Hund), gerando um spin permanente S = 5/2, com 2S5 + 1
componentes S, = —5, =S5 + 1---5. Do ponto de vista da estrutura eletronica,
estes elétrons sao inertes pois hd um custo muito grande em energia para mudar
a orientacao de um spin em relacao aos demais.®

Sendo o momento orbital do Mn nulo, o0 momento angular total é
igual ao spin total S = 5/2. O momento magnético é entao p = —gyppS, cuja

energia na presenca de um campo magnético B = B2 é —u - B = gypupBS.. O

offsets das bandas, valores estes que ja contém contribuicao de strain.

®Como mencionado na nota 4, nos célculos deste trabalho eu uso o resultado de Liaci et al.
[50] para as estruturas de (Zn,Cd)Se, que determinou os offsets das bandas usando espectrosco-
pia magnetooptica. Sdo eles v5 = 0.925y eV e v{" = 0.435y eV, sendo y < 0.22 a concentracio de
Cd. Usando estes valores os offsets do exemplo do texto ficariam v§ = 185meV e v{" = 87meV,
A vantagem destes valores obtidos & partir de ajustes com o experimento é que ja tém embutido
outras contribui¢des, como por exemplo o strain.

6Veja a nota de rodapé 3.
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spin médio de cada ion num ensemble a temperatura 7" é

S
(S,) = Zszs——s exp(—gamin /kpT) _ _SBs (QM ,UBSB) | (1.3)
Zsz:_s eXP(—gMnHBBSz/k'BT) kgT

no qual Bg é a funcao de Brillouin de spin S,

25 +1 25 +1 1 1
= h - — h—=x. .
55 cot 55 x 55 cot 259(: (1.4)

Bs(l’)

Portanto, a magnetizacao de uma colecao de N fons paramagnéticos restritos

num volume V' é dada por

N

M = —gup(S.) = —gupNoxSBg (

B

kT

na qual a densidade de Mn N/V foi reescrita como Nyx, sendo Ny o nimero de
cations por unidade de volume e z é a fracdo molar de Mn na sub-rede de cations.”
As Eqgs. (1.4) e (1.5) sao validas quando a concentragdo de Mn é muito baixa, num
regime em que nao ocorrem interagoes antiferromagnéticas. Entretanto, mesmo
para concentragoes maiores, (1.4) e (1.5) continuam fenomenologicamente tteis,
desde que se substitua o spin e a temperatura por valores efetivos, i.e., S — S(x)
e T — T+Ty(x) [45]. Eu retomo este assunto no Cap. 2 no qual discuto a questao

da aglomeracao antiferromagnética presente em semicondutores semimagnéticos.

1.4.3 Interacao de troca sp-d

Os portadores livres no sistema interagem fortemente com os elétrons localizados
na camada 3d° na chamada interagdao de troca sp-d (s-d dos elétrons de condugio
com simetria s com os elétrons localizados d, e p-d dos buracos na banda de
valéncia com simetria p com os elétrons localizados d). Esta interacao pode ser

descrita pelo seguinte hamiltoniano de Heisenberg [54]®
1
Hypa = —§;J(F—Rj)sj‘0, (1.6)

em que J representa a interacao de troca entre o spin S; localizado na coordenada
R; e o spin o do portador.

A Eq. (1.6) nao possui simetria translacional de um cristal perfeito.

TA fracdo molar = de Mn é também chamada de concentracio molar de Mn, ou simplesmente
concentracao de Mn.

8 Apesar a literatura da area frequentemente se referir ao hamiltoniano (1.6) como sendo do
tipo de Heisenberg, o mais apropriado seria dizer que ele é do tipo Kondo. Enquanto o primeiro
geralmente refere-se 4 interacao de spins isolados, o segundo descreve a interacao do spin de
uma impureza com os spins dos portadores estendidos na banda.
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Para evitar esta dificuldade a aprozimagao do cristal virtual (VCA - virtual cry-
stal approzimation) é usualmente empregada [51|. Para os portadores, que sio
estendidos e “véem” muitas impurezas, tanto faz se estas impurezas estao dis-
tribuidas aleatoriamente ou se cada sitio da rede de cations contribui com uma
fracao de momento magnético. Desta forma, a VCA é utilizada atribuindo a cada
sitio da sub-rede de céations uma contribuicao z.J(r — R) para o potencial, com
x a fracao de impurezas magnéticas nos sitios dos cations e a soma sendo feita

sobre todos os R’s.

Em VCA, a distribuicao das impurezas passa a ser periddica, mas nao
necessariamente a orientacao do spin de cada impureza magnética. Portanto, o
potencial ainda nao tem a periodicidade da rede. Para superar esta dificuldade
utiliza-se a aproxrimacao do campo molecular: novamente, como os elétrons véem
véarias impurezas, substitui-se o spin S; de cada uma por uma média térmica (S).
Para o caso do campo magnético na direcao 2z e uma amostra isotropica, cada sitio
da rede de cétions vai contribuir (S,) para o spin total, enquanto (S,) = (S,) = 0.

Assim, em campo médio (MF), o hamiltoniano de troca fica

—1 <Sz> UEN()Oé

2 , 1.7
%‘T <Sz> O'ZhNOﬁ ( )

1
H;‘gfd = —§:E (S.) O’ZZJ(I'—R) — {
R

no qual a soma é feita sobre todos os sitios R da sub-rede de cations.

A passagem para o tltimo termo da Eq. (1.7) consiste em reescrever
o termo H sj\gf 4 ha aproximacao de massa efetiva e funcao envelope, tanto para os
elétrons (e) na banda de conducdo I's e para os buracos-pesados (hh) na banda
de valéncia I's (Fig. 1.3). Como a periodicidade da rede foi recuperada (VCA), é
possivel usar as mesmas funcoes de base que usualmente descrevem a estrutura
de bandas do material. Denotando por |s) e |p) as fung¢oes de Bloch na bandas de
elétrons e buracos-pesados, respectivamente, tem-se (s|J|s) = a e (p|J|p) = B,
chamadas de integrais de troca [55]. Os termos Noa e Nof3 sdo conhecidos para
diversos materiais (Ny é a densidade de cations). No Zn;_,Mn,Se, por exemplo,
as constantes de troca sao Noa = 0.26eV para elétrons e Ny = —1.11eV para
buracos-pesados [48]. A magnitude destas constantes ja da uma ideia de quao
grande é o efeito da interacao de troca sp-d. Para x = 0.01, ela ainda é duas
ordens de magnitude maior que a interacao Zeeman ordindria, esta da ordem de
g ~ 0.06meV T .
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1.4.4 Estrutura eletronica dependente de spin em DMHs
Potencial magnético

A equagao (1.7) é a contribuigao para a energia de cada portador (e ou hh) devido
a interacao troca sp-d no caso bulk. No caso das heteroestruturas digitais mag-
néticas, os ions de Mn sdo depositados em (mono)camadas especificas, Fig. 1.1.
Assim, enquanto a distribuicao do Mn é aleatoria no plano transversal, ha um
perfil de concentracao muito bem definido na direcao de crescimento. Como a
energia da interacao de troca depende da sobreposicao da funcao de onda eletro-
nica com os momentos localizados, o potencial correspondente segue o perfil de

concentracao do Mn.

Considerando o caso ideal em que cada monocamada magnética pos-
sui uma concentragao planar x, de fons de Mn, sem que haja nenhum tipo de
diluicao, posso descrever o perfil de concentracao usando um modelo de barrei-
ras quadradas. Utilizando a fun¢ao de Heaviside (escada) ©(z) e definindo uma

fungao perfil quadrada como [39]
al d d
sar(23 No, {25}, d) = ; © (z —Zj+ 5) © (—Z +7Z;+ 5) , (1.8)

que descreve N, barreiras com largura d localizadas nas coordenadas Z;,° o perfil
de densidade de Mn ¢é simplesmente 7,0 (%) € 0 potencial de troca sp-d depen-

dente de spin, e.g. para elétrons, fica

1
U;a(z; B> T) = _5 xppsqr<z) <SZ>JZN0CM. (19)

No Capitulo 2 eu vou reavaliar a adequagao do potencial da Eq. (1.9)
na descricao de DMHs reais. O proposito daquele capitulo ¢ justamente mostrar
que efeitos tanto de aglomeragao antiferromagnética das impurezas de Mn, quanto
de diluicao do perfil de concentracao destas impurezas, sao essenciais para enten-
der os resultados experimentais disponiveis. Para tanto eu aprimoro o modelo
expresso em (1.9) para incluir estes efeitos, a saber, (i) ao invés de concentragoes
nominais x, eu utilizo concentragoes efetivas que consideram a aglomeracao anti-
ferromagnética, e (ii) substituo o perfil quadrado da Eq. (1.8) por perfis diluidos

por segregacao ou interdifusao.

9Na estrutura zinc blend de (Zn,Cd,Mn)/Se o parametro de rede é a ~ 6 A e, portanto, a
largura da monocamada é d = a/2 ~ 3 A.
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Potencial estrutural

Eu também posso usar a funcao perfil quadrado (1.8) para descrever o perfil
de potencial estrutural discutido na Sec. 1.4.1. Para o caso do perfil de um
poco quantico de largura L e centrado na coordenada Z; = 0, eu uso a funcao
1 — ps(2; Nb, {Z;},d). Sendo v os offsets das bandas (A = e, hh), o perfil de

potencial estrutural pode ser escrito simplesmente por
Afy oA .
UO (Z) _UO [1 - psqr(za]-aovL)]y (110)

com o zero de energia fixado na base de cada banda.
O perfil estrutural das barreiras contendo Mn pode ser descrito da
mesma forma. Para o caso de N, barreiras magnéticas, cada uma com concen-

tragao planar z, de Mn, largura d, e coordenada Z;, o perfil de potencial fica
v (2) = vix (z;1,{Z;},d) (1.11)
b b ppsqr ) VBRI . .

Somando as contribuigoes estruturais do pogo quantico (1.10) e das

barreiras com Mn (1.11), o perfil de potencial estrutural resultante fica
vo(2) +v5(2) = v [1 = psar(2: 1,0, L)] + 0j @ o (2 1, {Z;}.d). (1.12)

A Fig. 1.4 ilustra este potencial somado ao potencial dependente de spin (1.9)
para o caso de elétrons. Na regiao contendo as impurezas magnéticas, elétrons
com spins opostos sentem perfis de potencias diferentes devido a dependéncia da

interacao de troca s-d com o spin.

Hamiltoniano eletrénico

O hamiltoniano eletronico (apenas os portadores, A = e, hh, com massa efetiva

mA) é
IAve
2mA

H=-"""1Vvy(2), (1.13)

sendo V o operador correspondente ao potencial dependente de spin v(z) =
vo(z) + vp(2) + vl _4(2). Aqui eu ignorei, por hora, os termos do efeito Zeeman
ordinario e a quantizacao de Landau para ressaltar o papel da energia de troca
sp-d na estrutura eletronica. De fato, para campos relativamente baixos (B <
1T) esta é uma boa aproximagao; no decorrer deste trabalho eu adiciono estas
contribuigoes de acordo com o regime estudado. Note, também, que os elétrons
das impurezas de Mn néo estao explicitos em H; em (1.13) a contribui¢ao destes

estd embutida na forma do potencial efetivo de troca sp-d.
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Figura 1.4: Perfil de potencial, sub-bandas e funcoes de onda de um pog¢o quan-
tico digital magnético como da Fig. 1.1, sujeito a um campo magnético externo
(curvas coloridas). O perfil de potencial é dependente de spin nas regides das
barreiras com Mn. Os elétrons ||) sentem um potencial menor (vermelho) que
os | 1) (azul). Consequentemente (i) as sub-bandas de spin (linhas horizontais)
sofrem um desdobramento de spin e (ii) as fungoes de onda sdo moduladas dife-
rentemente. As curvas pretas correspondem a situagao com B = 0.

Sub-bandas dependentes de spin

O hamiltoniano (1.13) é separéavel nas dire¢oes longitudinal Z e transversal. Como
a dependéncia espacial do potencial estd apenas na direcao de crescimento da
amostra, no plano transversal o movimento eletronico é livre. Assim, é necessario

resolver apenas a equacao de Schrodinger longitudinal

h2 82 A A A A
_%@ + UO'Z (Z) Xi,az ("7’) = gi,a'z Xi,az ("7’) ’ (114)

cuja solucio fornece a fun¢io de onda (envelope) x2',_(2) e a energia de sub-banda
A

€i,. correspondentes ao movimento na dire¢ao z. A funcao de onda total é

iku’ru

Vo (1) =2 X () 102) (1.15)

na qual A é a area da secao transversal. A energia é

Ao PR

(1.16)

o =g
i,k 0 1,0z

2mA ’
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A Fig. 1.4 ilustra as solucoes para a Eq. (1.14) para o caso de elétrons na banda de
conducao. O potencial dependente de spin é de uma DMH semelhante aquela da
Fig. 1.1. As energias de sub-banda &, estao desdobradas devido a interagao de
troca s-d. Ja as fungdes de onda x5, (2) estdo moduladas refletindo o potenciais

diferentes que elétrons | |) e | ) sentem.

Tridiagonalizagdo numeérica A resolucao da equagao de Schrodinger (1.14) é
efetuada numericamente nesta tese utilizando o método das diferencas finitas [56].
O método consiste em discretizar a equagao (1.14) e em seguida tridiagonalizar!®

a matriz resultante [57, 58|.

0Ey utilizo uma versdo da rotina Givens [57] optimizada pelo Prof. L. N. Oliveira, IFSC/USP.
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Capitulo 2

Aglomeracao Antiferromagnética e

Diluicao por Segregacao e

Interdifusao

Conteudo

As propriedades magnéticas de semicondutores semimagnéticos sao
fortemente dependentes do arranjo microscopico das impurezas mag-
néticas na liga hospedeira. Dois efeitos sao predominantes: a aglo-
merac¢ao antiferromagnética entre momentos magnéticos vizinhos e a
dilui¢ao das impurezas magnéticas ao longo da dire¢ao de crescimento,
seja por segregacao ou por interdifusao. Aqui eu fago uma revisao da
literatura sobre estes dois efeitos e defino perfis de concentragao no-
minal e efetiva para a distribuicao de Mn. Estes perfis serao usados

na formulagao tedrica dos demais capitulos deste trabalho.
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2.1 Introducao

As propriedades magnéticas de semicondutores semimagnéticos (bulk) dependem
fortemente do arranjo microscopico das impurezas magnéticas na liga hospedeira.
Dois efeitos sao mais relevantes aqui [59]. (I) O efeito de aglomera¢ao — também
conhecido como efeito intrinseco — ocorre quando momentos magnéticos vizinhos
proximos formam aglomerados antiferromagnéticos, acarretando uma diminuicao
na magnetizagao resultante. (IT) Em contrapartida, ha o efeito de dilui¢gao — cha-
mado de efeito extrinseco — que ocorre quando o conteido magnético se “espalha”
(dilui) para regides vizinhas ao longo da amostra. Consequentemente, a distancia
média entre as impurezas magnéticas aumenta, o que faz com que a aglomeracao
antiferromagnética automaticamente diminua, aumentando a resposta parama-
gnética do sistema.!

Neste capitulo da tese eu analiso estes dois efeitos, que sao essenciais
para entender as propriedades magnéticas em DMS e DMH. As estruturas em
questao sao pogos quanticos ZnSe/(Zn,Cd)Se com arranjos planares periodicos
de impurezas magnéticas (Mn, S = 5/2), Fig. 1.1. Aqui eu considero perfis
exponenciais e de funcao erro para simular a diluicao de Mn. Este modelo sera
usado nos capitulos seguintes no calculo a estrutura eletronica para elétrons e
buracos-pesados

Resultados experimentais de Crooker et al. [4], que eu analiso no
proximo capitulo, apresentam evidéncias a favor da ideia de “quebra” dos pares
antiferromagnéticos a medida que se aumenta a diluicao do Mn. Esta visao
também é corroborada por um calculo teérico de Egues e Wilkins [39] utilizando
barreiras quadradas ideais com espessura de uma monocamada (ML - monolayer)
e concentracao efetiva de Mn dentro do po¢o. No calculo da Ref. [39], a inclusao
de efeitos de aglomeracao via uma concentragao efetiva de Mn é crucial para obter
acordo com dados experimentais.

Em um artigo de revisao sobre sistemas quanticos baseados em Mn,
Awschalom e Samarth [60] mencionam que hd muitas “evidéncias circunstanciais”
sugerindo que efeitos de interdifusao e segregacao nas interfaces de estruturas
ZnSe/(Zn,Mn)Se sao limitados a escalas de comprimento de 1 ML. Estas evi-
déncias sao: difracao de raios X, oscilacoes RHEED, e estudos com dopagem

n.2  Assim, uma descricdo idealizada de DMHs em termos de arranjos quase-

! As denominacdes intrinseco e extrinseco se referem as propriedades magnéticas no seguinte
sentido: A aglomeragao antiferromagnética entre os momentos magnéticos das impurezas tem
origem em interagdes entre os spins (troca d-d) e, portanto, é um efeito magnético intrinseco.
Ja a diluicao tem a ver com a distribui¢do das impurezas na liga, o que acaba por afetar a
aglomeragao antiferromagnética indiretamente, e por isso denominado de efeito extrinseco [59].

2 Arranjos planares aparentemente reduzem a formacgao de armadilhas (traps) para elétrons,
possibilitando dopagens maiores que em sistemas quaternérios com distribui¢ao de Mn aleatoéria
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bidimensionais de ions de Mn pode nao ser uma ma primeira aproximacao. Aque-
les autores também notam que, ao contrario de sistemas (Cd,Mn)Te/CdTe, nao
hé investigagdo magnetooptica detalhada das interfaces em ZnSe/(Zn,Mn)Se — e
consequentemente nao existem evidéncias factuais — para embasar o modelo de
configuragoes planares do Mn.

Entretanto, existe uma diferenca qualitativa importante entre pogos
quanticos de (Cd,Mn)Te/CdTe e ZnSe/(Zn,Mn)Se presentes na literatura:

(Cd,Mn)Te/CdTe Nestes sistemas o Mn fica nas barreiras e a regidao do pogo
nao é magnética. Nestes casos, apenas as extremidades da fungao de onda
que penetram nas barreiras é que sentem o efeito magnético — e portanto, sao
sensiveis aos perfis de concentracao de Mn nas interfaces. Estudos magne-
tobpticos recentes encontraram uma forte dependéncia do desdobramento
de spin induzido por troca sp-d com a ordem de crescimento das camadas
magnéticas e ndo-magnéticas nestes sistemas [59, 61-66]. Interfaces in-
vertidas [CdTe sobre (Cd,Mn)Te| apresentam desdobramento de spin mais

acentuado que as chamadas estruturas normais [(Cd,Mn)Te sobre CdTe].

ZnSe/(Zn,Mn)Se O Mn esta dentro do pogo, onde as fung¢oes de onda ele-
tronicas cobrem praticamente toda a extensao. Nestas DMHs, a resposta
magnetooptica deve ser menos sensivel aos detalhes do perfil de concen-
tracao de Mn. Isto porque a funcao de onda se sobrepoe a varias camadas
magnéticas e apenas a resposta “integrada” do sistema é acessivel experi-

mentalmente.

Este fato nao significa, entretanto, que a dimensao da distribuicao de Mn dentro
do pogo nao é relevante em DMHs. Pelo contrario, a (“quase-bi”) dimensiona-
lidade dos arranjos de Mn é muito importante quando efeitos de aglomeracao
sao considerados; entretanto, isto nao pode ser investigado “diretamente” com as
técnicas magnetoopticas usuais. Assim, apesar da auséncia de medidas diretas in-
vestigando a dimensionalidade das configuracoes de spin em DMHs, os resultados
mencionados no pardgrafo anterior indicam que os spins de Mn de fato formam
arranjos quase bidimensionais no interior da regiao do pogo |60].

Nesta parte da tese eu extendo o trabalho anterior de Egues e Wilkins
[39] sobre fenomenos dependentes de spin em DMHs, incluindo efeitos de segre-
gacao e interdifusao das impurezas de Mn no célculo do desdobramento de spin
e do tempo de espalhamento de spin induzidos pela interacao de troca sp-d. Eu
sigo o trabalho da Ref. [59] e considero perfis modelos apropriados para a concen-

tracao de impurezas magnéticas. Adicionalmente, eu defino uma concentracao

(bulk DMS).
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efetiva “continua” que interpola entre o caso bulk e o estritamente bidimensio-
nal. Isto permite considerar a aglomeracao de Mn em todos os perfis modelos de
uma forma bastante direta. O resultado desta abordagem é que a introdugao de
perfis nao-ideais e as correspondentes concentragoes efetivas de Mn melhora os

resultados dos calculos anteriores [39], o que eu mostro no Cap 3.

2.2 Aglomeracao antiferromagnética e concentracao

efetiva

Em semicondutores semimagnéticos bulk, s6 em concentragdes baixas (x < 0.01,
sendo x a concentra¢do molar de impurezas magnéticas) é possivel considerar
os momentos magnéticos isolados e com interacoes antiferromagnéticas desprezi-
veis [48]. A magnetizagao desta colegao de ions paramagnéticos segue a fungao
de Brillouin (1.4) para spin S = 5/2. Para concentragdes maiores, a distancia
média entre momentos magnéticos vizinhos proximos (NN) diminui e, consequen-
temente, ocorre aglomeracao antiferromagnética devido a interagao de troca d-d,
Jnn ~ —10K [48]. A abordagem utilizando a fungio de Brillouin continua feno-
menologicamente valida, mas com o spin S = 5/2 e a temperatura T substituidos
por valores efetivos S(z) e T,;p =T + To(z) [45].3

Em um estudo sistematico do desdobramento de spin gigante em
Cdy_,Mn,Te, Gaj et al. [59] variaram a concentracao de Mn até = = 0.67 e
parametrizaram o spin e a temperatura efetivos de maneira a reproduzir os dados
experimentais (Fig. 2.1). Grieshaber et al. [61] usou esta mesma parametrizacao
para escrever a magnetizacao como funcao da concentracao molar z de Mn, do
campo magnético B, e da temperatura 7. Esta parametrizacao foi escrita como,

em unidades de gymus,

o 5 gMn:uBB
Myur(x, B,T) = xS(x)B ——— 2.1
butk (2 ) = x5(x)Bs 2 (QkB[TJrTO(x)] (2.1)
na qual

S(z) = S10.265 exp(—43.34x) + 0.735 exp(—6.197)] , (2.2)

é o spin efetivo das impurezas magnéticas, e

35.37TK
T = 2.

o(*) = T2 (2:3)

3Quando forma-se aglomerados antiferromagnéticos, o ntmero de spins que de fato contri-
buem para a magnetizacao é menor, tal que o spin médio ¢ S(z) < S. Este antiferromagnetismo
também é indicado pela temperatura efetiva To(x) > 0. Quando ha ferromagnetismo, Ty é ne-
gativo.
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Figura 2.1: Valores experimentais para o spin efetivo em funcao da concentracao
de Mn para diversos semicondutores semimagnéticos (simbolos). A curva tra-
cejada é a simula¢do numérica de Fatah et al. [67]. A parametrizagdo de Gaj
et al. |59], Egs. (2.1-2.3), interpola os resultados experimentais para (Cd,Mn)Te
ilustrados nesta figura. Baseado em Fatah et al. [67].

¢ uma correcao fenomenologica para a temperatura.

Este resultado é véalido nao apenas para Cd;_,Mn,Te, mas tam-
bém para um classe inteira de semicondutores semimagnéticos do grupo 1I-VI
(AL _Mn,BY!), como ilustrado na Fig. 2.1 [67]. A dependéncia do spin efetivo
S dos fons de Mn com a sua fracido molar x é independente do hospedeiro nao
magnético. Este achado experimental foi reproduzido com sucesso por simulacoes
numéricas em que Mn foi distribuido aleatoriamente na rede FCC de cations e o
namero de ions primeiros vizinhos ndo emparelhados foi contado |67|, linha sélida
na Fig. 2.1.

Estatistica de aglomerados Microscopicamente, o spin efetivo pode ser en-
tendido em termos de estatistica de aglomerados, que é valida desde que a dis-
tribuicdo dos fons magnéticos seja aleatoria [69]. Para campos magnéticos su-
ficientemente baixos, tal que os aglomerados estejam no estado fundamental, as
contribuigbes para o spin total sao [68, 70]: um atomo isolado de Mn contribui
para a magnetizagao com um spin S = 5/2; um par de spins nao contribui pois
fica alinhado antiparalelamente devido a interacdo antiferromagnética, S = 0;
tripletos abertos (O) contribuem com S© = 5/2, de forma que a contribuicio
média por spin é 5/6; tripletos fechados (C') contribuem com S¢ = 1/2, e a con-
tribui¢do média por spin ¢ 1/6. A Fig. 2.2 mostra vérios tipos de aglomerados

possiveis.
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Figura 2.3: Estrutura cubica (zinc
blend) do semicondutor semimagnético
(Zn,Mn)Se. O Mn substitui o Zn em al-

Figura 2.2: Tipos de aglomerados de
fons magnéticos idénticos com apenas
uma constante de troca. As linhas indi-

cam as ligacoes de troca. Apenas aglo-
merados com até quatro spins sao ilus-
trados. Existem dois tipos de tripletos
(trimeros) e seis tipos de quartetos (te-
trameros). Extraido de Shapira e Bin-
dilatti [68].

guns sitios da sub-rede (fcc) de cations.
Cada fon de Mn, e.g. o sitio vermelho,
possui 12 vizinhos préximos, sendo 4
na sua mesma monocamada (azul) e
quatro em cada monocamada adjacente
(laranja e verde).

A probabilidade P; de encontrar cada configuracao é funcao da con-
centracao x e da dimensionalidade. Veja na Fig. 2.3, por exemplo, como é a
vizinhanca de uma impureza de Mn na estrutura cibica do semicondutor semi-
magnético (Zn,Mn)Se. A probabilidade de encontrar um atomo de Mn isolado
em bulk ¢ P, = (1 — x)', enquanto em uma interface ela é P, = (1 — z)%, e em
uma monocamada ela é P, = (1 —xz)* A Tabela 2.1, reproduzida da Ref. [61], re-
sume as probabilidades de encontrar aglomerados até tripletos em bulk, interface
e monocamada ideais.

Usando a estatistica de aglomerados, o spin normalizado médio, até
tripletos abertos (O) e fechados (C'), é dado por [71]
1

5/S = (SP + S°PP + S°PS) /S = P, + 3

1
O C
3+_37

= (2.4)

com S = 5/2 para o Mn. Ao considerar valores maiores para x, aglomerados de
maior ordem devem ser considerados, mas suas contribui¢oes sao sucessivamente
menores. Kreitman et al. |[70] sugeriram que um patamar superior para a contri-

buicao de aglomerados de ordem superior poderia ser estimado supondo que (i)
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Tabela 2.1: Probabilidade P; que um &tomo de Mn esteja em um aglomerado de
i spins na rede FCC de cations da liga Al _Mn,BY!, para bulk, interface, e uma
monocamada. y = 1 — z. Baseado em Grieshaber et al. [61].

Bulk Interface Monocamada
Py y" y° v
P, 12zy'® 4 [y'? + y'4] 49)°
P 2422%9% 42 [2y'0 + y1¥] 0
PO 1822 [2y% + 5y?1] 222 [6y" + 5y'® + Syt + 3y + 1042 622 [2y7 + ¢
Pivs (P+iPP+LPCl+1(1— P — P — PP — PS)

quartetos quase nao contribuem, e (ii) todos os demais spins formam quintetos
que contribuem com S = 5/2. Shapira et al. |71] entdo propuseram a seguinte

correcao para o spin efetivo

1

3

S/S = (Pl + =

1
Py + —ch) +(1-P—P—PY-P5)/5,  (25)
que melhorou a descricao dos resultados experimentais baseada na estatistica
de aglomerados até x ~ 0.1 [Fig. 2.4(a)]. Para uma revisao aprofundada de
estatistica de aglomerados veja o trabalho de Shapira e Bindilatti [68] e suas

referéncias.

Modelo alternativo (fenomenolégico) de Grieshaber et al. [61] Uma
descricao alternativa, e fenomenologica, para a magnetizacao local em interfa-
ces e monocamadas foi proposta por Grieshaber et al. [61], que definiram uma

concentracao média

x(z—d)+x(2) + z(z + d)
3 ;

ZL’NN(Z) = (26)

que leva em consideragao a concentra¢ao em monocamadas adjacentes (d é a lar-
gura da monocamada). Para os casos ideais bulk, interface e monocamada, esta
concentragdo xyy € simplesmente x, 2x/3 e x/3, respectivamente. A magneti-

zagao local na heteroestrutura é entao escrita como

Mg (xNN(Z)y B, T)

LL'NN<Z)

Mlocal (x(z),B,T) = .23'(2) ) (27)
na qual My,,(x, B,T) é dada pela parametrizagao das Eqgs. (2.1)-(2.3), e z(z) é
o perfil de concentracao molar nominal. Consequentemente, o spin efetivo neste

modelo ¢ simplesmente S(zyy(z)) [cf. Eq. (2.1)].
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Figura 2.4: Comparacao entre os modelos da estatistica de aglomerados e o mo-
delo fenomenolédgico de concentracao média xyy. Cada painel mostra a concen-
tracdo efetiva T = xS~ Y, B,S; para bulk (a), interface (b), e monocamada (c).
Os modelos de aglomerados consideram ions isolados (azul), ions isolados mais
tripletos (vermelho), e 0 modelo com corregao para aglomerados de ordem maior
(i > 3, verde). No painel (d) os trés casos sao comparados na mesma escala.

Spin efetivo S e concentracao efetiva Z Note que o conceito de spin efetivo
pode ser entendido da seguinte maneira: o produto xS(z) na Eq. (2.1) diz que
todos os 4tomos de Mn estdo alinhados e contribuem com um spin efetivo S(z)
para a magnetizacao total. Isto é equivalente a dizer que existe apenas uma fracao
efetiva Z(x), que é fun¢ao de x nominal, de ions de Mn alinhados que contribuem

com S = 5/2 para a mesma magnetizacgao total [71, 72|, i.e.,
xS(x) = z(x)S. (2.8)

Como serd mostrado na Secao 2.4, este conceito de concentragao efetiva permite

que eu modele os perfis de potencial de uma maneira bastante intuitiva.

A Figura 2.4 compara (i) as concentragoes efetivas obtidas com os
modelos de estatistica de aglomerados da Tabela 2.1, (ii) a corre¢do proposta
para aglomerados de ordem superior [Eq. (2.5)], e (iii) o modelo fenomenologico
com concentracao média xyy. Para bulk, o modelo xyxy reproduz exatamente —
por construcao — os dados experimentais disponiveis para DMS do grupo II-VI

para x < 0.67. Note que, quando se considera aglomerados de ordem maior no
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modelo de estatistica de aglomerados, as concentragoes efetivas se aproximam da
curva “experimental” (ryy) da Fig. 2.4(a). A corregdo da Eq. (2.5) tornou esta
melhoria possivel para concentragoes até r ~ 0.1. Para valores maiores de z,
(i) o modelo de singletos e tripletos superestima a aglomeracao de spins, dimi-
nuindo excessivamente a concentracao efetiva, e (ii) a corregdo para aglomerados
de ordem superior subestima aglomeracao, sendo isto uma consequéncia direta da
hipotese na Eq. (2.5) que todos os demais spins estao em aglomerados de cinco

atomos.

Para os casos de interface e monocamada ideais, Figs. 2.4(b) e (c),
Z aumenta na sequéncia bulk — interface — monocamada, como ilustrado no
painel comparativo (d). Isto acontece porque estas interfaces e monocamadas
ideais possuem menos vizinhos nas camadas adjacentes que no caso bulk. Nestes
casos, o modelo xyy nao tem uma justificativa experimental, como em bulk, sendo
entao apenas um modelo que concorda com, e é justificado pela, estatistica de

aglomerados para z < 0.25.

2.3 Diluicao: segregacao e interdifusao

Heteroestruturas semicondutoras reais nao possuem interfaces e monocamadas
abruptas. Segregacao e interdifusao sao efeitos importantes que diluem o perfil
de concentracao de qualquer impureza substitucional, incluindo os ions magnéti-
cos em DMS e DMH. Consequentemente, estes efeitos diminuem a aglomeracao
de spin, aumentando a resposta paramagnética do sistema. Assim, o meu inte-
resse nesta parte do trabalho é explorar modelos mais realistas para as barreiras
magnéticas em DMHs. Segregacao e interdifusao de impurezas de Mn sao inves-
tigadas usando modelos apropriados para construir o perfil de potencial usado no

calculo da estrutura eletronica que eu faco nos capitulos seguintes.

2.3.1 Segregacao

O processo de segregacao, que ocorre durante o crescimento do cristal semicon-
dutor, corresponde a troca de dtomos entre a superficie sendo crescida e a mono-
camada imediatamente abaixo. Quando sao inseridas impurezas em um cristal,
por exemplo o Mn ocupando alguns sitios de cations no ZnSe, as impurezas nao
apenas ocupam alguns sitios na superficie em crescimento, como também trocam
de posicao com atomos da monocamada imediatamente anterior, como ilustrado
na Fig. 2.5(a).
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Figura 2.5: Tlustracao do efeito de segregacao durante o processo de crescimento
de um semicondutor. (a) Durante a formagao da n-ésima monocamada, atomos
do cristal hospedeiro (o) e de impurezas (o) sao depositados nesta camada. Na
segregacao ocorre a troca ente atomos da superficie e da tiltima camada ja crescida
do bulk. As concentracoes de impurezas na superficie x5 e na iltima camada do
bulk x, dependem tanto do fluxo incidente z, de impurezas, quanto da eficiéncia
de segregacao. (b) Esquema da energia para as combinagoes com as impurezas
no bulk e na superficie num espaco de configuracoes ¢. Se a impureza vence
a barreira de energia para sair do bulk e ir para a superficie, a configuracao
final neste exemplo é energeticamente mais favoravel. A energia de segregacao
¢ definida como a diferenca de energia entre as duas configuragoes. Painel (b)
extraido de Dehaese et al. [73].

Modelo termodindmico da segregacao A troca de atomos entre a super-
ficie e a ultima camada do bulk ocorre pois, devido a agitacao térmica, as con-
centracoes de impurezas na superficie x, e na tltima camada do bulk x;, tendem
a atingir um equilibrio. Este processo é frequentemente descrito por um modelo
termodinamico que estabelece que, apos o crescimento de cada monocamada, as

concentracoes de equilibrio da superficie e do bulk obedecem a lei da acao das

H - <k§T) (2.9

Para entender esta equagao considere o diagrama da Fig. 2.5(b). A concentracao

massas |74

xp indica a probabilidade da impureza estar na tltima monocamada do bulk e a
concentracao x, indica a probabilidade da impureza estar na superficie. Assim, a
probabilidade conjunta da impureza ficar na tltima monocamada do bulk é dada
por xp(1 — x5) o exp(E1/kgT), proporcional ao fator de Boltzmann associado a
energia F7. Ja a probabilidade da impureza permanecer na superficie é z4(1 —
xp) o exp(F2/kgT), proporcional ao fator de Boltzmann com energia E,. A

razao entre estas probabilidades resulta na Eq. (2.9).*

4As energias E1 e Ey, que sdo energias de ligacdo da impureza na liga, sio da ordem de eV;
j& aenergia de segregacao é tipicamente F, ~ 100 meV [73-75]. As temperaturas de crescimento
tipicas sdo T ~ 500 K. Assim, o fator de Boltzmann para a impureza superar a barreira de
energia é exp(—FE; /kgT) ~ 101 | Entretanto, os eventos ocorrem na frequéncia de vibracio
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Se for energeticamente favoravel que a impureza fique na superficie,
isto é, a energia de segregagao F é positiva |veja a Fig. 2.5(b)|, a troca de atomos
ird favorecer a segregacao de impurezas para a superficie (x5 > x;). Mesmo se
E, = 0 — probabilidade da impureza sair da superficie e ir para o bulk é igual a
probabilidade do percurso contrario —, o balanco de concentracgao fara que x, = xy,

na situacao chamada de intermizing.

Para exemplificar, considere justamente o caso de intermizring numa
situagao em que o fluxo de impurezas fornece uma concentragao x, apenas durante
o crescimento da monocamada n. Assim, quando o sistema entrar em equilibrio,®
as concentragoes serdo necessariamente r, = x, = x,/2. Quando as proximas
camadas sao crescidas, mas com x4 = 0, a concentracgao ird caindo pela metade

sucessivamente, gerando um perfil

2(m) = z, (%)m — 2, exp (_gﬂ) , (2.10)

sendo ¢y = 1/In2 ~ 1.442 (monocamadas) o comprimento caracteristico de se-
gregacao para o caso de intermiring. Este exemplo mostra que o processo de
segregacao faz com que a concentracao fique com um perfil do tipo exponencial,
com comprimento caracteristico ¢ relacionado com a energia de segregacao Fi,.
Entretanto, nao ha uma expressao simples que relacione Es com ¢; para Fy # 0

temos apenas que £ # (.

A Eq. (2.9) fornece apenas a relagdo entre as concentragoes finais
da superficie z, e da ultima camada do bulk x, depois do crescimento de uma
monocamada. Para efetivamente calcular as concentracoes durante o processo de
crescimento é necessario uma equacao adicional que relaciona estas duas variaveis.

A equacao de conservacao de massa
zs(n) + zp(n) = xs(n — 1) + x4 (2.11)

serve para este proposito. Ela diz que a concentracao de impurezas total, cuja
concentracao é dividida em x4 e x;, ao final do crescimento da n-ésima camada,
¢ dada pela concentracao superficial que segregou quando do crescimento da ca-

mada anterior, mais o fluxo de impurezas presente durante o crescimento da

da rede cristalina, que ¢ de 10*® s~ [73], indicando que, na escala de tempo de crescimento da
amostra, ha sim troca de atomos entre a superficie e o bulk.

5Neste modelo termodinamico, considera-se que a duracao do crescimento de cada monoca-
mada leva o tempo necessario para que as concentragoes entrem em equilibrio, seguindo a lei
da agdo das massas. Existem também os chamados modelos cinéticos |73, 75, 76], em que nao
é necessario esperar o equilibrio. Estes modelos sao mais complicados e estao além do escopo
deste trabalho. O aspecto importante aqui é que o tipo de perfil de concentracao obtido por
estes modelos ¢ semelhante ao modelo termodinamico, ou seja, o perfil é do tipo exponencial.
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camada n. Resolvendo as Eqs. (2.9) e (2.11) conjuntamente é possivel obter os
perfis de concentracao de impurezas para quaisquer valor de s e x4 dentro do

modelo termodinamico.

2.3.2 Interdifusao

Devido a agitagao térmica as impurezas podem se difundir pela amostra. Este
processo, que pode ocorrer durante e apds (annealing) o crescimento, também é

responsavel pela dilui¢do das impurezas |59].

A difusdo é regida pelas chamadas leis de Fick |77]. A primeira lei

de Fick é 50
J= —Da , (2.12)
com J o fluxo de particulas por unidade de tempo e de area, D a constante de
difusao com dimensao de area por tempo, e C o perfil de densidade de particulas.
Esta lei diz que que o fluxo é proporcional ao gradiente de concentracao. A

segunda lei de Fick é a equagao de difusao

2
oc _ 9J _ &C

O perfil de concentracao resultante é obtido resolvendo a equacao da
segunda lei de Fick. Para exemplificar, nos paragrafos seguintes eu mostro como
ficam os perfis de interdifusao para trés casos relevantes: fonte discreta, fonte

semi-infinita (interface) e fonte finita (camada)

Fonte discreta Considere que no instante ¢ = 0 ha uma concentragao C' = Cj

na coordenada x = 0. A solugdo para a segunda lei de Fick [Eq. 2.13] é

_ 2 2

! e C ! ex : (2.14)
———exp | — | =Cy)——= —— .
/Dt P\ 4Dt 0T P\ e )

sendo ¢ = 2v/ Dt o comprimento caracteristico de difusdo. Veja a Fig. 2.6(a) que

C(l’, t) = CO

ilustra estes perfis gaussianos para trés diferentes valores para /.

Fontes semi-infinitas (interface) O caso de uma fonte semi-infinita significa
que, no instante ¢ = 0 inicial, o perfil de concentragao ¢ C(x > 0,0) = Cj e
C(z <0,0) = 0. Para resolver o problema é possivel considerar que cada plano
situado numa, coordenada a; sofre difusao, e que a concentracao na coordenada x

¢ a soma das contribuiges de todos os planos «; com larguras Ac; [Fig. 2.6(b)],
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Figura 2.6: (a) Perfil de difusao proveniente de uma fonte planar com C(z = 0,t =

0) = Cy. Os perfis mais largos correspondem a tempos de difusao maiores. Os
comprimentos caracteristicos usados sao ¢ = 0.5,1 e 2. (b) Composi¢ao do perfil
de concentracao devido a difusao de uma fonte semi- mﬁnlta. O perfil resultante
é a sobreposicao dos perfis de cada camada de coordenada a. A soma sobre
todos os perfis resulta numa func¢ao C(z,t) com o perfil de fungao erro. [P. G.
Shewmon, Diffusion in Solids (McGraw, New York,1963), Fig. 1-5 |. (c) Perfil
de difusao proveniente de uma fonte extensa e finita, com largura d = 5. Os
perfis mais largos correspondem a tempos de difusao maiores. Os comprimentos
caracteristicos usados sao £ = 0.1,1 e 2.

ie.,

Oz, \/WTZAalexp[ m;DO") ] . (2.15)

No limite continuo em que n — oo e Aa; — 0, a somatoria transforma-se em

uma integral

C(x,t) = 2\/% Oooexp [—%} da. (2.16)

Fazendo a substitui¢do de variaveis n = (x — a)/2v/ Dt a solucao fica

A x/2v/ Dt
C(x,t) = ﬁ/o exp [—n*] dn, (2.17)
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cuja integral pode ser escrita em termos da funcao erro

X

C’(x,t):% {1+erf (#ﬁ)} :% [1+erf(£)] (2.18)

A Fig. 2.6(b) ilustra o perfil final para este caso de uma interface.

Fonte finita (camada) No caso de uma fonte finita (uma camada de largura

d), considere que no instante inicial a distribui¢do de impurezas é dada por

O(,0) = { Co —d2sesd/2 (2.19)

0 lz| > d/2

O perfil de concentracao no instante ¢ pode ser obtido de forma similar que o
caso de fontes semi-infinitas, mas restrigindo a contribuicao a apenas a largura d
da fonte. A integral da Eq. (2.16) fica entao

Co /d“ (z—a)’
Clz,t) = Y . 2.20
@) =i ™| anr | (2.20)

Refazendo os mesmo passos anteriores, i.e., substituigdo de variaveis n = (z —

«)/2+/ Dt, fico com a seguinte equagao

z—d/2
1 2vDt

L 2
NG %exp[ n}dn

C(z,t) = —C, (2.21)

cuja solucao é

O, ) = %00 {erf (x +£d/2) —erf (“" _gd/z)} . (2.22)

A Fig. 2.6(c) ilustra o perfil de difusdo de uma camada para diferentes valores de

comprimentos de interdifusao ¢.

2.4 Perfis modelo

Neste trabalho eu nao estou interessado em investigar os aspectos microscopicos
de diluicao, sejam eles por segregagao ou interdifusao. O que de fato eu preciso
é uma prescricao pratica para descrever o perfil de distribuicao das impurezas
magnéticas para, em conjunto com os modelos de aglomeracgao, simular a concen-
tragao efetiva de Mn. Esta, por sua vez, esta relacionada com a magnitude da
interacao de troca sp-d entre os momentos das impurezas magnéticas e os porta-

dores nas bandas de elétrons e buracos. O aspecto relevante aqui é o quanto a
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diluicao por segregacao ou interdifusao diminui a aglomerac¢ao, aumentando sig-
nificativamente o spin efetivo quando comparado com o caso ideal sem diluicao.
Na secao anterior eu mostrei que tanto a segregacao quanto a inter-
difusao geram perfis de concentracao caracteristicos, exponencial e func¢ao-erro,
respectivamente. Assim, vou utilizar estes perfis para construir funcgoes de perfil
que simulem a distribuicao de Mn em DMHs semelhantes aquela da Fig. 1.1.
Aqui eu sigo, essencialmente, o trabalho de Gaj et al. [59], que uti-
lizou perfis continuos, tanto para o caso de segregacao quanto para interdifusao.
Este perfis consistem de expressoes, continuas na coordenada da direcao de cres-
cimento, para as interfaces entre regioes com contetidos de impurezas diferentes.
Note que, ao usar um perfil continuo para descrever um sistema cuja variacao
de concentracao esta na escala de monocamadas atomicas, eu estou fazendo uma
aproximacao. Esta é uma opcao pratica do ponto de vista de implementacao
numérica do modelo e que, a julgar pelos resultados que apresento nos capitulos

subsequentes, se mostrou bastante satisfatoria.

Segregacao Para o caso de segregacao, eu descrevo a variagao da
concentragao molar de Mn de z = z, a * = 0 em uma interface por z(z) =
z,f(—2/¢), sendo f(z) definido por [59]

1 z>1
f(z) = : (2.23)
exp(z — 1) z <1

Usando esta defini¢ao, construo uma funcao de perfil continua

N Z:+ 3 -2 Z:—4 — 2
buple) =S |y (EFAZE) p(BEDZE) oy

que descreve [N, monocamadas com largura d localizadas nas coordenadas Z; ao
longo do eixo de crescimento. O comprimento caracteristico ¢, que estd relacio-
nado com a energia de segregacao, é na pratica o parametro que define a extensao

da diluicao das impurezas devido a segregacao.

Interdifusdo Usando a solugao (2.22) da equagao de difusao para

o caso da fonte de impurezas ser uma camada, eu defino uma funcao de perfil

60 perfil que a Eq. (2.24) fornece ¢ ligeiramente deslocado com relagao ao perfil do modelo
termodinamico. Isto pode ser corrigido substituindo o argumento da Eq. (2.24) por z — £ 4 d.
Esta correcao, que eu obtive empiricamente resolvendo o modelo termodindmico e comparando
com os perfis do modelo continuo, nao altera os resultados significativamente pois o comprimento
caracteristico £ nas DMHs estudadas nesta tese sdo da ordem da largura d de uma monocamada.
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Figura 2.7: Perfis que concentracao que simulam o efeito de diluicao dos fons
magnéticos devido a segregacao e interdifusao. Os painéis mostram as funcoes de
perfil quadrado (sqr), exponencial (exp) e de fungao-erro (erf) para trés compri-
mentos caracteristicos distintos. A largura da barreira é d = 3 A,

continua, similar a Eq. (2.24), para o caso de interdifusao

AN (2= d2) 2= (%+3)
Qerf(2) = 5 Z [erf < / ) — erf (#)

J=1

(2.25)

Aqui, o comprimento caracteristico ¢ é relacionado com a constante de difusao D

e a duracao t do processo de interdifusao por ¢ = 2/ Dt.

Perfil ideal (quadrado) e o caso DMS O perfil ideal usado na
Ref. [39] para descrever monocamadas perfeitas de MnSe é o perfil quadrado

apresentado no Capitulo 1, Eq. (1.8), a saber

Psqr(2) = ji@ (z — 7+ g) 0 (g +Z— z) . (2.26)

Note que ambos Qerf(2) € Pexp(2) reproduzem o perfil ideal da Eq. (2.26) no limite
de interdifusdo e segregacao despreziveis, £ — 0.7

Para descrever o caso limite (bulk) de uma estrutura do tipo DMS,
em que as impurezas magnéticas sao uniformemente distribuidas na regiao do
poco, basta considerar cada monocamada dentro do poco como uma barreira
magnética e descrevé-las usando um dos modelos de perfil aqui definidos. O

perfil resultante sera essencialmente independente da escolha do modelo de perfil,

"De fato, para o caso de segregagio e quando a Eq. (2.24) esta com a corregdo indicada na
nota de rodapé 6, quando £ = 0 o perfil é quadrado, mas uma monocamada deslocada no sentido
contrario ao crescimento. Isto ocorre pois £ = 0 corresponde segregacdo completa (Ey = 00).
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exceto por diferencas nas extremidades do pogo (menores para pequenos £’s) — o
impacto destas diferengas na estrutura eletronica é minimo.

A Figura 2.7 compara os trés perfis apresentados aqui para o caso de
uma monocamada. Nos capitulos seguintes eu analiso uma série de DMHs que
foram experimentalmente investigadas. Os resultados sao tais que, o comprimento
caracteristico que melhor reproduziu os dados experimentais é ¢ da ordem da
largura da monocamada (d), mais precisamente d < ¢ < 2d. Os painéis (b) e (c)

da Fig. 2.7 ilustram os casos de ¢ = d e { = 2d, respectivamente.

2.5 Perfis de concentracao: nominal e efetiva

Usando os perfis modelos das Eqs. (2.24), (2.25) e (2.26) definidos na segao ante-
rior, agora eu vou escrever as funcoes para as concentragoes de impurezas mag-
néticas. Dois casos sdo considerados: o primeiro é a concentra¢ao nominal x(z) e

o segundo é a concentracao efetiva z(z).

2.5.1 Perfil de concentracao nominal

Os perfis p(z) definidos nos paragrafos anteriores sao fun¢oes unitéarias; eles sao

normalizados de forma a satisfazer

NLbd/Lp(z) dz =1, (2.27)

sendo L o comprimento da amostra. Assim, posso definir um perfil de concen-
tragao continuo z(z), que leva em conta os efeitos de dilui¢ao, atribuindo uma

concentragao x, para as camadas descritas pela fungao p(z), ou seja,

z(z) = z,0(2). (2.28)

Este perfil nominal nao considera aglomeragao antiferromagnética. Ele é usado
para calcular, por exemplo, os offsets na estrutura de bandas devido a presenca

de Mn como impureza substitucional (Sec. 1.4.4).

2.5.2 Perfil de concentracao efetiva

Como indicado na Sec. 2.2, a aglomeragao antiferromagnética das impurezas de
Mn é fundamental na determinagao do desdobramento de spin induzido por troca
em DMHs ideais, mesmo que apenas qualitativamente [39]. Egues e Wilkins
[39] consideraram aglomerados Mn-Mn usando uma concentra¢ao planar efetiva

T, = x,(1 — z,)*, com z, a fracio molar de Mn em uma monocamada. Esta
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Figura 2.8: Probabilidades de um spin na monocamada n participar de um a-
glomerado dada uma distribuicao arbitraria de fons de Mn. Multiplicando estas
probabilidades por z,, obtém-se o niimero de spins que que estao no respectivo
aglomerado. Os cations nas monocamadas n + 1, n e n — 1 estao indicados por
branco, cinza e preto, respectivamente. Extraido de Crooker et al. [7].

concentracao efetiva para uma monocamada ideal corresponde ao modelo de a-

glomeracao P; da Tabela 2.1.

Generalizar este conceito para perfis de concentracao continuos é di-
reto. Um dado sitio de Mn possui vizinhos proximos que pertencem a trés mo-
nocamadas adjacentes [59, 61|, como ilustrado na Fig. 2.3. Esta caracteristica
precisa ser considerada explicitamente na definicao da concentracao efetiva de
forma que os casos ideal e bulk sejam recuperados como situacoes limites. Para
o caso mais simples de singletos, a probabilidade de encontrar uma tnica impu-
reza numa distribuicao arbitraria de Mn é igual a probabilidade dela nao estar

formando um par com seus vizinhos proximos, i.e.,
Pi(2) = [1 — zpp(z — A1 — 2p0(2)]*[1 — 2p0(2 + d)]*. (2.29)

Aqui a fungao @(z) é um perfil arbitrario qualquer, incluindo as fungoes perfis
apresentadas nos paragrafos anteriores. Pj(z) é uma generalizagdo da probabili-
dade P; da Tabela 2.1. Assim, para este caso, eu defino um perfil de concentrac¢ao
efetiva

z(2) = zpp(2) Pi(2). (2.30)

Para os casos incluindo tripletos e aglomerados maiores, é possivel obter um
perfil de concentragao efetiva similar & Eq. (2.30) substituindo a probabilidade
P, em (2.4) e (2.5), respectivamente, por suas generaliza¢oes continuas, como
a Eq. (2.29), e multiplicando estas equagoes por x,0(z). Expressoes explicitas
para P;(z) para aglomerados maiores podem ser encontradas na Ref. [7], aqui

reproduzidas na Fig. 2.8.

A Fig. 2.9 compara perfis de concentragao efetivos z(z) para os casos
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Figura 2.9: Perfis de concentracao efetivos z(z) para diversos tipos de perfil,
comprimentos caracteristicos ¢ e concentracoes nominais z,. O modelo de aglo-
merados usado foi P; + Ps e a largura das barreiras ¢ d = 3A. As oscilacoes no
perfil ocorrem pois a concentracao efetiva diminui (aumenta) quando a concen-
tracao nas camadas adjacentes ¢ maior (menor).

ideal, segregacao e interdifusao para varias comprimentos caracteristicos £. Ao
comparar com os perfis nominais da Fig. 2.7, nota-se que (i) a magnitude da
concentragao efetiva é significativamente menor devido a aglomeragao, e (ii) a
formacao de pares antiferromagnéticos entre camadas adjacentes introduz modu-

lagoes em Z(z) ausentes no perfil nominal z(z).

Concentragao média (z) A titulo de comparagao entre diferentes perfis é

interessante definir uma concentragao efetiva média [67, 78]

(7) = NLbd/ng(z) dz. (2.31)

A Fig. 2.10 mostra (Z) para o caso de uma tnica monocamada cujo conteiado
magnético ¢ diluido por segregacao (para interdifusdo os resultados sao qualita-
tivamente similares). Além do aumento do spin efetivo, e consequentemente da
concentracao efetiva, o efeito extrinseco também diminui as diferencas entre os
modelos de aglomerados.

Para estes perfis de concentragao efetiva, (z) < z, sempre, devido
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Figura 2.10: Efeito da diluigao sobre a concentracao efetiva média (7). O perfil
de concentracao usado foi de segregacao com comprimento caracteristico ¢. Para
¢ = 0.0nm, (a) reproduz o resultado analitico da Fig. 2.4(c). Com o aumento da
dilui¢do (¢ maior), (i) a concentragao efetiva média aumenta, e (ii) as diferengas
entre os modelos de aglomeracao diminui.

a aglomeragao antiferromagnética. Note que a Eq. (2.31), usando o perfil da
Eq. (2.30) e suas contrapartidas para tripletos e aglomerados maiores, reduz-se
a T, quando p(z) = Psqr(2), € reduz-se a T quando p(z) = ppms(2). Ou seja, as
funcoes aqui definidas recuperam os casos limites.

A Eq. (2.31), ao integrar sobre todo o perfil, considera a sobreposi¢ao
entre barreiras adjacentes. Como em geral nestas DMHs a regiao magnética é
dentro da regiao de confinamento, a funcao de onda eletronica se extende sobre
varias barreiras magnéticas. Isto faz que a concentracao efetiva do conjunto
seja a grandeza relevante. Isto esta ilustrado na Fig. 2.11, mostrando que para
perfis nao-ideais, a concentracao efetiva média depende fortemente nao apenas
de z, [cf. Eq. (2.30) e as definigdes para as funcdes p(z)], mas também do
nimero N, de barreiras magnéticas dentro do poco. Maior o nimero destas
barreiras, menor as separacoes entre elas e, consequentemente, maior a chance de
atomos pertencentes a barreiras adjacentes formarem pares antiferromagnéticos.
Note que as diferencas entre os perfis exponencial e funcao-erro sao relativamente

pequenas, mas aumentam com .

A concentracao média é uma grandeza que pode ser usada para pla-
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Figura 2.11: Concentracao efetiva média (z) em func¢ao da concentragao planar
x,, para os perfis exponencial (a) e de fungao erro (b). A concentracao total de
Mn é 3 ML, distribuida num ntmero diferente de barreiras. Cada curva corres-
ponde a configuragao 3 x 1/N, ML, com N, indicado na legenda. O comprimento
caracteristico ¢ ¢ = 3 A nos dois casos. As N, barreira estio regularmente dis-
tribuidas em um poco quantico de largura L = 105A. O aumento do ntmero
de barreiras aumenta a sobreposicao dos perfis de concentracao e, consequente-
mente, diminui a concentracao efetiva. Nota-se que o efeito do emparelhamento
antiferromagnético é mais efetivo para o caso do perfil de interdifusdo (b), (z)
menor que em (a). Em (a), curvas com N, = 1 e 3 estao sobrepostas; em (b), o
mesmo ocorre para N, =1, 3 e 6.

nejar a preparagao de uma amostra. Por exemplo, para minimizar o emparelha-
mento anti-ferromagnético e, consequentemente, maximizar a interacao de troca
s-d, basta utilizar o valor de x, que corresponde ao maximo da curva de x para

um dado nimero de barreiras (Fig. 2.11).

Note que o comprimento caracteristico também deve ser levado em
consideracao neste tipo de andlise de concentracao média. A Fig. 2.12 é um
diagrama de curvas de nivel da concentragao efetiva média (z) em funcao de £ e .

Para concentragoes nominais pequenas, (Z) depende fracamente do comprimento
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Figura 2.12: Curvas de nivel da concentracao efetiva média (z) em fungao concen-
tragao planar =, e do comprimento caracteristico £ dos perfis. Varias combinagoes
de x, e £ podem ser usadas para obter a mesma concentracao efetiva média. Para
baixos (altos) valores de z,, a concentra¢ao média ndo depende (depende) da di-
luigao. Curvas similares também sao obtidas para o perfil de interdifusao e para
os outros modelos de aglomerados.

caracteristico. Isto porque a amostra ji ¢ muito diluida tal que Z(2) ~ z(z),
implicando em (Z) ~ x,. Ja para concentragoes elevadas a concentracgao efetiva

depende sim fortemente com ¢ uma vez que a diluicdo passa a ser essencial.

Concentracao efetiva z, No que se refere a interacao de troca sp-d, o im-
Ir )

portante é a sobreposicao das funcoes de onda eletronicas com os ions de Mn.

Neste sentido, aqui eu defino uma outra concentracao efetiva que leva em consi-

deragao esta sobreposicao, a saber
_ 2
s = [ 7)) d (2.32)
L
Uma aplicagao pratica desta grandeza é fazer uma estimativa da con-

tribuicao de troca sp-d em primeira ordem de teoria de perturbacao. Neste caso,

usando a definigao (2.32) e sendo x°(z) a fungao de onda ndo perturbada, tenho

EW = / —%E(Z)N()Oé(Sz)Uz ()| dz = _%meffNoo‘(SZ)UZ : (2.33)
L

Nesta aproximacao, defino o desdobramento de spin devido a interagao de troca
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Figura 2.13: Curvas de nivel da concentracao efetiva z.rr em funcao da con-
centracao planar z, de Mn e do comprimento caracteristico ¢. Estas curvas sao
para o perfil de concentracao exponencial (segregagao) e cada painel é para um
diferente nimero N, de barreiras magnéticas. A medida que N, aumenta, a as
regioes em que T.fr € Maximo ocorrem para z, e £ menores. O incremento de
Zcfs a cada curva de nivel é 0.002.

s-d em termo de .y,
AE=E! ,—E' = —x.5Noa(S.) . (2.34)

Esta definicao sera particularmente ttil nos Caps. 5 e 6.

A Figura 2.13 mostra curvas de nivel de z.ss em funcao da concen-
tragao nominal x, e do comprimento caracteristico ¢, para o caso de perfil de
segregacao (graficos similares sao obtidos para interdifusio). As curvas foram ob-
tidas usando o hamiltoniano e os parametros das simulagoes do proximo capitulo,
Tabela 3.1 na pag. 49.

Uma inspecao da Fig. 2.13 fornece uma ideia de como nao é trivial
caracterizar o perfil de concentragao de impurezas magnéticas presente em uma
amostra. Por exemplo, seja uma medida de magnetofotoluminescéncia que for-

nece um valor para AE e, via a Eq. (2.34), um valor correspondente para ..
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Analisando as curvas de nivel, percebe-se que existem diversas escolhas para a
concentracao nominal , e comprimento caracteristico £ que resultam no mesmo
Teps. Adicionalmente, existem curvas similares aquelas da Fig. 2.13 para o caso
de interdifusao, e que também fornecem o memo valor para .s;.

As curvas de nivel também mostram que, para baixas concentragoes
nominais x,, a concentracao efetiva é pouco sensivel ao comprimento caracteris-
tico do perfil, o contrario ocorrendo para altas concentracoes. A medida que N,
aumenta, a curva de nivel da concentragao efetiva maxima desloca-se para z, e
¢ menores. Isto ocorre pois a sobreposicao entre os perfis de barreiras vizinhas
aumenta com NV, 0 que acentua a aglomeracao antiferromagnética e, portanto,

diminui z.sp.

2.6 Discussoes

Uma vez que varios dos graficos aqui apresentados variam a concentragao nomi-
nal até a unidade, é importante lembrar os limites de validade dos modelos de
aglomeracao. A hipotese basica da estatistica de aglomerados é a distribuicao
aleatoria das impurezas magnéticas. Para baixas concentracoes ¢ natural que ela
seja satisfeita. Ja para altas concentracoes de Mn nao se espera que isto continue
ocorrendo. De fato, acima do limite de percolacao z., existe uma probabilidade
nao nula de que cada impureza pertenca a um aglomerado infinito. Para bulk
(Cd,Mn)Te, com uma rede fcc tridimensional, . ~ 0.19, enquanto para uma mo-
nocamada de (Cd,Mn)Te com uma rede bidimensional quadrada x. = 1/2 |61].
Por outro lado, & medida que o tamanho do aglomerado aumenta, a magnetizacao
por spin diminui, explicando porque resultados usando a estatistica de aglomera-
dos concordam com experimentos para altas concentragoes, pelo menos para bulk
[67].

Se todos os resultados experimentais aqui investigados fossem de
amostras com pequenas concentracoes de Mn, eu estaria dentro do limite de
validade dos modelos. Entretanto, varias amostras tém concentracoes nominais
altas, inclusive igual & unidade. Nestes casos é importante sempre lembrar que ¢
deve ser considerado com um parametro de ajuste do modelo, e a sua associacao
com o comprimento caracteristico real de diluicao deve ser feita com cautela.

O diagrama da Fig. 2.14 resume o papel de aglomeracao e de diluicao
em DMHs. Da esquerda para a direita mostro o caso bulk, com concentracao tridi-
mensional x, passando para o caso bidimensional ideal com concentragao planar
Zp, e depois o caso nao ideal, com um perfil de concentragao diluido ao longo
da direcao de crescimento, seja por segregacao ou por interdifusao. Na direcao

vertical, mostro que a distribuicao espacial dos &tomos de Mn, i.e., concentracao
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Figura 2.14: Esquema dos efeitos de aglomeracao e diluicio em DMHs.

estrutural, corresponde a uma concentracao efetiva no que se refere a efeitos de
magnetismo relacionado ao Mn.

Os modelos que defini para os perfis de concentra¢do nominal (2.28)
e efetiva (2.30) permitem tratar os efeitos de dilui¢do e segregagao/diluicao, res-
pectivamente, de uma maneira bastante simples. Usando estes perfis de concen-
tracao para substituir os casos ideais apresentados na Secao 1.4.4, eu analiso no
proximo capitulo alguns resultados experimentais para desdobramento de spin e

tempos de espalhamento de spin, ambos induzidos pela interacao de troca sp-d.
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Capitulo 3

Desdobramento de Spin e Tempo de

Espalhamento

Conteudo

Neste capitulo eu calculo do desdobramento de spin AE de transi¢oes
elétron—buraco-pesado, e os tempos de espalhamento de spin 7,; de
elétrons na banda de conducao, ambos induzidos pela interacao de
troca sp-d. Aqui eu utilizo os perfis de concentracao do Cap. 2 para
levar em consideragao os efeitos de aglomeracao antiferromagnética e
de diluigao dos ions de Mn. Os resultados apresentados para AE e 7y
descrevem satisfatoriamente os resultados experimentais disponiveis
[4, 7] e complementam o trabalho de Egues e Wilkins [39]. Os modelos
de aglomerados com singletos e tripletos retornaram melhores ajustes
com os dados experimentais. Quanto a diluicao, os comprimentos
caracteristicos foram da ordem de (1 a 2) ML. Entretanto, os modelos
de segregacao e interdifusao retornaram valores préximos e nao foi

possivel distinguir qual dois dois mecanismos ¢ predominante.

3.1 Introducao . . . . . . . . .
3.2 Sistema modelo e abordagem teérica . . . . . ... ... L.
3.3 Resultados: desdobramento de spin . . . . . . ... ... ... ..
3.4 Resultados: tempo de espalhamento de spin . . . . . .. ... ..

3.5 DIScussSOes . . . . ...

45
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3.1 Introducao

Espectroscopia magnetooptica estatica — fotoluminescéncia, absorcao, e rotacao
de Faraday — é bastante usada para investigar a estrutura eletronica em DMHs
[51, 79]. Neste capitulo eu investigo as propriedades magnetoopticas de heteroes-
truturas digitais magnéticas (DMHs), com o enfoque nos efeitos do magnetismo
das impurezas magnéticas, mais especificamente, da aglomeragao antiferroma-
gnética e da diluicao dos fons de Mn. As estruturas em questao sao po¢os quanti-
cos ZnSe/(Zn,Cd)Se, crescidos na dire¢ao (100), com arranjos planares periodicos
de impurezas magnéticas (Mn, S = 5/2), Fig. 3.1. Aqui eu utilizo os perfis mode-
los introduzidos no Cap. 2 para descrever o potencial efetivo da interagao de troca
sp-d. Eu entao calculo a estrutura eletronica dependente de spin para elétrons
(e) e buracos-pesados (hh) no contexto teorico apresentado na Se¢ao 1.4.4. Em
seguida obtenho o desdobramento de spin gigante AFE de transicoes e — hh, e os
tempos de espalhamento de spin 7,¢ de elétrons na banda de conducao, ambos in-
duzidos pela interacao de troca sp-d. Eu mostro que a inclusao de aglomeracgao e
diluicao das impurezas magnéticas aproxima os resultados dos modelos para AFE
e 75y dos resultados experimentais disponiveis. A investigacao aqui apresentada
complementa o trabalho de Egues e Wilkins [39], que estudaram o efeito de aglo-

mera¢ao (modelo com singletos) mas sem incluir diluigao (perfil ideal quadrado).

Esta parte do trabalho esta direcionada para dois conjuntos de dados
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Figura 3.1: (Esquerda) Diagrama de um pogo quéantico digital magnético ideal,
crescido na dire¢ao (100), e com monocamadas magnéticas de MnSe. (Direita)
Esquema ilustrando a interacao de troca sp-d entre os portadores e os momentos
magnéticos de Mn localizados na regiao do pogo. Esta interagao é responsavel
pelo desdobramento de spin nas sub-bandas de elétrons (e) e buracos-pesados
(hh) quando um campo magnético é aplicado. As transigoes dos pares e — hh a
campo zero E,, e com campo magnético aplicado E;t,ih sao ilustradas. Estas
transicoes opticamente ativas tém polarizacoes +1 e —1.
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Figura 3.2: Desdobramento de spin gi-
gante (simbolos) a T' = 4.2K para
trés amostras com diferentes nimeros
de barreiras e concentragoes nominais
[RI]. As linhas sao fungoes de Brillouin
usando os parametros obtidos em RII
(indicados na legenda) para as mesmas
amostras a 7" = 0.35K. No caso da
amostra 24 x 1/8 ML foram usados os
parametros da amostra 12 x 1/4 ML da
Ref. |RII|. Baseado na Ref. |RI|.
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Figura 3.3: Desdobramento de spin gi-
gante a 7' = 0.35K para as configu-
racoes 3 x 1ML (verde), 6 x 1/2ML
(vermelho), e 12 x 1/4 ML (preto) [RI].
As curvas azuis sao ajustes da funcao
de Brillouin para o dados a baixo
campo (parametros indicados na le-
genda). Para campos B 2 4T os da-
dos experimentais comec¢am a exibir de-
graus de magnetizagao. Baseado na

Ref. [RII].

experimentais de S. A. Crooker e colaboradores [4, 7|. Os resultados das duas
referéncias sao para o mesmo conjunto de amostras, mas para condicoes experi-
mentais diferentes. No caso da Ref. [4], que me refiro neste capitulo como RI, a
temperatura das medidas foi de T'= 4.2 K e os valores de campo magnético para
as medidas de AF foram até B = 4T em intervalos de 0.5T (Fig. 3.2). Nestes
experimentos, observou-se que o desdobramento de spin aumenta a medida que
uma dada concentracao de Mn é particionada em um ntimero maior de planos.

RI também contém os dados para 7,5 que eu analiso (Fig. 3.10 na pag. 59).

Ja os dados da Ref. 7], a qual vou me referir como RIl, foram obtidos
a T = 0.35K para B até 60T em intervalos de 0.15T [80]. O trabalho em RII
investiga justamente a questao de aglomeracao de Mn. Na faixa de campo mag-
nético investigada, os autores observam degraus de magnetizacao; aqui eu analiso
apenas os resultados a “baixo” campo (B < 4.0 T), antes do aparecimento do pri-
meiro degrau (e.g., veja na Fig. 3.3 o aparecimento de degraus de magnetizacao,

mais evidente no caso 12 x 1/4 ML).!

' A notagao Ny, x 2, ML indica N, camadas magnéticas, cada uma com concentragio nominal
de Mn igual z, monocamadas (ML - monolayer).
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Escopo da abordagem Aqui eu utilizo os resultados do Cap. 2,
no qual defino perfis modelos apropriados para a concentragao de impurezas mag-
néticas e, adicionalmente, perfis de concentracao efetiva. Estes perfis sao funcoes
“continuas” que interpolam entre o caso bulk e o estritamente bidimensional. Isto
permite considerar a aglomeracao de Mn em todos os perfis modelos de uma forma
bastante direta. O resultado desta abordagem é, com a introducao de perfis nao-
ideais e as correspondentes concentracgoes efetivas de Mn, melhorar os resultados
dos célculos anteriores [39]. Em particular, (i) o desdobramento de spin AE
descreve melhor os dados experimentais disponiveis |RI, RIl|; (i7) os tempos de
espalhamento de spin 75 induzidos por troca s-d a campo magnético nulo ficam
numa faixa mais reduzida de valores — como nos resultados experimentais — para
diferentes configuracoes com Mn (para B # 0 os resultados para 7,y ndo alteram
sensivelmente, quando comparado com [39]); e (i77) obtenho valores nao nulos
para AE e 1/7s, inclusive para o caso limite de concentragao nominal de Mn

igual & unidade, x, = 1.2

Organizacao do capitulo Na Sec. 3.2 eu apresento o sistema mo-
delo e a formulacao tedrica do problema. Nas Secs. 3.3 e 3.4 eu apresento 0s
resultados para os desdobramentos de spin e para os tempos de espalhamento de

spin, respectivamente.

3.2 Sistema modelo e abordagem teoérica

Os resultados experimentais nos quais eu baseio a minha anélise teérica sao de
Rl e RIl. As DMHs em questdo sao pogos quanticos de ZnSe/(Zn,Cd)Se com
monocamadas de MnSe digitalmente incorporadas e igualmente espacadas, como
ilustrado na Fig. 3.1(a). As amostras diferem pelo nimero N, de barreiras mag-
néticas e pela concentragao nominal x, das monocamadas. A concentracao total
de Mn é mantida constante em 3 ML, igualmente distribuida entre as barreiras,
i.e., x, = 3/N,. As configuracgoes sdo denotadas por “N, x x, ML”, e.g., 3 x 1 ML,
6 x 1/2ML, 9 x 1/3ML e assim por diante [RI].

Para calcular a estrutura eletronica destes sistemas eu resolvo o ha-
miltoniano do sistema no contexto da teoria da massa efetiva (Cap. 1, Sec. 1.4.4).
Aqui eu desconsidero a quantizacao de Landau e suponho bandas parabdlicas
(aproximagao comum quando se estuda as propriedades magnetoopticas em DMSs

de gap elevado [51, pag. 288]).® Eu também fago uma simplificagao adicional que

*Para x, = 1 e perfis ideais quadrados, como em [39], a concentragao efetiva Z,, = z,(1 —
z,)* = 0 e, consequentemente, AE =0e 1/75; = 0.

3Nos capitulos subsequentes, nos quais eu investigo magnetotransporte, a quantizacio de
Landau é um ingrediente essencial e, portanto, é apropriadamente considerada na formulagao.
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Tabela 3.1: Parametros utilizados no modelo para simular o poco quantico
digital magnético investigado experimentalmente em Rl e RIl. Eu sigo as
escolhas de parametros da Ref. [39] para comparar aqueles resultados com
os calculados nesta tese.

Parametros Elétron (A =€) Buraco pesado (A = hh)
Massa efetiva me/mo =016  mpu/mo = 0.6
Offset ZnSe/Zng sCdg 2Sef v = 185 meV Vit = 87 meV
Offset ZnpgCdg2Se/MnSe' vy = 800 meV v = 100 meV
Interacao de troca sp-d Noa=0.26eV Ny =—1.1eV
Largura do pocgo L=1204A
Largura barreiras laterais Ly = 100 A
Largura barreiras magnéticas d=3At
Nimero de barreiras com Mn Ny=1,3,6...,24
Concentracao planar de Mn Ty = 3/Ny ¥
Comprimento de dilui¢ao 0<¢<10A

Temperatura

Temperatura efetiva

T=42K [Rl]e T =0.35K [RIl]
3K <Tp <8K

"Veja os exemplos no Cap. 1, pag. 10.
tPPara Ny =1, 7, =1ed=9A.

¢ ignorar a interagao de Coulomb entre os portadores (e — e, e — hh e hh — hh).
Neste contexto, as energias de sub-banda 6302 e as funcoes envelope Xﬁoz Sa0

entao calculadas resolvendo a equagao de Schrédinger unidimensional [Eq. (1.14),

pag. 15|
()] W (2) = a2 3.1
— — — v (2)| X5y (2) = €, Xiw. (2 :
Qm*A aZQ Oz X’L,G’z Z,O'ZXZ,O'Z )
para cada componente de spin (0 = 41) de elétrons (A = e) e buracos pesados
(A = hh). O potencial
) (2) = vp [1— (21,0, L)] + vpx(2) + v757(2) (3.2)

descreve os potenciais estruturais e magnéticos da DMH da Fig. 3.1; nele eu subs-
titui o perfil de concentracao ideal (quadrado) z,ps (%) das Egs. (1.9), (1.10)
e (1.11) pelos perfis de concentracdo nominal z(z) e efetiva z(z) do Cap. 2,
Eqgs. (2.28) e (2.30), respectivamente. As magnitudes dos termos de troca sp-

d sdo [Eq. (1.7)] X

o = —5 () Noaag (3.3)
o 1
Ui = 5(5:) Nop ot (3.3b)

para elétrons e buracos pesados, respectivamente. Os demais parametros sao
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Figura 3.4: Ilustragdo dos perfis de potencial das bandas de condugao (painéis
superiores) e banda de valéncia (painéis inferiores) para os perfis ideal (sqr),
de segregagao (exp), e interdifusao (erf). Estao sobrepostos trés casos: B = 0
(verde), spin para cima (vermelho) e spin para baixo (azul) a B = 4T. As fungoes
de onda e as energias de sub-banda para cada caso também sao apresentadas.
Note que a principal contribui¢ao para o desdobramento de spin total vem dos
buracos pesados, cuja constante de troca, NoS = —1.11eV, é consideravelmente
superior que a dos elétrons, Noaw = 0.26eV. Os parametros usados foram z, =
025, T+Ty=5Kel=3.0A.

listados na Tabela 3.1.

A Figura 3.4 ilustra os perfis de potencial para os casos ideal, se-
gregacao e interdifusao. Note a dependéncia de spin na regiao das barreiras

magnéticas. A altura da barreira é modulada pela interagao de troca sp-d, termo

Ao

o 12 Eq. (3.2). A altura das barreiras diminui como fungdo do campo mag-

v
nético para elétrons | — 1/2) e buracos pesados |3/2) enquanto elas aumentam
para os respectivos elétrons |1/2) e buracos-pesados | — 3/2). Como a constante
da interacao de troca é bem maior para buracos que para elétrons, os efeitos sao
mais pronunciados no potencial da banda de valéncia. Isto reflete nas energias de
sub-banda e nas funcoes envelope, obtidas resolvendo a Eq. (3.1) e apresentadas

na Fig. 3.4.

As DMHs mencionadas no paragrafo anterior sao especialmente in-

teressantes para o estudo de aglomeracao e diluicao de impurezas magnéticas
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justamente porque elas sao capazes de explorar os limites de validade dos mode-
los para estes efeitos. Isto porque a maioria das amostras possui x, > 0.25, i.e.,
numa faixa de concentragao que os modelos de aglomeragao divergem entre si (cf.
Fig. 2.4 na pag. 26). Adicionalmente, a aleatoriedade da distribui¢ao de Mn pode
nao ser mais valida, comprometendo também o uso dos modelos apresentados na
Sec. 2.4.

Adicionalmente, as amostras com uma menor concentracao planar
de Mn - e portanto mais adequadas para os modelos de aglomeracao*- tém um
nimero maior de barreiras, N, = 12 e 24. Devido a diluicao, seus perfis de
concentracao se sobrepoem de tal forma que o perfil resultante pode estar além

da descricao em termos de perfis exponenciais e de funcao erro apresentada na
Sec. 2.4.°

Apesar das limitacoes dos modelos disponiveis, aqui eu mostro que a
inclusdo de efeitos de diluicdo melhoram os resultados da Ref. [39] ao obter um

acordo quantitativo com os dados experimentais.

3.3 Resultados: desdobramento de spin

Os desdobramentos de spin relevantes medidos experimentalmente envolvem pa-
res de elétrons e buracos pesados (a energia do laser é ajustada de forma a induzir
apenas estas transigoes). Estes pares tém componentes de momento angular total
+1 e sao diretamente medidos por espectroscopia magnetodptica com luz circu-
larmente polarizada [RI, RIl]. As transi¢oes Opticas envolvem apenas a primeira
sub-banda de elétrons e buracos pesados [cf. Fig. 3.1]. Na presencga de um campo

magnético, a energia de transicao para o par com polarizacao +1 é
1 hh
E}Th,e(B> = 5?,71(3) - 51,1<B) ) (3.4)
e para o par com polarizagao —1

Ei:h{e(B> = 5?,1(B> - 5?,@1(3) . (3.5)

1A utilizacdo da estatistica de aglomerados para descrever o efeito de aglomeragio antifer-
romagnética é valida (bulk) para < 0.1, cf. Sec. 2.2.

0s perfis modelo da Sec. 2.4, Eqgs. (2.24), (2.25) e (2.26), fazem uma sobreposigao linear
das concentracoes. Em uma primeira aproximacao esta ¢ uma hipétese razoavel. Entretanto,
quando hi muita sobreposicao entre camadas de impurezas vizinhas, o modelo termodindmico
para segregacao, por exemplo, resulta um perfil mais assimétrico que o modelo que eu adoto
na Eq. (2.24). Mesmo assim, os perfis modelos apresentados no Cap. 2 fornecem resultados
razoaveis em todas as partes desta tese em que sao utilizados.
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Denotando por Ej, . a energia de transicdo hh — e a campo magnético nulo,

define-se o desdobramento induzido por troca sp-d para os pares =1 como
AE*(B) = B, (B) = - (3.6)

Os experimentos de fotoluminescéncia das Refs. [RI, RIlI] mostram
que, para um dado campo magnético fixo e uma dada quantidade total fiza de Mn,
os desdobramentos de spin AE aumentam com o ntimero N, de camadas de Mn no
poco, Figs. 3.2 € 3.3.5 De acordo com RI, este ordenamento particular é consistente
com a ideia de diminuicao da aglomeracao antiferromagnética com a diluicao da
concentracao de Mn. Esta interpretacao é corroborada pelo calculo tedrico da
Ref. [39], na qual tanto o desdobramento de spin calculado, quanto o ordenamento
com o numero de planos, estao de acordo com os achados experimentais. Na
Ref. [39], a inclusdo de efeitos de aglomeracao via uma concentracao efetiva de
Mn é crucial para obter o ordenamento correto observado experimentalmente.
Entretanto, a diluicao ocorre apenas no particionamento do contetido de Mn em
varias barreiras, mas utilizando perfis de concentracdo quadrados (ideais).

No que segue eu investigo a influéncia dos efeitos de dilui¢ao da con-
centracao de Mn sobre o desdobramento de spin gigante utilizando perfis nao-
ideais. Eu comparo os resultados usando os perfis ideal (ps), de interdifusao
(pert) € de segregacao (Pexp). Os calculos de AE sao para varios ntimeros de bar-
reiras V, = 1,3,6,9,12,15,18 e 40 (limite DMS) e comprimentos caracteristicos
¢ para interdifusao e segregacao.

Primeiro eu mostro a importancia de se considerar a aglomeracao an-
tiferromagnética. Os parametros utilizados no célculo (Tabela 3.1 e T+ T = 5K)
sao correspondentes aos resultados experimentais da Fig. 3.2 [RI]. Os resultados
apresentados na Fig. 3.5 nao consideram aglomeracao antiferromagnética — uti-
lizei o perfil de concentracao nominal z(z), Eq. (2.28), na parte magnética do

7

potencial (3.2)." Trés aspectos nestas curvas contradizem os resultados experi-

mentais:
1. O desdobramento de spin chega a ser ~ 4 vezes superior aqueles da Fig. 3.2.

2. Enquanto o ordenamento experimental é tal que AFE cresce com N, para os
dois ramos (0 = £1), aqui ocorre uma inversao para o ramo inferior, com

AE" decrescendo com Ny.

6A quantidade total de Mn em cada amostra é de 3 ML em [RI, RIl]. Estas trés monocamadas
de Mn sao distribuidas, em cada amostra, num ntimero diferente de barreiras (N,). Assim, cada
barreira tem uma concentracio planar diferente, x, = 3/N, ML, mantendo a concentragio total
constante.

"Nesta primeira anlise eu mantive o comprimento caracteristico de diluicio fixo em £ = 3 A,
mais adiante nesta secao eu uso ¢ como parametro de ajuste com os dados experimentais.
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Figura 3.5: Desdobramento de spin usando concentragdo nominal (sem aglome-
racao antiferromagnética) para os casos de perfil ideal (a), de segregacao (b), e
de interdifusdo (c). A magnitude de AE é ~ 4 vezes superior ao observado ex-
perimentalmente (cf. Figs. 3.2 e 3.3) e o ordenamento (maior AE corresponde a
maior N,) é invertido para polarizacao 0 = +1 (AE < 0).

3. A inclusdo dos perfis de dilui¢do [painéis (b) e (c)| apenas diminui as di-
ferencas entre os AE’s para N, > 6, mais acentuado no ramo superior
(0o = —1). Note que na Fig. 3.2 as curvas para N, = 6 e 24 sao bem

separadas.?

A Fig. 3.6 mostra os resultados levando em consideracao aglomeragao
antiferromagnética (apenas singletos, modelo P}); a parte magnética do poten-
cial (3.2) usa o perfil de concentracao efetivo Z(z) definido na Eq. (2.30). O
painel (a) para o caso de perfil quadrado reproduz o resultado da Ref. [39]: (i) a
magnitude dos AE’s é apenas um pouco superior aos dados experimentais, (ii)
o ordenamento esta correto nos dois ramos, e (iii) as curvas para diferentes N,
estao mais espacadas entre si, quando comparadas com o caso de concentra¢ao
nominal. Este resultado da Ref. [39] demonstrou pela primeira vez que a aglome-
racao antiferromagnética é responsavel pelo ordenamento em funcao do nimero

de barreiras. Entretanto, as configuragoes e 1 x3 ML e 3x 1ML resultam AE = 0,

8Para os casos 1 x 3ML e 3 x 1 ML da Fig. 3.5 (concentragao nominal apenas), z, = 1 e a
contribuicao de troca sp-d para o potencial dependente de spin é maxima. Este efeito é mais
acentuado para os buracos-pesados |+ 3/2), localizando fortemente as suas fungoes de onda
sobre os “potencias atrativos” e abaixando a sua energia. Para se ter uma ideia, veja a Fig. 3.4
na qual o perfil de potencial é usando concentracgoes efetivas; para concentracdo nominal as
alturas das barreiras magnéticas ficam bem maiores. Assim, no caso de concentracoes nominais
(sem aglomeragao antiferromagnética), a dependeéncia da energia s}f}i com B é responséavel pela

variacdo acentuada de AE™ para x, = 1.
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Figura 3.6: Desdobramento de spin usando concentracao efetiva para os perfis
ideal (a), de segregacio (b), e de interdifusio (c), os dois tltimos com £ = 3 A.
Para o caso de perfil quadrado (a), os valores calculados para AE reproduzem os
resultados da Ref. [39]. Neste caso, a magnitude de AE é um pouco maior que
nos dados experimentais (cf. Figs. 3.2 e 3.3). Ja para os casos utilizando perfis
nao-ideais [(b) e (¢)|, a magnitude de AE compara com o experimento. O orde-
namento (maior N, corresponde a maior AE) é correto para as duas polarizagoes
(0 = #£1). Para os casos com maior ntimero de barreiras (N, > 15), as curvas
de AFE para o perfil ideal sao bem distintas, enquanto elas se sobrepoe proxi-
mas ao valor para DMS nos casos de segregacao e interdifusao, como observado
experimentalmente.

contrario aos resultados experimentais que fornecem valores pequenos, mas nao
nulos, Fig. 3.2.

J& o desdobramento de spin usando perfis nao-ideais para a con-
centragao de Mn, painéis (b) e (c¢) da Fig. 3.6, reproduz varias caracteristicas

observadas experimentalmente.

1. A magnitude dos AFE’s para N, maiores diminui um pouco com rela¢ao
ao caso de perfil quadrado, aproximando-se mais do valor experimental
(~ 40meV).

2. A dilui¢ao resulta em AE # 0 para os casos mencionados no paragrafo
anterior, 1 x 3ML e 3 x 1 ML.

3. Adicionalmente, AF para N, < 12 aumenta quando comparado com o caso
ideal, devido a diminuicao de aglomeracao devido a diluicao. Para N, > 12

a sobreposicao em barreiras vizinhas cancela a diminuicao da aglomeracao
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Figura 3.7: Resultados teoricos para o
desdobramento de spin a 7" = 0.35K
(curvas coloridas). As curvas pretas
sao os dados experimentais de RIl. Para
esta figura foi usado o modelo de aglo-
meracao com singletos e tripletos, e di-
luigao por segregagao (perfil exponen-
cial, com comprimentos caracteristicos
indicados na legenda). Os demais para-
metros estao indicados na Tabela (3.2).
As temperaturas efetivas sao aquelas
indicadas na legenda da Fig. 3.3. (O
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Figura 3.8: Resultados teoricos para o
desdobramento de spin a 7" = 42K
(curvas coloridas). Aqui eu uso os
comprimentos caracteristicos ajustados
para reproduzir os dados experimen-
tais a T' = 0.35K (Fig. 3.7). Os pon-
tos sao os dados experimentais de RI.
Como nao ha um ajuste de ¢ para o
caso 24x1/8 ML (nao foram divulgados
dados experimentais para este caso a
T = 0.35K), foi utilizado o valor obtido
para o caso 12 x 1/4ML a T = 0.35K.

comportamento da curva experimental
12x1/4MLem 0.1 > B < 0.5 aparenta
ser proveniente de erros experimentais
na medida.)

devido a diluicao, e o AFE resultante aproxima-se do caso DMS.

Estes resultados usando perfis nao-ideais descrevem os achados experimentais de
Rl razoavelmente bem.

Os resultados da Ref. [RIl] também foram reproduzidos, mas agora
usando o comprimento caracteristico £ como parametro de ajuste. Estes resul-
tados, apresentados na Fig. 3.7, usam a funcao perfil pe(2) com o modelo de
aglomeracao de singletos mais tripletos (P; + P3). Neste caso, 7' = 0.35K e os
valores de T sao os mesmos usados na interpolacao com a funcao de Brillouin
da Fig. 3.3. Os valores de ¢ que melhor ajustam as curvas experimentais estao
indicados na legenda da figura. Estes mesmos comprimentos caracteristicos fo-
ram entao usados para calcular os desdobramentos de spin a T' = 4.2 K, Fig. 3.8,
para as mesmas amostras |RI]. Eu usei as mesmas temperatura efetivas anteriores.
Como RIl apresenta dados para a amostra 12 x 1/4 ML, e Rl apresenta dados para
a amostra 24 x 1/8 ML, eu usei os parametros da primeira (/V, = 12) para simular
a segunda (N, = 24) a T = 4.2K — como a sobreposi¢do da barreiras é grande

quando N, é elevado, os resultados tanto para 12 quanto para 24 barreiras nao
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Tabela 3.2: Comprimentos caracteristicos que melhor ajustam os dados experi-
mentais de Crooker et al. [RIl] para AE x B. Os ajustes foram feitos usando os
modelos de perfis de concentracao indicados no texto. Cada valor de ¢ foi deter-
minado de forma a reproduzir os valores de saturacao AFs; em campos altos.

Comprimento caracteristico ¢ (A)

Aglomerado — TNN Py Py + P + P{ Ps
p(z) - @exp ©erf @exp erf pexp Perf @exp Oerf

3 x 1ML (AE,y = 24.6meV) 33 42| 6.6 6.9 6.2 6.6 1.9 3.0
6 x 1/2ML (AEgq =40.6meV) | 1.9 2.7 | 5.7 5.2 4.5 4.6 1.9 27
12 x 1/AML (AEg, = 52.5meV) | 0.07  0.07 | > 10t >58" | 2.1 2.3 | 0.0t 0.0

T AELeoco o~ 56 mey > AFEg,, = 52.5meV [RII].
P ARTeorico ~ 50 mey < AEg,, = 52.5meV [RII].

deve diferir muito [cf. Fig. 3.6(b)].

O perfil de interdifusao e outros modelos de aglomerados também
foram usados para ajustar os dados experimentais de RIll, e os resultados sao
comparados na Tabela 3.2. Os valores de ¢ variaram na faixa de 0 a 10 A. Para
12 x 1/4 ML, s6 foi possivel encontrar valores para ¢ para o modelo de aglome-
rados com singletos e tripletos (P, + P;). Para os modelos xyy e Ps, £ = 0.0
correspondeu ao menor desdobramento de spin encontrado, mas ainda maior que
o valor experimental. Em contraste, os valores encontrados para ¢ com o modelo
P, resultaram em AFE’s menores que o experimental.

Como mencionei anteriormente, as concentragoes nominais x, usa-
das nestas amostras sao relativamente altas, podendo estar além do limite de
validade dos modelos estatisticos para aglomerados. Porém, o resultado de que
apenas o modelo intermediario P; + P3 possibilitou encontrar valores de ¢ que
ajustam os resultados experimentais é bastante sugestivo. Além disso,” o modelo
P, aparentemente superestima a aglomeracao que ocorre na amostra, uma vez
que ele considera que apenas singletos contribuem para a magnetizagao média do
Mn — portanto, ao calcular AFE preciso de ¢’s maiores para diminuir o efeito de
aglomeracao e reproduzir os dados experimentais (cf. Tabela 3.2). Enquanto isso,
o modelo Ps5 subestima a aglomeragao ao supor que todos os spin que nao estao
isolados, em pares, ou em tripletos, estao em quintetos com spin 5/2 [Eq. 2.5]
— consequentemente, no calculo de AFE os valores para £ sao menores para que
a diluicao nao diminua muito a aglomeracao antiferromagnética. Sendo P, + P3
um modelo intermediario, esta consistente o fato dele ter sido capaz de ajustar

os dados experimentais.

9Veja a Fig. 2.4(c) na pag. 26, que compara os varios modelos de aglomerados, para facilitar
o entendimento do argumento que segue.
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Figura 3.9: Desdobramento AE~ a B = 4T como fun¢ao do nimero de planos
magnéticos NV, para varios comprimentos caracteristicos ¢, tanto para interdi-
fusao (perfil de fungao-erro) e segregagao (perfil exponencial). Em (a) a quanti-
dade total de Mn é mantida constante e distribuida entre as barreiras (z, = 3/Ny),
como em Rl e RIl. Neste caso a aglomeracao de spins das impurezas nao diminui
AE~ devido o particionamento da concentracao para N,’s maiores. Nos painéis
(b) e (¢) cada camada magnética tem a mesma concentracao nas configuragoes
com N,’s diferentes. Neste caso a aglomeracao antiferromagnética diminui AE~
quando ha muitas barreiras.

Competicao entre diluigcao e aglomeracao Para investigar a interconexao
entre o nimero N, de planos de Mn e o comprimento caracteristico ¢ de se-
gregacao e interdifusao, a Fig. 3.9 apresenta o desdobramento de spin induzido
por troca AE~ como funcao de numero de barreiras e para varios comprimentos

caracteristicos.

e Para o caso em que z, = 3/N, [Fig. 3.9(a)], o desdobramento aumenta
com N, e ¢, aproximando do caso DMS. Isto acontece porque, no caso de
concentragao constante, quanto maior N, menor é a concentracao em cada
barreira. Assim, ha menos emparelhamentos Mn-Mn, o que corresponde a
uma concentracio efetiva maior. A medida que o comprimento caracteris-

tico cresce, este efeito aumenta, dominando até que os perfis de barreiras
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vizinhas comecem a se sobrepor. Neste regime o aumento da aglomeragao
antiferromagnética diminui a concentracao efetiva e compensa a dilui¢ao
devido a valores maiores de N, e £. Note que, para ¢ pequeno e N, = 15
e 18, AEL g > AEL 6, Ou seja, para uma mesma quantidade de Mn, o

desdobramento de spin em DMHs pode ser maior que em DMSs.

e J4 para o caso em que as concentragoes nas barreiras sao mantidas constan-
tes [Fig. 3.9(b) e (¢)], o aumento do nimero de barreiras inicialmente au-
menta AFE~ (mais Mn, mais intenso é o efeito de troca sp-d ). Entretanto,
para N,’s maiores, comeca a ocorrer muita sobreposicao entre barreiras
vizinhas, o que acaba por aumentar a aglomeragao e, consequentemente,
diminuir a concentracao efetiva de ions contribuindo para a interacao de

troca.

e Diferencas entre perfis de funcao-erro e exponencial sao mais pronunciadas
nas configuracoes com 3, 6 e 9 barreiras, principalmente nos casos ilustrados
na Fig. 3.9(b) e (c). Para N, = 1, os desdobramentos de spin calculados
sao muito pequenos para mostrar uma distincao clara entre os perfis. Para
N, > 12 o exato perfil de potencial nao é mais tao importante porque a
sobreposicao entre as barreiras vizinhas é dominante; isto torna os perfis

nao-ideais indistinguiveis.

Discussoes Nesta secao eu mostrei como a inclusao de efeitos de aglomeracao
antiferromagnética dos ions de Mn, mais a diluicao do perfil de concentracao
destes ions, permitiram reproduzir os resultados experimentais de Rl e RIl, com-

plementando o trabalho inicial da Ref. [39].

Entretanto, a questao se segregacao ou interdifusao é dominante nes-
tes sistemas permanece aberta. As simulagoes dos desdobramentos de spin per-
mitem estimar que a faixa de comprimentos caracteristicos esta entre 24 e GA,
mas nao permite distinguir entre os dois tipos de perfis. Uma investigacao experi-
mental sistemética sobre o tipo de perfil dominante nestas DMHs poderia ajudar
a elucidar este problema. Por exemplo, crescer um conjunto de amostras, cada
uma com apenas uma monocamada magnética dentro de um pogo quantico, mas
variando a concentragao nominal de Mn entre elas, de z, = 0 a x, = 1. Medidas
de magnetizacao ou desdobramento Zeeman nestas amostras forneceriam uma
contrapartida da Eq. (2.1) para arranjos 2D, que por sua vez seria uma referén-
cia para um estudo teorico, seja criando modelos fenomenolégicos como zyy de

Grieshaber et al. [61], seja analisando usando a estatistica de aglomerados.
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Figura 3.10: Tempo de espalhamento
de spin experimental em funcao do
campo magnético para as trés configu-
ragoes indicadas [RI]. Os valores sao ba-
seados em medidas de polarizacao re-
solvidas no tempo na configuracao de
rotacao de Faraday. O ramo superior
(inferior) corresponde a excita¢do com
polarizagdo 0 = +1 (¢ = —1). Note
que (i) a B = 0 os valores de 7 sao
aproximadamente iguais, e (ii) o des-
dobramento a B = 0.5T é ~ 8ps.
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(after Egues & Wilkins, PRB 58, R16012 ‘98)

Figura 3.11: Ilustracao do mecanismo
de espalhamento de spin induzido pela
interacao de troca sp-d. As sub-bandas
de elétrons de spin para cima (majo-
ritario) e spin para baixo (minoritario)
estdo desdobradas (~ 7TmeV a B =
1T) devido ao efeito Zeeman gigante.
A pardbola tracejada indica o caso
a B = 0. Em cada sub-banda os
elétrons sao distribuidos de acordo com
as fun¢oes de Fermi fJL[ e fL com tem-
peratura eletronica 7,. Os elétrons po-

dem sofrer um espalhamento de spin e
mudar de sub-banda. O espaco de fase
disponivel para as transicoes T| e [T
varia com o campo magnético via as
energias das sub-bandas €7 presentes
nas fun¢oes de Fermi.

3.4 Resultados: tempo de espalhamento de spin

Aqui eu extendo o calculo do tempo de espalhamento de spin da Ref. [39] para
DMHs ideais incluindo efeitos de segregacao e interdifusao. Considero processos
de espalhamento de spin induzidos pela interacao de troca s-d conectando as
sub-bandas de spin de elétrons.

Note porém, como enfatizado na Ref. [39], que este mecanismo nao
¢ necessariamente o mais relevante em DMHs. O espalhamento de spin ocorre
também em amostras que nao contém Mn, apesar que o desdobramento em dois
ramos (cf. Fig. 3.10) s6 ocorre nas amostras magnéticas. Isto significa que a
interacao de troca s-d dos elétrons com os spins de Mn nao é necessariamente a
principal causa do espalhamento de spin. O desdobramento de spin nos tempos
de espalhamento pode estar apenas indiretamente ligado a interacao de troca
via a dependéncia das fatores de Fermi com as energias das sub-bandas de spin

(“preenchimento do espago de fase”). De fato, os resultados desta se¢ao refor¢cam
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aqueles da Ref. [39] neste sentido. De qualquer maneira, considerar o espalha-
mento de spin devido a interacao de troca fornece um modelo de espalhamento
(“spin-flip”) simples, através do qual pode-se investigar a forte dependéncia dos
tempos de espalhamento de spin com o campo magnético em termos dos fatores

de Fermi.

Esta parte do trabalho focalizou particularmente nos efeitos dos perfis
nao-ideais no desdobramento caracteristico de 7,; discutido na Ref. [39]. Isto
é, experimentalmente sabe-se que as transicoes “spin para cima para spin para
baixo” e “spin para baixo para spin para cima” em amostras magnéticas (DMS
e DMH) tém um desdobramento em dois ramos que aumenta com o campo,
como ilustrado na Fig. 3.10. Adicionalmente, independente da amostra (diferentes
configuragoes N, x x, ML), as curvas de 75y X B tém origem nos mesmos valores
a B = 0. Ao considerar diluicao, é possivel obter esta ultima caracteristica, ao

contrario do calculo anterior [39] que usou perfis ideais (quadrados).

Assim, aqui eu considero processos de espalhamento de spin conec-
tando sub-bandas de spin desdobradas por troca sp-d [39], e estudo os efeitos dos
perfis de segregacao e interdifusao propostos na Sec. 2.5 sobre os tempos de es-
palhamento de spin. Admito que em cada sub-banda os elétrons sao distribuidos
de acordo com a distribuicao de Fermi-Dirac com temperatura 7., como ilustrado
na Fig. 3.11.1° Dois casos, experimentalmente viaveis [RI], sdo relevantes nestes

calculos do tempo de espalhamento (veja a Fig. 3.11):
1. T] : spin para cima majoritario espalha para spin para baixo minoritario; e

2. |7 : spin para baixo majoritario espalha para spin para cima minoritario.

3.4.1 Modelo teérico para 7,¢

A dependéncia dos tempos de espalhamento de spin com o campo magnético foi

investigada para DMHs por Egues e Wilkins [39].1t A generalizacao daqueles

resultados para levar em consideracao o efeito de diluicao os tempos de espalha-

mento de spin TST} é direta, apenas substituindo os perfis quadrados usados em

10A temperatura dos elétrons T, é diferente da temperatura da rede T, pois, na escala de
tempo em que ocorre o espalhamento de spin (~ ps), os elétrons fotogerados nao termalizam
com a rede.

10 calculo de 745 efetuado em [39] segue as mesmas linhas de Kossut [81] e Bastard e Chang
[82], mas incluindo o efeito do campo magnético externo e fatores de preenchimento de fase
(funcao de Fermi). Este célculo vai além da aproximagao de campo médio usada aqui para
descrever a magnetizacio dos ions de Mn (fungdo de Brillouin). Veja a Ref. [83] para um
calculo detalhado.
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[39] por perfis com dilui¢ao (Sec. 2.5), resultando em (veja o Apéndice A)

—1—— = F(B) x T(Ny,0) x [1— fr(ex)], (3.7)
Tst (ng)
na qual N
F(B) = fa—o,;uvoa)? {S(5+1) = (%) — (S.)} , (3.8)
D(Ny. €) = ag / Al @] 2z, (3.9)
1

[1— fh(ex)] = : (3.10)

exp [— <€I + €k — u#) /kBTe} +1
sendo m a massa efetiva do elétron, €y o volume da célula primitiva,'? ag o raio
de Bohr, Ny« a constante de troca para elétrons, e S = 5/2 o spin do Mn. (---)
denota médias térmicas (na temperatura da rede'® 77, = 5 K) sobre as orientagoes
dos spins do Mn, S, = —=5/2,-3/2,---,3/2,5/2. A energia e ¢ a energia inicial
do elétron associada ao movimento transversal. fipsm) € 0 potencial quimico de

elétrons majoritarios (M) e minoritarios (m), dado por [39]
N(]{Z(m) =e7” + kgT.In [exp <Aﬁ(m)/k;BTe> — 1} , (3.11)

com A']’\'j[(m) os excessos de energia correspondentes a ocupacao das sub-bandas
majoritaria (M) e minoritaria (m) — c.f. Fig. 3.11.1

Para a transi¢do |1 é usada uma equagdo similar a Eq. (3.7), mas
trocando —(S.) por (S,) em (3.8), utilizando o fator de Fermi apropriado [1 —
f&(sk”)], e com a condi¢do que a energia i, ¢ suficiente para permitir que um

elétron com spin para baixo espalhe para a sub-banda com spin para cima, i.e.,
e1(B) + ey, > £](B). (3.12)

Antes de passar para os resultados de tempo de espalhamento eu faco

uma rapida analise da contribuicao de cada termo da Eq. (3.7).

Magnitude do tempo de espalhamento: F(B) O primeiro termo na Eq. (3.7)
contem a contribuicao da interacao com os spins de Mn para o espalhamento de

spin. A sua dependéncia com o campo magnético vem das médias (S?) e (S,).

120 volume da célula primitiva é Qo = a®/4, com a o parametro de rede. Aqui eu uso o valor
para o ZnSe, a ~ 5.67 A,

3Veja a nota de rodapé 10.

4 Para temperatura nula T7, = 0, o potencial quimico é o proprio nivel de Fermi, ou seja,

B m) = EFar(m) = €1 T A% m)-
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Figura 3.12: Fator de sobreposigao I'(V,, £) das fungoes de onda eletronicas com o
perfil de impurezas magnéticas. I aumenta com N, e £, e os valores para diferentes
tipos de perfis (pexp € Perr) Sa0 bastante proximos. A magnitude é maior no caso
de concentragdo nominal (painel esquerdo) que no caso de concentragao efetiva
(painel direito) devido a aglomeragao antiferromagnética. O efeito de dilui¢ao é
responsavel por aproximar as varias curvas para £’s maiores.

Para se ter uma ideia melhor da magnitude deste termo, eu o reescrevo numa

forma dimensionalmente mais interessante:

R P LRSS X EITE) INCRE)

no qual R2 ¢ o Rydberg, ag é raio de Bohr, e a é o parametro de rede. Escrito
desta forma, é facil notar que a sua dimensao é de inverso de tempo.
Usando que Noaw = 260 meV, m/mg = 0.16, e a = 5.67 A, tenho que
1 (Noaw)? (a/ao)’

TR 1 (m/mg) = 186ps™" . (3.14)
Y

A parte que contem o spin S = 5/2 e as médias (S?) e (S.) pode ser aproximada
expandindo as médias no limite de B pequeno, e mantendo apenas os termos

constantes e lineares em B. O resultado é

1 (35 35  35gunugB 35 B
[S(S+1)—(S2) F(5.)] ~ 1 (Z -t EW) =2 (1 + 0.67T—L) ,

(3.15)
na qual usei gam = 2, pp/kp ~ 0.67T 'K, e B e T}, estio em unidades de Tesla

=~ =

e Kelvin, respectivamente. Assim, a magnitude de F'(B) é

F(B) ~271.25[14+0.67B/T;]ps " . (3.16)

Fator de sobreposic¢ao I'(V,, /) Para ocorra spin-flip devido a interacao de

troca sp-d, é necessario que os orbitais iniciais e finais se sobreponham com os
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spins do Mn, o que diminui a probabilidade de espalhamento e aumenta o tempo

caracteristico. Este fator é dado justamente pelo termo (3.9)

)| )

T(Ny, £) = ag /

Lo

Em principio, este termo varia com o campo magnético via as fungoes de onda.
Entretanto, como estou considerando campos baixos, elas sao pouco distorcidas
(cf. as fungoes de onda para elétrons na Fig. 3.6). Na préatica este fator depende
mais do niimero de barreiras e de seus comprimentos caracteristicos. A Fig. 3.12
mostra a dependéncia de I' com ¢, N, e o tipo de perfil, tanto para concentracao
nominal z(z), quanto efetiva z(z). Note que, no caso extremo 1 x 3ML, o fator
de sobreposicao ¢ bem pequeno. Neste caso, a barreira magnética “expulsa” as
funcoes de onda, o que diminui consideravelmente a sobreposicao.

Sabendo que I' ~ 1.5 x 10™*, posso entdo fazer uma estimativa ra-
zoavel do tempo caracteristico de espalhamento (sem ainda considerar os fatores

de Fermi). Usando a estimativa que fiz para F'(B) tenho

7o ~ 27125 x 1.5 x 10741 £0.67B/T]ps™' = 7~ (24 £ 16B/T) ps . (3.17)

Para comparar esta estimativa de 755 com os tempos de espalhamento
extraidos dos experimentos T:}Ep (Fig. 3.10), é preciso considerar a técnica expe-
rimental utilizada e a defini¢do utilizada para 7.;”. O tempo de espalhamento da
Ref. [RI] esta relacionado com o decaimento da polarizacao do gas de elétrons,
e ¢ extraido dos experimentos usando uma exponencial simples, exp(—t/7{").
Entretanto, da forma que foi calculado, o tempo de espalhamento tedrico esté
relacionado com a polarizacio por P}, (t) ~ 1 — t/(TJ}/Q), para o caso de elétron
| T) majoritario [83]. Assim, eu preciso dividir por dois o tempo de espalhamento
teorico para comparar com o tempo experimental [39, 83].

Considerando entao a diferenca entre os 7,4’s tedricos e experimen-
tais, a estimativa (3.17) corresponde um tempo de espalhamento a B = 0 de
~ 12 ps, um pouco maior que o valor experimental (~ 5ps, Fig. 3.10).

Ja o desdobramento dos ramos |+ na Eq. (3.17)] para T, = 5K e
B =0.5T é de ~ 0.8 ps, bem menor que o valor experimental que é de ~ 8ps.
Um dos principais resultados do trabalho da Ref. [39] é corrigir esta diferenca,
o que feito considerando os fatores de Fermi e a sua dependéncia com o campo

magnético.

Fatores de Fermi O fator de fermi 1 — f}, Eq. (3.10), representa a proba-

bilidade de haver espago de fase disponivel na banda destino (minoritaria) no
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Figura 3.13: Tempo de espalhamento de spin teérico em func¢ao do campo mag-
nético e usando concentracao de Mn nominal. Os trés painéis comparam 74 para
trés tipos de perfil de concentracao. Neste caso, o efeito da diluicao é pequeno e
a magnitude de 7,4 ¢ aproximadamente a metade dos valores experimentais. A
inclusdo da estatistica de Fermi (PSF) acentua o desdobramento entre os dois ra-
mos, mas com um desdobramento muito maior que o experimentalmente medido.

mesmo patamar energia que do elétron na banda de origem (majoritaria) — fator
de preenchimento de fase (PSF - phase space filling). Na Ref. [39], os auto-
res mostraram que a inclusao dos fatores de Fermi é essencial para descrever a
dependéncia dos tempos de espalhamento com o campo magnético. Adicional-
mente, esta dependéncia é geral, independente de um mecanismo particular de

espalhamento.

Na Ref. [39], os autores apresentaram o tempo de espalhamento de
spin 7sf(ex,) separadamente para virios valores de ey, Eq. (3.7). Ou seja, 7
calculado desta forma nao considera os fatores de ocupacao na banda de origem,

mas apenas a disponibilidade de espaco de fase na banda de destino.

Assim, aqui eu procedo um passo além do que foi calculado em [39],
e calculo um tempo de espalhamento médio considerando conjuntamente as ocu-

pacoes das bandas origem e destino. Esta média é dada simplesmente por

— — F(B)T(N,, ) I e )L — Fh(en,)] deg,

, 3.18
Tsf I fzb(gkn) dey, 19
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Figura 3.14: Tempo de espalhamento de spin tedrico em funcao do campo magné-
tico e usando concentragao de Mn efetiva. Os valores de 74 sao aproximadamente
o dobro que no caso nominal, mas comparaveis com os valores experimentais. Para
o caso de perfil ideal (a), 7,5 para diferentes configuragoes sao bem distintos. A
inclusao de diluicao [(b) e (c)| diminui estas diferencas, restringindo os valores
de 7,y para uma faixa mais reduzida (a B = 0), como nos dados experimentais.
Os fatores de Fermi aumentam o desdobramento entre os dois ramos (PSF); sem
este fatores (no PSF), o desdobramento dos ramos ¢ aproximadamente 10 vezes
menor que o caso experimental.

sendo
Fir(ew,) = {exp [(5{ +er, — ML) /kBTe} + 1}_1 . (3.19)

Nos parédgrafos seguintes eu apresento os resultados para os tempos

de espalhamento induzidos pela interacao de troca s-p.

3.4.2 Resultados para 7,

Para investigar o efeito dos perfis nao-ideais e aglomeragao Mn-Mn nos tempos
de espalhamento de spin induzidos por troca s-d, calculei 7,4 para varias configu-
ragoes. As Figs. 3.13 e 3.14 mostram a dependéncia com o campo magnético de
Ty para as transicoes T| (ramo inferior) e |1 (ramo superior) para os casos usando
concentracoes nominais e efetivas, respectivamente. As duas figuras apresentam
os resultados para 7,y médio, Eq. (3.18), para os casos com (PSF) e sem (No

PSF) os fatores de Fermi. Confirmando os resultados da Ref. [39], que calculou
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Tsf(EkH ), e ndo a média sobre todos os €k, 'S COMO eu faco aqui, a nao inclusao dos
fatores de Fermi retorna um desdobramento entre os ramos 1] e |T muito menor
que o experimentalmente medido, Fig. 3.10. Por outro lado, a inclusao de PSF

aumenta o desdobramento entre os ramos.

Caso de concentracao nominal Os tempos caracteristicos para o caso de
concentragao nominal (Fig. 3.13) ficaram menores que no caso de concentracao
efetiva (Fig. 3.14). Isto ocorre, como ja discutido, pois a aglomeragao antifer-
romagnética do segundo caso diminui a quantidade de spins de Mn ativos no
processo de espalhamento, aumentando o tempo entre um processo de espalha-
mento e outro. No caso nominal, as diferencas entre as configuracoes com N,’s
diferentes é pequena pois todas as impurezas de Mn contribuem para o espa-
lhamento, (quase-)independente de como elas estao distribuidas no DMQW. A
diferenca entre os varios casos vem da superposi¢ao dos planos de Mn com a
fungao de onda (fator I' ilustrado na Fig. 3.12), que varia pouco neste caso. A
inclusdo de diluigao [painéis (b) e (¢) da Fig. 3.13)| diminui mais ainda estas

diferencas.

Caso de concentracao efetiva A Fig. 3.14 mostra os resultados para 7gf
para o caso utilizando concentracoes efetivas. Neste caso, apenas uma fracao das
impurezas de Mn contribui para o espalhamento de spin mediado pela interagao de
troca s-d (aglomeragao antiferromagnética). Portanto, (i) os tempos sdo maiores
que o caso nominal, e (ii) o efeito de diluigao, seja distribuindo o Mn em véarias
barreiras, ou seja devido a segregacao ou interdifusao, ¢ importante para a mag-
nitude de 757. O painel (a) da Fig. 3.14 reproduz os resultados da Ref. [39] para
o caso de perfis ideais (quadrados). Note que, neste caso, os casos para N,’s
diferentes sao bem distintos, independente se considera-se PSF ou nao.

J& os painéis (b) e (c¢) contém os resultados que consideram interdi-
fusao e segregagao, respectivamente, no perfil de concentragao do Mn. Para os
casos com muitas barreiras, e.g. N, = 18, a diluicao aumenta a superposicao
entre barreiras vizinhas, aumentando a aglomeracao antiferromagnética e, por-
tanto, aumentando o tempo de espalhamento (menos fons de Mn participando do
processo). Para um namero de barreiras menor, e.g. N, = 12, o efeito da dilui¢ao
¢ diminuir a aglomeragao antiferromagnética, aumentando, entao, a quantidade
de Mn ativa no espalhamento, e diminuindo 7,¢. Assim, quando comparado com
o caso ideal (barreiras quadradas) do painel (a), as curvas de 7,5 tendem a ficar
mais proximas entre si quando se considera diluigao, (b) e (c). Isto esta de acordo
com o fato experimental que a B = 0 os tempos de espalhamento de spin sao

bem proximos para todas as configuragoes [RI] (veja a Fig. 3.10).
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Figura 3.15: Tempo de espalhamento de spin em funcao do numero de barrei-
ras magnéticas para os casos de concentracao nominal e efetiva. 7 descrito no
modelo aumenta em até trés ordens de magnitude no para os casos com poucas
barreiras magnéticas. Nestes casos outros mecanismos de espalhamento seriam
mais relevantes fazendo que os tempos de espalhamento observados nunca fossem
tao grandes. Para cada configuracdo com N, barreiras =, = 3/N.

Como foi dito no inicio desta secao, é importante lembrar que o me-
canismo de espalhamento por troca s-d nao é necessariamente dominante em
DMHs. Amostras nao-magnéticas tém tempos de espalhamento de spin com-
paraveis aquelas com Mn, apesar que apenas as magnéticas tém os dois ramos
distintos para os espalhamentos T| e [T [39]. A interagdo de troca s-d é im-
portante para o desdobramento de spin gigante entre as bandas, afetando sim os
tempos de espalhamento, mas indiretamente, via os fatores de Fermi. Mesmo se
o mecanismo do espalhamento nao for por via troca s-d, os fatores de Fermi ainda
estardo presentes e devem ser relevantes [39].

De fato, como ilustrado na Fig. 3.15, os valores de 7,¢ devido a troca
s-d para para N, < 12 sao muito altos. Eles certamente sao maiores que os
tempos de espalhamento de spin devido a outros mecanismos, uma vez que 0s
resultados experimentais de Rl mostram que 7,5 para IV, = 3 e 6 sao comparaveis

ao caso N, = 24.

3.5 Discussoes

Neste capitulo eu investiguei o efeito da aglomeracao antiferromagnética e da

diluicao das impurezas magnéticas nas propriedade mangetoopticas de DMHs.
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Eu mostrei que a inclusao destes efeitos melhoram os resultados teoéricos para o
desdobramento de spin e para tempos de espalhamento de spin, aproximando dos

resultados experimentais disponiveis.

Esta parte do trabalho foi uma complementacao da investigacao da
Ref. [39]. Naquele trabalho, os autores estudaram o desdobramento de spin e
o espalhamento de spin induzidos pela interacao de troca sp-d utilizando perfis
quadrados (ideais) para a distribuigao das impurezas magnéticas, e concentragoes
efetivas usando o modelo de singletos da teoria de estatistica de aglomerados. O
acordo da Ref. [39] com os dados experimentais foi qualitativo. Nesta parte da
tese eu mostrei que a inclusao de efeitos de diluicao do Mn, seja por segregacao
ou por interdifusao, mais o modelo de estatistica de aglomerados que, além dos
singletos, também considera tripletos abertos e fechados, permite obter um acordo

quantitativo com os dados experimentais para o desdobramento de spin.

No que se refere aos tempos de espalhamento de spin, a inclusao dos
efeitos de dilui¢ao preservou o resultado do trabalho anterior [39] no aspecto que
os fatores de Fermi, que sao gerais, possibilitam aumentar o desdobramento das
curvas de tempo de espalhamento. Nestes estudos, o espalhamento via a interacao
de troca s-d é usado como um mecanismo modelo, relativamente simples, que
permite investigar o efeito da inclusao dos fatores de preenchimento do espago
de fase. Se por um lado os valores de 7,5 para N, > 12 estao muito préximos
dos valores experimentais, a Fig. 3.15 mostra que os resultados para um ntimero
menor de barreiras diverge dos resultados experimentais em até trés ordens de
magnitude. Isto reforca a ideia que troca s-d nao € mesmo o principal mecanismo

de espalhamento de spin nestes sistemas.

Voltando para os resultados para o desdobramento de spin, se por
um lado Awschalom e Samarth [60] dizem que ha “evidéncias circunstanciais” su-
gerindo que os efeitos de interdifusao e segregacao nestes sistemas sao limitados
a escalas de uma monocamada (veja Sec. 2.1), os resultados aqui apresentados
também permitem inferéncias a respeito da configuragao microscopica dos arran-
jos de Mn. Baseado nos modelos para aglomeracao e diluigao usados nesta tese, é
possivel estimar que os comprimentos caracteristicos de diluicao sao da ordem de
uma a duas monocamadas. Entretanto, com os dados disponiveis, nao é possivel
especificar se o mecanismo relevante na diluicao é de segregacao ou interdifusao.
Sobre este aspecto, os experimentos usando barreiras normais e invertidas [59, 61—
66|, que eu mencionei na Sec. 2.1, sdo mais conclusivos e sugerem que segregacao
¢ 0 mecanismo mais relevante.

Em bulk, para = < 0.05 os diversos modelos da estatistica de aglo-
merados sdo equivalentes, enquanto a parametrizacao de Gaj et al. [59], Eq. 2.2,

pode ser usada para toda a faixa de valores (o modelo de aglomerado incluindo a
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corre¢ao de ordem maior aproxima bem deste resultado até x < 0.15). Ja para os
casos de interfaces e (mono)camadas, ndo ha uma anéalise experimental extensa,
semelhante a existente para bulk, que sirva de parametro de comparacao para
os modelos teodricos, seja usando estatistica de aglomerados ou o modelo zyy.
Assim, para valores de x > 0.1, apenas a comparacao de resultados teéricos com
dados experimentais, para grandezas que dependem tanto da aglomeracao anti-
ferromagnética quanto da diluicao, pode dizer se o modelo adotado foi adequado
ou nao. De fato, foi isto que fiz para o caso de desdobramento de spin: o efeito
de diluicao, seja por segregacao ou interdifusao, mais o modelo de aglomerados
com singletos e tripletos, permitiu ajustar melhor os dados experimentais.

E importante lembrar, porém, que devido a limitacdo dos modelos
para o efeito de aglomeracao para as amostras com alto x, o comprimento ca-
racteristico ¢ e a concentracao nominal x, sao, em principio, apenas parametros
que regulam a magnitude de AFE. Para se fazer uma identificacdo entre os valo-
res usados para ¢ e x, e os valores microscopicos reais seria necessario verificar
estas grandezas independentemente e, de preferéncia, com métodos diretos. Por
exemplo, a técnica de microscopia de tunelamento de se¢ao transversal (X-STM
- cross-sectional scanning tunneling microscopy) |84-88| possibilita “visualizar”
com precisao atomica o perfil estrutural de uma heteroestrutura . Nesta técnica,
a amostra é seccionada de forma que a ponta do STM percorre a direcao de cres-
cimento da amostra. Assim, é possivel tracar o perfil de concentracao, indicando
inclusive a quantidade de impurezas que de fato foi incorporada na amostra.
Em especial, eu menciono as Refs. [87, 88], que investigaram super-redes digi-
tais de InGaAlAs usando X-STM. Os resultados indicaram tanto a existéncia de
interdifusao, quanto de segregacao. A mesma técnica poderia ser utilizada para
investigar o perfil de concentracao de Mn em DMHs do grupo II-VI.

No restante deste trabalho eu utilizo o perfil de concentracao do tipo
segregacao e o modelo de estatistica de aglomerados com singletos e tripletos
(P, + P3), a menos que indicado o contrario. Para cada caso é determinado
qual comprimento caracteristico e concentragao de Mn melhor ajustam os cal-
culos teodricos aos respectivos dados experimentais. Desta forma, agora eu retiro
o enfoque das impurezas magnéticas e passo para a fisica de gases de elétrons
bidimensionais que sao confinados em DMHs. O papel do Mn e da interacao de
troca s-d é, via o desdobramento de spin gigante, polarizar este gas de elétrons e
alinhar niveis de Landau de spins opostos. Sob estas condigoes surgem os efeitos

nao triviais que sao analisados nos proximos capitulos.
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Quantizacao de Landau

Contetnido

macao da massa efetiva e funcao envelope.

A introducao de dopagem em heteroestruturas digitais magnéticas re-
sulta na formacgao dos chamados gases de elétrons bidimensionais. Na
presenca de um campo magnético intenso, a energia cinética é quan-
tizada, formando os niveis de Landau. Efeitos quanticos oriundos
das quantizagoes espacial e orbital refletem em diversas grandezas,
em particular, no magnetotransporte, que exibe o efeito Hall quan-
tico. Neste capitulo eu apresento a formulagao que eu utilizo nesta
tese para calcular a estrutura eletronica e as propriedades de magne-
totransporte deste tipo de sistema. O contexto tedrico baseia-se na
formulacao autoconsistente de Kohn-Sham para a teoria do funcional

da densidade dependente de spin. Eu utilizo esta teoria na aproxi-
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4.2 Estrutura eletronica: DFT/LSDA . . . . ... ... ... .....
4.3 Campo magnético e quantizacao de Landau . . . . . . . .. . ..
4.4 Magnetotransporte no regime quantico . . . . ... ... ... ..

4.5 Discussoes e resumo da formulacao . . . . . .. ... ...
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4.1 Introducao

Nos capitulos anteriores eu investiguei as propriedades magnetodpticas de DMHs,
e a sua conexao com os efeitos de aglomeracao e diluicio do Mn nestas hetero-
estruturas. Agora eu mudo o enfoque para propriedades de magnetotransporte
de DMHs com dopagem por modulacao do tipo n. Estas heteroestruturas sao
semelhantes ao poco quantico digital magnético ilustrado na Fig. 4.1. Eu analiso
experimentos recentes usando DMHs do grupo II-VI |21, 37, 38| realizados no
regime de efeito Hall quantico inteiro (IQHE). O desdobramento de spin gigante
devido, a interacao de troca s-d, permite alinhar os niveis eletronicos (niveis de
Landau, LLs) tal que novos efeitos surgem nas medidas de magnetotransporte.
A Ref. [37] relata o aparecimento de um pico anémalo nas medidas de resistivi-
dade longitudinal p,., e o deslocamento da curva de resistividade para campos
magnéticos mais baixos & medida que a temperatura aumenta. Ja na Ref. [21],
além de também ocorrer um pico anémalo em p,,, este pico apresentou um ciclo
de histerese a medida que o campo magnético aumentava ou diminuia. Este re-
sultado é uma forte evidéncia da existéncia de um regime de ferromagnetismo

itinerante (dos elétrons de conducdo) denominado de ferromagnetismo de efeito

MnSe
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Figura 4.1: Esquema de um poc¢o quantico digital magnético dopado por modu-
lacao. O poco quantico situa-se no centro da heteroestrutura crescida, e.g., na
dire¢ao (100). Nele sdo inseridas (mono)camadas de MnSe regularmente espaga-
das. As regioes das barreiras sao compostas por espacadores e regioes com alta
dopagem. As impurezas doadoras fornecem os elétrons que sao capturados pelos
niveis ligados do poco. Na presenca de um campo magnético, os momentos ma-
gnéticos localizados dos dtomos de Mn se alinham e interagem fortemente com
os elétrons confinados na regiao do pocgo, conferindo ao sistema uma resposta
paramagnética bastante intensa (interagao de troca sp-d).
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Hall (QHF - quantum Hall ferromagnetism) [89].

Gas de elétrons bidimensional A partir deste capitulo da tese, o principal
personagem passa ser o gas de elétrons que se forma na regiao de confinamento de
DMHs como a da Fig. 4.1 — semelhantes aquelas que investiguei no Cap. 3, mas
com altos niveis de dopagem. Quando o movimento dos portadores é restrito
a regides da ordem de seu comprimento de onda de de-Broglie (A = 27/k =
h/\/Qm—E ~ 122 A para m/my=0.1e E=0.1eV), a dinAmica passa a ser regida
pela mecanica quantica. O movimento é “congelado” na direcao de confinamento,
i.€., a separacao entre os niveis confinados é bem maior que o alargamento térmico
(~ kpT = 0.086meVK™) e o alargamento devido a colisdes (I' ~ 0.7meV).!
Assim, o movimento s6 é possivel no plano transversal, formando o chamado gds
de elétrons bidimensional (2DEG).

As heteroestruturas semicondutoras aqui investigadas fazem parte
desta classe de sistemas capazes de confinar 2DEGs. A realizacao pratica destes
gases quanticos levou a descoberta das contrapartidas quanticas do efeito Hall,
a saber, o inteiro |90| e o fraciondrio |91, 92|. No regime destes efeitos, que
por si proprios envolvem uma fisica muito rica, surgem outros tao interessantes
quanto, como, por exemplo, o ferromagnetismo itinerante de efeito Hall [20, 89].
Os Capitulos 5 e 6 abordam justamente fenémenos de magnetotransporte e fer-
romagnetismo itinerante no regime do efeito Hall quantico inteiro. Nestes casos,
o sistema é submetido a campos magnéticos intensos, perpendiculares a direcao

de crescimento da amostra.

Dopagem por modulacao As DMHs utilizadas nos experimentos de magne-
totransporte que eu investigo possuem impurezas doadoras do tipo n. Estas sao
implantadas nas regioes das barreiras,? em geral separadas do poco quantico por
regices espagadoras intrinsecas (veja a Fig. 4.1). Estas regides n-dopadas fun-
cionam como um reservatorio de elétrons que, quando capturados na regiao de
confinamento do DMQW, formam um 2DEG.

Como estes sistemas dopados sao utilizados em medidas de magneto-
transporte, ¢ desejavel ter uma grande concentragao de portadores com a maior
mobilidade possivel. Por outro lado, os dopantes sao impurezas espalhadoras que

acabam por limitar a mobilidade. Para contornar esta dificuldade, a técnica de

T~ h/T, e 7 =mu/e, sendo m/mg ~ 0.16 e u ~ m?/ Vs valores tipicos para elétrons.

2Dopantes do tipo n tipicos nestas estruturas do grupo II-VI sio elementos que possuem 7
elétrons na ultima camada. Nas DMHs baseadas em ZnSe investigadas nesta tese (Cap. 5), o
dopante é o Cloro [37], cuja configuracio eletronica é [Ne]3s%3p°, e que entra na sub-rede de
anions substituindo o Selénio ([Ar]4s23d'%4p*). J4 nos sistemas de CdTe (Cap. 6), o dopante &
o Todo [21] ([Kr]5s%4d'%5p3), que substitui o Teldrio ([Kr]5s24d'%5p*). O elétron adicional da
camada p confere uma dopagem do tipo n.
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Figura 4.2: Descricao qualitativa dos principais componentes do potencial de um
poco quantico digital magnético, semelhante ao ilustrado na Fig. 4.1. Em cada
interface ZnSe/(Zn,Cd)Se ha uma descontinuidade do potencial, formando um
pogo quéantico com uma série de niveis ligados (a). Na presenca de um campo
magnético, a interagao de troca sp-d contribui com um perfil de potencial de-
pendente de spin que segue o perfil de concentragdo do Mn (b). Os elétrons
confinados dentro do poco quantico exercem uma repulsao Coulombiana entre si
extremamente forte. O potencial de Hartree correspondente deve ser somado aos
potenciais estrutural e magnético (c¢). Por ser um gés de elétrons quantico, além
do termo de Hartree, ha também a contribuicao de troca e correlagao, que atenua
o termo de Hartree (d).

dopagem por modulagao [93] é utilizada. Nela, a dopagem é feita numa regiao
diferente daquela que vai capturar e confinar as cargas. Portanto, ha uma sepa-
racao espacial entre a densidade de portadores ativa no transporte e as impurezas
espalhadoras. Isto permite mobilidades elevadas (~ 10 cm?/ V's) em sistemas al-
tamente dopados (~ 10 c¢m™?).

Esta separacao espacial da densidade de portadores e suas impurezas
ionizadas resulta em campos elétricos internos. Tanto as regioes ionizadas (posi-
tivas) contribuem com um potencial de Coulomb atrativo, quanto as regides com
excesso de elétrons (negativas) contribuem com um potencial repulsivo. Estes
potencias, que seguem o perfil de densidade de carga, sao somados ao poten-
cial estrutural do sistema, resultando o potencial tipico de heteroestruturas com
dopagem por modulagao.

Na Fig. 4.2 eu ilustro como cada ingrediente do sistema contribui
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para o perfil de potencial total. Os painéis (a) e (b) mostram os perfis de poten-
cial estrutural e de interacao de troca s-d, como aqueles utilizados nos capitulos
anteriores [Eq. 3.2]. A separacgao de cargas, devido a dopagem por modulagao,
gera campos elétricos internos, cujo potencial eletrostatico correspondente estéa
ilustrado no painel (¢). Como o gés de elétrons confinado na regiao do pogo é um
sistema quantico, ha também contribuigoes de troca e correlacao para o potencial

total (d), cujo efeito é atenuar o potencial de Hartree.

Organizacao do capitulo Neste capitulo eu complemento o modelo para
DMHs apresentado no Cap. 1 incluindo dois novos ingredientes. Eu passo a
considerar na formulacao do problema a interacao de Coulomb e a quantizacao
de Landau do gés de elétrons confinado nas DMHs. O confinamento de uma alta
concentracao de elétrons acarreta uma forte repulsao de Coulomb. Aqui eu trato
este sistema interagente usando a formulagao autoconsistente de Kohn-Sham [41]
da teoria do funcional da densidade (DFT - density-functional theory) [40]. Na
Secao 4.2 eu faco um resumo dos aspectos da DF'T que sao importantes neste tra-
balho. Em seguida, na Secao 4.3, eu considero o efeito do campo magnético neste
gas de elétrons, que resulta na chamada quantizacao de Landau. Para analisar
os resultados experimentais de magnetotransporte investigados nos capitulos 5 e
6 seguintes, eu apresento na Secao 4.4 o modelo usado para simular as magne-
torresisténcias longitudinal p,, (efeito Shubnikov-de Haas, SAH) e transversal p,,
(IQHE). Adiantando os resultados, utilizando a formula¢ao que é apresentada no
restante deste capitulo, foi possivel reproduzir quantitativamente as principais

caracteristicas presentes nos dados experimentais, inclusive o efeito de QHF.

4.2 Estrutura eletréonica: DFT/LSDA

Como nestes sistemas dopados ha uma enorme quantidade de elétrons (~ 10! cm™2)
confinada numa regido relativamente estreita (L ~ 100 A), ocorre forte repulsao
de Coulomb que deve ser levada em consideracao no calculo da estrutura eletro-
nica do sistema e das demais propriedades. O 2DEG é um sistema quantico, com
as funcoes de onda de seus constituintes estendidas na escala do pogo quantico e
sobrepostas entre si. Neste regime, além da contribuicao “classica” de Hartree, h&
também a parte quantica da interacao de Coulomb, chamada de troca-correlacao
(XC). Tratar estas contribuigbes é um problema complicado de muitos corpos.
Aqui eu utilizo a formulagdo de Kohn-Sham (KS) da teoria do funcional da den-
sidade dependente de spin [40, 41].

Nesta secao eu apresento a formulagao de Kohn-Sham na forma apro-

priada para tratar as heteroestruturas magnéticas que eu analiso nos capitulos
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subsequentes. Os programas numéricos desenvolvidos implementam estd técnica

de calculo de estrutura eletronica para sistemas de muitos corpos.

4.2.1 Formulacao geral e sistema Kohn-Sham

O Hamiltoniano de uma gés de elétrons interagente sujeito a um potencial externo

v(r) é escrito como

H=T+U+V, (4.1)
sendo
T = %/Kmﬁwysmxmdr, (4.2)
0 = % |T_1r/‘\If*(r)\If*(r’)\IJ(r’)\If(r)drdr', (4.3)
vV o= / o(r) U (r) U (r) dr (4.4)

as energias cinética, de Coulomb e do potencial externo, respectivamente. O
operador de densidade é
n(r) = U*(r)¥(r). (4.5)

Na DFT, a energia do sistema é um funcional da densidade e é dada
por
Eln] = (¥[n)| T+ U +V |¥[n]) = Tln] + Un] + V[n). (4.6)

Separando a parte nao interagente Ts[n| da energia cinética, e a parte de Hartree

Un[n] da interagao Coulomb, a energia total pode ser reescrita como
Eln] = T[n] + Ug[n] + VIn] + Ey[n]. (4.7)

O termo E,.[n] é a chamada energia de troca e correlagio (XC - exchange-
correlation), e contem tanto a contribuicdo de troca da interagdo de Coulomb,
quanto as contribuicoes de correlacao da parte interagente da energia cinética e
da interagao Coulombiana.

Na formulacao de Kohn-Sham (KS) da DFT [41], o problema de mui-
tos corpos original é substituido por um problema ficticio de uma unica particula

sujeita a um potencial efetivo v'(r),

PWVZ

()] 60) = 260 (45)

3 A notagao F[n] significa que a grandeza F ¢ funcional de n. Enquanto uma fun¢do faz um
. Foo . N
mapeamento entre niimeros,  — y = f(z), um funcional F' faz um mapeamento entre fun¢des

e niimeros, f(x) *> y = F[f(x)], ou entre fungdes e fungdes, f(x) < glf(2)](2), ou g([f(x)]; 2).
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Os auto-estados ¢;(r) sdo orbitais monoeletronicos e sdo chamados de orbitais
Kohn-Sham. Analogamente, as auto-energias ¢; sao as energias de Kohn-Sham.

Se o potencial efetivo v'(r) for apropriadamente escolhido tal que a densidade

= > Il (4.9

com N o namero total de particulas, minimize o funcional da energia E[n'], os
teoremas da DFT garantem, entao, que esta densidade, calculada a partir dos
orbitais monoeletronicos, é igual a densidade total do estado fundamental do
sistema interagente de muitos corpos. Adicionalmente, a energia obtida & partir

desta densidade é a energia do estado fundamental.

Para determinar o potencial efetivo v/(r) é efetuado um procedimento
de minimizagao do funcional da energia com relacao a densidade. Inicialmente,
note que a energia cinética nao interagente pode ser escrita utilizando as energias
KS da Eq. (4.8),

T,n'] = Z <¢Z

h?V?

¢i> — Ze —~ / o' (r)n’ (r) dr, (4.10)

de forma que a energia total (4.7) fica

L —n’(r’)n’(r) r dr’ v(r)n/(r)dr n'
=3 e [rem ey [ arars [y ar B,
(4.11)

Agora minimiza-se (4.11) com rela¢ao a n’ para encontrar a condigao que deve ser

satisfeita para que a densidade n’ corresponda & densidade do estado fundamental,

SE[n/] 5Exc[n’]
=0. 4.12
on'/ |7“ - T’| +olr) + (5n’(7“) 0 (4.12)
———
([”/] vae([W]i7)
Assim, o potencial ficticio é dado por
V([nfir) = v(r) + on([n'(r)]; ) 4 vee([n' (7)) 7) (4.13)

no qual o primeiro termo é o proprio potencial externo, o segundo é o potencial

de Hartree, e o terceiro é o potencial de troca e correlagao.

As equagoes (4.8) e (4.13) formam um sistema autoconsistente pois
estao acopladas pela densidade n/(r) [Eq. (4.9)]: ao mesmo tempo que para re-
solver a equacao de Schrodinger é preciso conhecer o potencial efetivo, que é

funcional da densidade, é preciso também conhecer as autofungoes ¢;(r) para
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calcular a densidade n(r). Assim, na pratica o célculo comega com uma condigao
inicial, e.g. v, = v, = 0, e continua resolvendo-se as equagoes (4.8) e (4.13) su-
cessivamente, usando o resultado de uma no célculo da outra.* Esta formulacao
autoconsistente é a forma mais utilizada da DFT em implementacgoes praticas,
que vao desde o calculo de sistemas atémicos e moleculares até a fisica de estado
solido [94].

Substituindo (4.13) em (4.11) obtém-se a expressao para a energia

total do sistema interagente em termos das energias monoeletronicas de Kohn-
Sham,

En'] = Zei — %/M drdr’ — /vxc(r)n’(r) dr + E..[n'].  (4.14)

=7

Desta forma, o problema original de muitos corpos ficou resumido a
resolver a equagao de Schrodinger de uma tnica particula. Note, entretanto, que
tanto a densidade n/(r) quanto as grandezas derivadas a partir dela, e.g. a energia
En'], sdo solugoes do sistema interagente de muitos corpos. Se o funcional E,.[n]
para o sistema em questao fosse exatamente conhecido — e consequentemente o
respectivo potencial v,. — a solucao do problema seria exata. Entretanto, como
este nao é o caso, é necessario utilizar aproximagoes para a energia e para o

potencial de troca-correlagao.

Aproximacgoes para E,. Uma das aproximacoes mais comuns é
a aproximacao da densidade local (LDA - local density approzimation), na qual
aproxima-se a energia de troca-correlagao de cada elemento de volume do sistema
com densidade n(r) pelo valor conhecido desta energia para um gés de elétrons
uniforme com a mesma densidade, ou seja,

Byln] ~ BEPAL] = / n(r) "o ([n]: r) dr (4.15)

xc

com €™ ([n];7) a energia de troca e correlacio por particula do gas de elétrons

homogéneo. No caso da LDA, a contribuicao de troca é conhecida exatamente

3
ghomn] = I (323 pl/3 (4.16)

4Para possibilitar a convergéncia do método, em geral o potencial autoconsistente a cada
iteracdo é composto de uma fracdo do potencial da iteragdo anterior e outra fracdo do novo
potencial, vs.(2) = Evi1(2) + (1 = &)vi(2). O valor de € é em geral entre 0.5 e 0.9. Durante as
iteracdes uma ou mais grandezas sao inspecionadas; quando elas param de variar o procedimento
convergiu. Um teste de convergéncia é fazer £ = 0. Se a convergéncia estiver correta o resultado
nao deve mudar.
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em unidades atomicas [95]. Ja para a correlagdo, normalmente utiliza-se valores
obtidos em célculos de Monte Carlo quantico |96]. Na pratica, existem formulas
paramétricas que reproduzem os dados conhecidos tanto para a energia quanto

para o potencial XC [97].

4.2.2 Extensao para sistemas magnéticos

A introducgao a DFT dos paragrafos anteriores limitou-se a sistemas nao-magnéticos,
para os quais os observaveis do sistema dependem da densidade n(r). Quando
considera-se a interagao do campo magnético B com os spins eletronicos, a energia
total do sistema possui uma contribuigdo adicional dada por — [ B(r) - m(r)dr,
sendo m a magnetizacao do sistema eletronico. Adicionalmente, nos sistemas in-
vestigados nesta tese, os spins também interagem com os momentos magnéticos
localizados das impurezas de Mn, na chamada interacao de troca sp-d. Como
visto nos capitulos anteriores, esta interacao pode ser incorporada ao problema
via um potencial efetivo dependente de spin, Eq. (1.9).

A extensao da DFT para sistemas magnéticos consiste em considerar
a magnetizacao do sistema m como uma varidvel fundamental, juntamente com
a densidade n [98]. Aqui eu considero o caso em que o campo magnético é
uniforme na direcao 2, B = Bz, de forma que a magnetizacdo é m = mz, com
m = up(ny—ny), em termos das densidades parciais de spin. Neste caso, ao invés
de {n,m} eu vou usar {n;,n;} como variaveis fundamentais.

Considerando tanto a interacao Zeeman, quanto um potencial depen-

dente de spin v,_(r), a energia do potencial externo fica
Ving,n| = Z /[ngzv(,z (r) + ppny. o, B]dr (4.17)

e a energia total fica

Elng,n] = Tlng,n] +Ulng,ng] + Ving, n]
= TS[nT,nl] + UH[nT,nl] + V[nT,nl] + Exc[m,nl] . (418)

Da mesma forma que no caso nao-magnético, é possivel derivar um
conjunto de equagoes autoconsistentes de particula simples. Seguindo os mesmos
passos da segao anterior, mas agora fazendo o procedimento de minimizagao da
energia para as variaveis {ny,n|}, resulta uma equagao de Schrodinger para cada

componente de spin [98],

[ h?V?

5 + v, (7’)] o7 (r) =el=¢7*(r), o,==+1 (4.19)
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na qual o potencial autoconsistente efetivo v, _(r) é
Vg, nylir) = ppo.B + 07 (r) + v([ng,n lir) +ogz (g, nylsr) . (4.20)

O potencial de troca e correlagao é

E e[y, ny] O[n(r)eze(ny,ny)]

0z . = =
UIC ([nT7 nl]’ T) 5ngz 8naz

Mo, —MNoy (T’)

(%xc(m, nl)

= eze(ny,ny) +n(r) (4.21)

on,,
Similar ao caso nao-magnético, aqui também sao feitas aproximacoes para a ener-
gia (e para o potencial) de XC. A contrapartida da LDA para o caso dependente
de spin é a aproximagao da densidade de spin local (LSDA - local spin density

approzimation,),

xTc

Euelny,n)] ~ EXSPA[n; ny) = / () (i) dr. (4.22)

Em particular, neste trabalho eu utilizo a parametrizacao de Vosko, Wilk, e
Nusair [99] (VWN) para o™ ([ng, n ;7).

xc

A energia total em termos dos orbitais monoeletronicos de Kohn-
Sham fica

Elny,n] = ngz — %/vh(z)n(z) dz — Z/Ugg(z)ngz(z) dz + Eye[ng,ny] .

1,02

(4.23)

Fator de escala de spin Aqui eu chamo a atencao para a de-
pendéncia da contribuicao de troca e correlacao com a polarizacao do sistema
eletronico. As propriedades que eu menciono a seguir sao fundamentais para
explicar a contribuicao de XC para aumentar o desdobramento de spin do gas
de elétrons (Cap. 5), e para entender a estabilidade do estado ferromagnético
eletronico que surge nos experimentos analisados no Cap. 6.

A contribuicdo (negativa) para a energia devido a anti-simetrizacao

da funcao de onda é a chamada energia de troca. Ela é maxima quando o gas de

SEu tomei um cuidado especial com a utilizacdo da DFT neste trabalho, em especial na
escolha da parametrizacao para o potencial XC. Eu implementei diversas parametrizagdes exis-
tentes na literatura, ndo apenas da aproximacgao LSDA [100-103] mas também na aproximacdo
de gradientes generalizada (GGA) [104-110]. A parametrizacao de Vosko, Wilk, e Nusair [99]
é considerada atualmente uma das melhores para a LSDA e por isso eu a escolhi para efetuar
os calculos. Para os sistemas estudados nesta tese, a op¢do por GGAs ndo resulta uma mel-
hora perceptivel nos resultados. Ja as LSDAs mais antigas, e.g. von Barth e Hedin [100] e
Gunnarsson e Lundqvist [101], mostraram-se inadequadas uma vez que as simulagdes com estas
parametrizacoes nao reproduziram satisfatoriamente os resultados experimentais.
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elétrons estd polarizado, i.e., todos os spins com a mesma, orientacao. Neste caso,
o principio de Pauli diz que a parte espacial da funcao de onda deve ser anti-
simétrica. Isto corresponde a uma maior separacao espacial entre os maximos da
densidade eletronica, quando comparado com o caso nao polarizado, e consequen-
temente, a uma energia de Coulomb menor. Desta forma, a energia do gas de
elétrons polarizado é menor que no caso nao-polarizado. Para o caso uniforme, a
energia de troca por particula de um sistema com polarizac¢ao ¢ = (nj—n|)/n =1
é

ex(n, ¢ =1) =23, (n, ¢ = 0), (4.24)

sendo que a energia para ( = 0 é dada pela Eq. (4.16).
Para obter a dependéncia da energia de troca com a polarizacao,

utiliza-se a seguinte propriedade de escala [111]
1 1
Ex[nT,nl] = §Ex[2nT> 0] + §Ex[0, Qni] . (425)
Substituindo (4.24) em (4.25) obtém-se

ex(n,C) = €,(n,0) + f({)[ex(n, 1) — ex(n,0)], (4.26)

com
(149" 4 (1= Q% —2

f(¢) = 2(21/3 —1)

(4.27)

Enquanto a relacao (4.26) é exata para troca (sistema uniforme), para
correlagao nao existe uma relagao similar. Uma aproximacao comum ¢ utilizar a

mesma féormula de troca para interpolar as energias de correlacao, ou seja,

ge(n, Q) = €c(n, 0) + f(Q)[ec(n, 1) — ec(n, 0)], (4.28)

chamada de interpolagao de spin de von Barth e Hedin [100] (vBH). Assim, na
LSDA, utiliza-se valores conhecidos para e.(n,0) e e.(n, 1) para varias densida-
des e, via a Eq. (4.28), obtém-se a energia de correlagdo para uma polarizacao
qualquer.

A interpolagao de spin de vBH para a correlacao foi amplamente
utilizada na literatura por muitos anos. Atualmente a interpolagao de spin de
Vosko, Wilk, e Nusair [99] é considerada mais adequada,

2e,€) = 2(,0) + au(m) T (1= € + [l 1) = 0 0T, (429)
na qual a.(n) é tabulada para varias densidades, da mesma forma que &.(n,0)

e g.(n,1). Esta é a interpolacao de spin utilizada na parametrizagao da energia
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Figura 4.3: Potencial de troca e correlacao em funcao da polarizacao ¢ para um
elétron com spin | |) num gas de elétrons com densidade ry = 5. Sao ilustradas
varias parametrizagoes, tanto para a densidade, quanto para o spin (veja a Tabela
4.1). As duas primeiras indicadas na legenda usam a formula de interpolagao de
spin de vBH [100] e as duas seguintes usam a de VWN [99]. A dltima curva usa
a parametrizagao de densidade de VWN com a interpolagao de spin de Wang e
Perdew [112] (VWNI); entretanto, o comportamento desta curva é completamente
errado pois esta interpolacao s6 é valida no limite de altas densidade. Quando
¢ < 0, o elétron ||) é majoritario; ja quando ¢ > 0, este mesmo elétron é
minoritario. Note que quanto mais negativa é a polarizacao, mais negativo é
o potencial v}.. J& quando o elétron ¢ minoritario, v}, diminui (em moédulo)
abruptamente para ( — 1. O inset é uma ampliacao da regiao com ¢ > 0.8. Ele
mostra que as diferencas entre as diversas parametrizagoes sao mais acentuadas
para o potencial de XC do spin minoritario.

de correlacao de VWN que eu uso nesta tese. Outras parametrizagoes também
usam esta formula de interpolagao, como a PW92 [103]. A diferenca entre estas
parametrizagoes esta nas formulas de interpolagao dos valores conhecidos (Monte

Carlo quantico [96]) para £.(n,0), e.(n,1) e a.(n) em fungao de n.

Uma vez escolhida a parametrizacao para a energia de XC, é preciso
entao calcular a potencial v7: que é utilizado na equagao de Kohn-Sham (4.19).
Isto é feito utilizando a Eq. (4.21). Como mencionado anteriormente, a depen-
déncia deste potencial com a polarizacao do gas de elétrons é fundamental para
entender alguns dos resultados dos proximos capitulos. Eu ilustro na Fig. 4.3 a
dependéncia de v!.(r,,¢) em funcio da polarizacao ¢ para uma densidade fixa.

As curvas sdo para spin | |); para o caso de spin |T), basta considerar o eixo da
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Tabela 4.1: Abreviaturas usadas na Fig. 4.3 para indicar a
combinagao de parametrizacao de carga e interpolacao de
spin. A parametrizacao de carga de VWN ¢é combinada com
trés interpolacoes de spin.

Parametrizacao Interpolacao de spin

da densidade vBH [100] VWN [99] WP [112]
vBH [100] vBH - -
VWN [99] VWN3 VWN5 VWNI
PW92 [103] - PW92 -

polarizacao invertido, ( — —(. Ha dois aspectos importantes a serem observados.

1. Para ¢ — 1, o potencial v}, diminui (em médulo) abruptamente para um
elétron | |). O mesmo ocorre para um elétron |]) quando ¢ — —1. A
consequéncia fisica direta desta propriedade é uma tendéncia favorecendo
estados ferromagnéticos (( — 1) uma vez que o potencial XC local diverge

para os elétrons minoritéarios [112].

2. Os elétrons majoritarios (| |) na figura) sentem um potencial mais negativo
que os minoritarios. Esta diferenca reflete nas auto-energias do sistema,

acarretando um desdobramento de spin devido troca e correlagao.

A Fig. 4.3 também ilustra as diferencas existentes entre parametri-
zagOes para a energia de troca e correlacao (e consequentemente para o respectivo
potencial). L& estdo apresentadas trés parametriza¢oes para a densidade e trés
interpolacoes de spin. A Tabela 4.1 indica as combinacdes utilizadas. Note que as
diferencas decorrentes de combinar parametrizagoes de carga e interpolagoes de
spin ficam mais acentuadas a medida que o gés de elétrons fica polarizado. Isto
mostra que, no regime de altas polarizacoes, a escolha adequada da aproximacao
para XC é fundamental. As parametrizacoes PW92 e VWND5 sao consideradas
as melhores LSDAs. Apenas por comparacao eu também inclui o potencial XC
de vBH; note que ele se destaca das demais para todo a faixa de polarizacoes. A
interpolagao de spin de Wang e Perdew [112] aqui apresentada também é apenas
ilustrativa; esta interpolacao é exata no limite de altas densidades, mas retorna
uma dependéncia com ¢ completamente errada fora do seu limite de validade,

como ilustrado na Fig. 4.3.

4.2.3 Generalizacao para temperatura finita

Além da extensao da DFT para sistemas magnéticos, nesta tese eu utilizo uma

extensao adicional: para temperaturas finitas [98, 113]. No estudo dos proximos
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capitulos abordando magnetotransporte em 2DEGs confinados em DMHs, varios
dos efeitos observados experimentalmente, e que aqui eu calculo, estao relacio-
nados com a variacao da temperatura do sistema. Do ponto de vista préatico,
como eu mostrarei a seguir, a extensao para temperaturas finitas consiste em (a)
utilizar a funcdo de Fermi na densidade de estados do sistema Kohn-Sham, e (b),
dependendo se o niimero de elétrons ou o potencial quimico é constante, traba-
lhar ou com o potencial canonico ou o grao-canonico, respectivamente. Porém, é
importante salientar que esta extensao é formalmente justificada dentro da DFT
|98, 113].

Os casos estudados nos capitulos subsequentes sao tais que a densi-
dade total é constante quando se varia o campo magnético e a temperatura (o
potencial quimico varia). Assim, é conveniente trabalhar no ensemble canonico e
a energia que é minimizada é a energia livre de Helmholtz. Aqui eu sigo os passos
da Ref. [98], mas com a diferenga que 14 os autores trabalham no ensemble grao-
canonico. Como nos casos ja ilustrados nesta secao, o objetivo aqui é deduzir as
equagoes de Kohn-Sham e obter a equagao da energia total a partir das energias

monoeletronicas.

A energia livre de Helmholtz A é obtida subtraindo-se a energia tér-

mica da energia interna, ou seja,
Aln| = T[n] + Uln] + V[n] — 7S[n], (4.30)

sendo 7 a temperatura® e S[n] é a entropia do sistema interagente de muitos
corpos. Agora reescrevo A[n] em termos das energias nao interagentes T e Up,

e da entropia nao interagente Sg[n] [114, pag. 54|,
Se=—kpy_ filnfi+(1— fi)In(l - f) (4.31)

com f(g;) = f; a fungao de Fermi

1
€)= 4.32
T = T expltes = ] )
e 1 o potencial quimico. A energia de Helmholtz fica
Aln] = Ts[n] + Uy n] + Vn| — 7S5[n] + Fic[n], (4.33)

na qual F,.[n] é a energia de troca e correlagao. Este termo é diferente de E,.[n]

usado anteriormente pois contém a diferenca entre a energia térmica interagente

6Nesta secdo eu denoto a temperatura como 7 para distinguir da energia cinética.
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e a nao-interagente. Se o sistema interage apenas termicamente com o meio, a
densidade de equilibrio n é tal que a energia livre de Helmholtz ¢ minima,
6(Ts[n] — 75[n])

6A[n]
e 5 +vln] + vln] + freln]. (4.34)

Agora considere a equacao de Schrodinger de um sistema auxiliar,

nao interagente, sujeito ao potencial v'(r),

|: h2V2

o+ 00| 6l) = £l (1.35)

A densidade total deste sistema na temperatura 7 é

n'(r) = 31010 (), (4.36)

na qual a fungao de fermi especifica a ocupagao dos niveis eletronicos no caso de

temperatura finita.

Como feito anteriormente, a questao é determinar qual é o potencial
ficticio v'(r) tal que a densidade n/(r) seja igual a densidade do sistema interagente
de muitos corpos. Os passos sao idénticos as passagens de (4.10) para (4.12),

resultando no seguinte potencial autoconsistente efetivo que minimiza A[n’]

F,[n']
on'(r)’

o) =)+ | (4.37)

/ /

n(r') dr’ +
=

com n'(r) dado por (4.35) e (4.36). A energia livre de Helmholtz fica entdo, em

termos das energias de KS,

1
AW} = Yl =) = 5 [ o) dr = [ el () dr 4 B = 7.,
(4.38)
A grandeza de muitos corpos F,.[n], presente nas Eqs. (4.38) e (4.37),

analoga ao funcional F,.[n] para 7 = 0, é muito dificil de se obter. Na aproxi-

macao LDA ela é escrita como

Foun(r)] = / n(r) fre(n(r)) dr, (4.39)

sendo fz.(n) a contribui¢ao de troca e correlagio, por particula, para a energia
livre de um gés de elétrons homogéneo, com densidade n, e temperatura 7. No
limite de baixas temperaturas, uma primeira aproximacao é substituir f,. por seu
similar a 7 = 0, i.e., €,.. Desta forma, toda a dependéncia com a temperatura é

descrita pelos termos com a funcdo de Fermi f(g;). E justamente esta abordagem



88 Capitulo 4. Gas de Elétrons Bidimensional e Quantizacao de Landau

que eu utilizo neste trabalho.

4.2.4 Consideracoes adicionais sobre a DFT

Nos paragrafos anteriores eu fiz um resumo dos aspectos da teoria do funcional
da densidade que sao relevantes para este trabalho. Para os trés casos analisados,
nao-magnético, magnético e temperatura finita, eu apenas mostrei como obter
o sistema autoconsistente de Kohn-Sham e como escrever a energia total do sis-
tema de muitos corpos em termos das energias monoeletronicas. A qualidade
dos resultados vai depender essencialmente da qualidade das aproximacoes usa-
das para a energia de troca e correlacao. De um ponto de vista mais aplicado, a
formulacao de KS mais a LSDA formam uma prescri¢cao pratica de como incluir
os efeitos de muitos corpos, presentes em sistemas reais, em um célculo relativa-
mente simples de particulas simples. Antes de encerrar esta secao sobre DFT,

algumas consideracao adicionais sao pertinentes.

Orbitais e energias KS Depois de resolver o sistema KS, é co-
mum supor que as auto-energias e auto-fungoes resultantes podem ser associadas
as correspondentes grandezas do sistema real. Esta hipdtese nao é garantida pelos
teoremas fundamentais da DF'T, mas muitas vezes mostra-se valida, em particu-
lar nas aplicacoes para estado solido. A validade desta associagao esta, em geral,
relacionada com a qualidade do funcional de XC escolhido para descrever o sis-
tema. Como serd apresentado na tultima secao deste capitulo, esta associacao
entre os orbitais KS e os orbitais do sistema real ¢ um dos ingredientes para a
teoria de transporte que utilizo para descrever o magnetotransporte no regime de
efeito Hall.

Magnitude e relevancia de XC Outro aspecto é sobre a real
relevancia da contribuicao de XC para os heteroestruturas do grupo II-VI que eu
investigo. Na Fig. 4.4 eu comparo a magnitude do potencial de troca e correlacao,
em funcao da densidade de um gas de elétrons tridimensional, para sistemas
dopados baseados em GaAs e ZnSe. Para a faixa de densidade eletronica tipica
destes sistemas (n ~ 10*? cm?), a magnitude do potencial de XC para sistemas
de ZnSe é maior que em sistemas de GaAs. Isto decorre dos valores da massa
efetiva m e constante dielétrica €, e consequentemente do Rydberg efetivo Ry =
R)(m/mg)/(€/€0)? e do raio de Bohr efetivo ay = ao(€/eo)/(m/mo) em cada
material (valores tipicos estao apresentados na Fig. 4.4). Portanto, a relevancia
da contribuicao de XC varia para cada sistema em questao. Como serd mostrado

nos proximos capitulos, o aspecto mais importante da contribuicao de XC neste
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Figura 4.4: Comparacao da contribuicao de troca e correlacao para sistemas
de ZnSe e GaAs. O painel superior mostra o parametro de densidade r, em
fungao da densidade para os dois compostos (parametros efetivos no inset). A
medida que a densidade diminui, r;, no ZnSe aumenta muito mais rapido que
no GaAs, aproximando-se do limite de validade de varias parametrizagoes (75 ~
100) mais rapidamente. O painel inferior apresenta o potencial v,. em diversas
parametrizagoes da LSDA: VWN [99|, BH [100|, GL [101] e PZ81 [102]. No
ZnSe (i) o valor do potencial é maior, em modulo, que no GaAs para densidades
relevantes (n ~ 102 m™> ou r, ~ 5), e (ii) as diferengas entre as parametrizagoes
sao mais acentuadas. As setas ligando os dois graficos indicam o valor de v, para
rs = 9.

trabalho foi a sua forte dependéncia com o spin e com a polarizacao do gas de
elétrons.

Outro aspecto também ilustrado na Fig. 4.4 é que as diferencas entre
diversas parametrizacoes existentes na literatura para o energia/potencial de
troca-correlagao sao mais acentuadas nos sistema de ZnSe que naqueles baseados
em GaAs. Da mesma forma que no caso da interpolacao de spin, este é outro
indicativo da importancia de se escolher funcionais apropriados para representar

a contribuicao de muitos corpos no problema.

Estados estacionarios e estados excitados Um tltimo aspecto
a ser comentado sobre a DF'T é a questao de estados excitados. Este ponto é per-
tinente pois, no Cap. 6, eu encontro mais de uma solucao para as equacoes de KS,

com energias totais diferentes, para um mesmo conjunto de parametros externos
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— 0 que variou foi se 0 campo magnético estava aumentando ou diminuindo.

Uma vez definida a forma das equacoes de KS, a resolugao destas
num ciclo autoconsistente ¢ um problema puramente matematico (ou numérico).
Ao resolver numericamente a equacao de Schrodinger do sistema KS, nao ha ga-
rantia que a energia encontrada, e a densidade correspondente, corresponda ao
estado fundamental. Durante o ciclo autoconsistente, o algoritmo pode encontrar
minimos locais e “achar” que convergiu. De fato o programa convergiu — o que
pode ser testado perturbando o sistema, seja mudando o potencial ou a densi-
dade, e verificando se a solugao continua a mesma — mas nao necessariamente a
configuragao resultante é a que tem menor energia e, portanto, é o estado funda-
mental. A questao entao é saber se este ponto representa um problema numérico
ou se h& alguma informagao por tras deste resultado.

De fato, Perdew e Levy [115] mostraram que, dado um funcional
E,[n] da densidade do estado fundamental associada ao potencial v, nem todo
estado estacionario n; do sistema de muitos corpos é um extremo de E,[n], mas
todo extremo de F,[n| é um estado estacionario n;. Se o extremo é um minimo
absoluto ele representa o estado fundamental; sendao, o extremo corresponde a
um estado excitado. Note que, da mesma forma que o estado fundamental, es-
tes estados excitados sao estados reais, fisicos, do sistema interagente de muitos
corpos. Cooper et al. [34] recentemente interpretou os seus resultados para his-
terese e relaxagao nos seus dados de magnetotransporte em termos de estados
metaestaveis.

A interpretacao dos resultados do Cap. 6 é baseada nestes resultados
da Ref. [115]. O calculo numérico esta retornando estados excitados dependendo
das condicoes iniciais do procedimento autoconsistente. Por um lado, poderia-se
sugerir perturbar o ciclo de autoconsisténcia para nao deixar o programa en-
contrar minimos locais. Entretanto, o fato destes estados estacionarios terem
sido encontrados mostra que, pelo menos para uma dada faixa de parametros, ha
espaco de fase disponivel para que o sistema acomode-se de varias maneiras possi-
veis — minimos locais proximos ao estado fundamental. Ao explorar este espaco
de fase, a simulagao acaba por reproduzir o ciclo de histerese que foi observada

experimentalmente [21].

4.3 Campo magnético e quantizacao de Landau

Nos capitulos 2 e 3 eu considerei o efeito do campo magnético sobre os spins
localizados das impurezas de Mn e, indiretamente, sobre os portadores, via a
interacao de troca sp-d. Naqueles capitulos eu desprezei o efeito direto do campo

magnético sobre os elétrons e buracos, aproximagao comum quando se estuda as
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propriedades magnetodpticas de semicondutores semimagnéticos de gap elevado
[51, pag. 288|. Nesta aproximacdo, e com o confinamento dos pogos quanticos
apenas na diregao de crescimento (longitudinal), o sistema é livre na dire¢ao
transversal e possui relagao de dispersao parabolica. Naqueles capitulos eu estava
interessado nas transicoes Opticas entre as bases das bandas de conducao e de

valéncia.

Agora eu estou mudando o enfoque para sistemas altamente dopados
que sdo submetidos a medidas de magnetotransporte na diregao transversal (per-
pendicular & diregao de crescimento da amostra). Neste regime, o efeito da forga
de Lorentz sobre os portadores, induzindo a formacgao de o6rbitas de ciclotron, é
essencial para descrever os varios fendmenos observados. Em particular, nesta
tese eu estudo o caso em que a direcao do campo magnético coincide com a di-
recao de crescimento da amostra, i.e., B = BZ. Consequentemente, o movimento
orbital induzido por B restringe-se ao plano transversal x—y, e o hamiltoniano
orbital é completamente separavel do hamiltoniano longitudinal (confinamento

estrutural e interacao de troca sp-d).

4.3.1 Hamiltoniano orbital

O tratamento quantico do efeito do campo magnético B sobre os portadores
presentes no sistema consiste em reescrever o momento conjugado das equagoes
de movimento incluindo o campo magnético. Para uma particula com carga
—e o momento é P + eA, sendo A o potencial vetor correspondente ao campo
magnético B = V x A. O hamiltoniano orbital correspondente é entao escrito

como

H= QL(P +eA)?. (4.40)

m
Existe uma infinidade de escolhas para o potencial vetor que resultam no mesmo
campo magnético. Entretanto, apesar da escolha do gauge determinar a expressao
para as funcoes de onda, os observaveis resultantes sempre serao os mesmos.

Usando o gauge de Landau A = (0, Bz,0), a Eq. (4.40) pode ser reescrita como
(7 — x0)?, (4.41)

com dependéncia espacial apenas no plano z—y.

O hamiltoniano transversal (4.41) descreve um oscilador harmonico
na diregdo #, com frequéncia de ciclotron w. = eB/m e centrado em zg = —k, (2,
sendo (o = \/h/eB ~ 257TB~'/2 A T'/% o comprimento magnético. A contribuicio

do oscilador harmonico para o espectro de energia consiste de niveis equidistantes
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{a} Regular system {b} Disordered system
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Figura 4.5: Densidade de estados bidimensional sem desordem (a) e com desor-
dem (b). Na auséncia de campo magnético a densidade de estados de um gas
de elétrons bidimensional é constante. O efeito do campo magnético é colapsar
a energia cinética em niveis discretos, niveis de Landau, cujas energias sao sepa-
radas por fw,.. Quando ha desordem no sistema (b), a densidade de estados é
alargada. Baseado em Aoki [116].

com energia

e, = (n + %) hwe  (n>0), (4.42)

chamados de niveis de Landau (LL).

As funcoes de onda correspondentes as solucoes estacionéarias da

equagao de Schrodinger para o hamiltoniano (4.41) sdo dadas por

eikyy e—fc?/an(j)

nky (T, Y) = ——= Gup, (T — v Snky (T =2/ly) = ,
So,ky( y) \/L_y k( 0) k( /0) \/W

nas quais H, sao os polindémios de Hermite de ordem n.

(4.43)

O vetor de onda k, caracteriza a onda plana presente em @y, (,y).
Cada possivel estado k, estd associado a uma coordenada zy para o centro da
orbita do elétron, sem que isto implique em outra energia. Em outras palavras, os
estados sao degenerados em k,. Para contar o nimero de estados com a mesma
energia em uma amostra com area L,L,, basta lembrar que as coordenadas das
orbitas devem estar dentro da amostra, i.e,
eBL, Ak=1% eBL,/h _ eB

0<x9< Ly, 0< —k, < =—0L,L,. (4.44
*o —ois TRy 2wl T Labe (444)

O nimero de estados por unidade de area, chamado de degenerescéncia orbital,
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é entao dado por
eB

go ===~ 0.24 10" Bem 2T (4.45)
Assim, em um sistema bidimensional na presenca de um campo magnético, a
densidade de estados possui niveis discretos, contrastando com o caso nao mag-
nético em que a densidade de estados bidimensional é constante g = m/wh?." A

Fig. 4.5(a) ilustra estes dois casos.

4.3.2 Hamiltoniano Zeeman

Além do efeito orbital, cuja origem é a interacao de Lorentz entre o campo mag-
nético e a carga do portador, ha também a interacao do campo com o momento
magnético de spin do portador. Este é o efeito Zeeman, que induz um des-
dobramento de spin nos niveis de energia. A contribuicao deste efeito para o
hamiltoniano é

1
Hy = 59#3302 ; (4.46)

em que g ¢ o fator giromagnético e up ~ 0.06meV T~ é o magneton de Bohr.
Esta contribuicao, da ordem de pp, é muito pequena quando comparada com o
desdobramento de spin devido a interacao de troca sp-d, que pode ser até duas
ordens de magnitude superior. Entretanto, tanto por completeza quanto por ser

um termo simples, eu incluo a contribui¢ao Zeeman na formulacao do problema.

4.3.3 Hamiltoniano efetivo total

Agrupando as vérias contribuigdes para a energia total — termo orbital, Eq. (4.41),
o termo Zeeman, Eq. (4.46), e mais um termo longitudinal cujo potencial v(z)
tem dependéncia espacial apenas na dire¢ao Z — o hamiltoniano efetivo total para
a funcgao envelope de um portador com massa efetiva m, confinado num potencial

v(z) e sujeito a um campo magnético externo B = BZ, é escrito como

k2 1 h2k? 1
H = \2777,1 + 577%13(55 — ) +\2mz +v(2) +§9MBUzB- (4.47)
H, H) H

"Uma rapida deducio da densidade de estados a B = 0 de um gés de elétrons nio interagente
consiste em somar sobre todos os estados com k; e ky, incluindo a degenerescéncia de spin:

dk, [ dk, 2 m m
2 1—2 = 2= 21k, = — B=0)=—.
Z / 2m 2 (27r)2/ mkp dkp Th? /d€=>g( 0) wh?

ka ky

Note que eB/h = (m/mh?)(hw.), mostrando que na presenca de B, os elétrons que antes
ocupavam uma faixa de energia correspondente a hw, colapsaram em um dnico nivel altamente
degenerado.
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As trés componentes sao completamente separaveis.® As solucoes estacionérias
sao funcoes envelope

eik’yy

Ui, (T )X (2) |oz) (4.48)

= —=, r —X
( ) /—Ly n,ky( 0
com energias

1 1
Ein =& (n + 5) hwe + 59#307;37 (4.49)

sendo €7~ a sub-banda resultante do confinamento longitudinal (Hy), (n+1/2)hw.
a energia dos orbitais de Landau (H ), e gupo.B a contribuicao Zeeman (Hy).

Com os termos orbital e Zeeman resolvidos e separados do termo
longitudinal, na pratica é preciso resolver apenas a equacao de Schrodinger uni-
dimensional correspondente ao termo H| para obter as energias de sub-banda &7~

e as fungoes envelope x7*(2).

4.3.4 Densidade de estados

Os estados com energia €77, sao altamente degenerados [cf. Eq. (4.45)]. No caso
ideal de uma amostra completamente uniforme e sem impurezas, a densidade de

estados (DOS - density of states) ¢ uma sucessao de niveis discretos |Fig. 4.5(a)],

g(e) = % > e —er). (4.50)

1,N,0

Na pratica, existem impurezas espalhadoras, defeitos na rede e variacoes nas
interfaces que quebram a uniformidade do sistema. Isto acaba por gerar um
potencial de desordem aleatorio V(r) que deve ser somado ao hamiltoniano ideal
[116, 117], ou seja,

H — H+ Vy(r). (4.51)

Designando a coordenada do centro do movimento de ciclotron por (X,Y), as

equagoes de movimento serao [116]

. 2 . 2
= lvx) _ Ve 2[Va,Y] _ Va5

h oy’ h Ox’

8Para os DMWQs estudados nesta tese, o potencial v(z) consiste nos termos de confinamento
estrutural e da interacdo de troca sp-d, Eq. (3.2), mais os termos da interagdo de Coulomb
apresentados na secdo 4.2. Como visto nos capitulos anteriores, os termos de confinamento
estrutural e de troca sp-d tém dependéncia espacial apenas na direcao z. Mais adiante neste
capitulo eu indico quais sao as condicoes para que eu também considere a dependéncia espacial
da interacao de Coulomb apenas na direcao longitudinal, o que permite a separacao das equagoes
de movimento nas dire¢oes transversal e longitudinal.
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O movimento orbital passa a ser sobre as equipotenciais do potencial V; e a
degenerescéncia dos estados com diferentes (X,Y) de um dado nivel de Landau
é levantada. Consequentemente, a DOS deixa de ser discreta e forma uma banda
com largura caracteristica I' (sub-banda de Landau), ilustrada na Fig. 4.5(b).

As equagoes de movimento (4.52) deixam claro que a DOS das sub-
bandas de Landau dependem fortemente da variacao espacial do potencial aleatorio
Va(r). Por exemplo, para o caso de espalhadores de curto alcance [V,(r) varia
numa escala menor que fo|, Ando e Uemura [118] mostraram® que o perfil da

DOS ¢é de semi-elipses com largura caracteristica

he 0.00 |B
L L, (4.53)
T m/mo

na qual 7 = pm/e é o tempo de espalhamento e p é a mobilidade. Em (4.53)

B esta em unidades de T e a mobilidade y em unidades de m?/Vs. Outros
modelos utilizam densidades de estados gaussianas [119-124] e lorentzianas [125].

Nesta tese eu adoto um perfil gaussiano para a DOS, seguindo a Ref. [122],

DI ACED S S e

1,n,0, 1,M,0 2

1'0 ¢ diferenciada para cada sub-banda

cuja largura caracteristica ' de cada nive
de spin. A Fig. 4.5(b) ilustra este perfil gaussiano para a DOS. Aqui eu nao estou
interessado em investigar os detalhes dos mecanismos de espalhamento em DMHs
e a consequéncia disto para o perfil da DOS. Assim, eu preciso de uma descricao
fenomenologica que permita incluir o alargamento dos LLs no meu modelo. A
escolha pelo perfil gaussiano foi motivada, por um lado, pelos trabalhos teoéricos
que resultam neste tipo de perfil quando consideram o efeito do espalhamento
por impurezas na DOS e no transporte [119-121, 123, 124], e por outro lado, por
questoes praticas de implementacao, uma vez que a gaussiana ¢ uma fungao “bem

comportada”.

Quanto a dependéncia do alargamento ['* com o spin, uma vez que
hé intera¢oes magnéticas dependentes de spin (troca sp-d) nas heteroestruturas
magnéticas aqui investigadas, é razoavel considerar que existam mecanismos de
espalhamento que também dependam do spin. Por exemplo, no Cap. 3 eu mostro

que os tempos de espalhamento de spin sao diferentes para spins majoritarios e

9Ando e Uemura [118] efetuaram um célculo perturbativo usando o formalismo de fungoes
de Green na aproximagdo autoconsistente de Born.

ONote que '+ & de fato a meia-largura da funcao gaussiana na Eq. (4.54), enquanto I’
calculado por Ando e Uemura [118], Eq. (4.53), € a largura total do LL. Assim, seu eu quiser
utilizar (4.53) em (4.54) preciso fazer I'7= =T'/2.
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minoritarios.

Densidade de portadores Uma vez obtida a estrutura eletronica e a densi-
dade de estados, posso calcular a densidade de portadores. Ela é obtida simples-

mente calculando o médulo da fungao de onda ao quadrado, i.e.,

)= 3 e = X KPR e (459)

1,m,ky,02 1,m,ky,02

Esta densidade é func¢ao nao apenas da coordenada longitudinal (z), mas tam-
bém das coordenas transversais (z,y). Assim, se eu utilizar esta densidade na
formulagao da DFT/LSDA apresentada na Sec. 4.2, os potenciais v,([n];r) e
Vze([ny,m];7) serao fungoes das trés coordenas espaciais. Feito assim, eu nao
poderia fazer a separacao de variaveis que efetuei na Eq. (4.47). Assim, aqui eu
faco uma aproximagao adicional que é fazer uma média sobre a densidade eletro-
nica no plano z — y. Este procedimento de média é fisicamente justificado uma
vez que (i) as orbitas de Landau podem estar centradas em qualquer ponto no
plano  — y, e (ii) no magnetotransporte transversal, que é a propriedade que
estou interessado, as correntes medidas sao grandezas “integradas”, i.e., contém a

contribuicao de todos os portadores que fazem parte da conducao.

A meédia da parte transversal da densidade (4.55) sobre o plano z —y,

efetuada na area L,L,, é simplesmente

o, (2, y)|* dzdy = (4.56)

La L L LoL,

x

Desta forma a densidade média fica

n(z) = , (4.57)

znaz ky

A soma em k,, que eu deixei em destaque, “conta” o nimero de estados em cada
nivel de Landau. Agora ¢ mais conveniente substituir esta soma pela integral
na densidade de estados (4.54). Para um sistema de area L,L,, a densidade
de estados por unidade de energia em cada LL é L,L, g;; (), de forma que a

densidade fica

L.L .
- WP [ e, (4.58)

znoz

Esta expressao é para temperatura zero e, portanto, a integral é efetuada até

o nivel de Fermi er. A extensao para temperaturas finitas é feita utilizando a
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funcao de Fermi .

~ 1+exp(e — p)/ksT]

sendo p o potencial quimico.!! Assim, a expressiao para a densidade fica

f(e) (4.59)

n(z) = 3 k()P / " 072 () fle) de (4.60)

,M,0%

Esta grandeza é funcao apenas da coordenada z, formalmente permitindo a sepa-
racao do problema em uma parte transversal e outra longitudinal. Isto simplifica
o calculo, uma vez permite que eu resolva as equacoes de Kohn-Sham apenas na

direcao de crescimento, ou seja, em uma dimensao.

Densidade bidimensional Integrando a densidade n(z), Eq. (4.60), na dire¢ao
Z, eu obtenho as densidades bidimensionais parciais nJ;, de cada componente de

spin e a densidade bidimensional total nyp, ou seja,

nap =Y / > g7n(e) fe)de| =nbp + gy (4.61)

o
S oS

Com estas densidades parciais ng;, define-se a polarizagao

T !
Nop — N
(=22 2D (4.62)
Nn2p
A densidade nyp € usualmente medida usando o efeito Hall classico (baixo campo).
Neste regime, a resistividade Hall em funcao do campo magnético é uma reta
com coeficiente angular inversamente proporcional a nsp. Valores tipicos sao

nap ~ 10" em™2.

4.3.5 Energia orbital e magnetizacao

Para finalizar esta secao sobre a quantizacao orbital em um 2DEG, eu mostro qual
é a dependéncia da energia total orbital e da magnetizacao orbital em funcao
do campo magnético. Estas duas grandezas serao necessarias para discutir as
medidas de magnetizacao dos experimentos analisados no Cap. 5.

No caso mais simples de um 2DEG nao interagente, o hamiltoniano

¢ dado por (4.41) e o espectro de energia é ¢,(B) = (n + 1/2)lw.. A energia

M Aqui eu utilizo o simbolo g para designar o potencial quimico. Em outros contextos este
mesmo simbolo é usado para a mobilidade.
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Figura 4.6: Diagrama de niveis de Landau (a), energia orbital (b) e magnetizacao
orbital (c) de uma gas de elétrons bidimensional nao-interagente obtidos com o
programa numérico desenvolvido para esta tese. Neste exemplo, o gas de elétrons
esta confinado em um poco quantico de altura vy. Assim, a energia em B = 0
no diagrama de niveis de Landau é a energia da sub-banda. A densidade total é
constante e, portanto, em (a) o potencial quimico oscila em funcao de B. Este
comportamento de 4 se reflete na energia orbital total (b) e na magnetizacao (c).
As oscilagoes da magnetizacao sao conhecidas como o efeito de Haas-van Alphen.
Os parametros usados neste exemplo sao nyop = 2.5 x 10" em™2, m/mg = 0.145,
vo = 120meV, T' = 0.3B2meVT /2 e T = 0.5K.

orbital total é dada por
+oo
E :/ eg(e)f(e)de, (4.63)

na qual g(¢) é a densidade de estados [Eq. (4.50) no caso discreto ou Eq. (4.54)

para o caso com alargamento].

A Fig. 4.6(a) ilustra o diagrama de niveis de Landau para este caso
nao-interagente. Neste exemplo, a densidade é constante e, portanto, o nivel
de Fermi oscila em funcao de B enquanto percorre os LLs — lembre que cada
LL comporta eB/h elétrons e, portanto, para B’s maiores é necessario menos
LLs para uma dada densidade total nop. O painel (b) mostra a energia orbital
total dada pela Eq. (4.63). As oscilagbes ocorrem porque, a medida que o campo

magnético aumenta, o nivel de Fermi “salta” para energias mais baixas.

Usando a energia total eu posso obter a magnetizacao orbital do
sistema. A magnetizacao reflete como a energia varia com o campo magnético.

Ela é dada por
oF

M=-=| |
OB
na2p

(4.64)

E importante notar que a magnetizacao é a derivada parcial da energia, man-
tendo as demais variaveis constantes. No caso que estou apresentando aqui, nao-
interagente e nao-magnético, a energia é funcao apenas do campo magnético e da
densidade. Neste caso, a derivada parcial é igual a propria derivada total e, para
obter a curva da magnetizacdo, basta efetuar a derivada da curva da Fig. 4.6(b)

em relacao a B. Num caso mais geral, por exemplo quando ha desdobramento



4.4. Magnetotransporte no regime quantico 99

nos niveis de spin e as densidades parciais de cada componente de spin variam
com B, a derivada parcial deve ser tomada apropriadamente [126].

A Fig. 4.6(c) ilustra a magnetizagdo de um 2DEG nao-interagente e
nao-magnético. As oscilagoes da magnetizacao sao, novamente, devido a passa-

gem do nivel de Fermi por sucessivos LLs & medida que o campo magnético varia.
Este efeito é conhecido como de Haas-van Alphen (dHvA) [114, 126-129].

4.4 Magnetotransporte no regime quantico

Efeitos resultantes da quantizagao da energia cinética pelo campo magnético —
quantizacao de Landau — sao conhecidos a muito tempo. Ja em 1930 de Haas
e van Alphen mediram oscilagoes na magnetizacao em metais que tinham peri-
odicidade de 1/B — oscilagoes de de Haas-van Alphen. A condutividade também
apresentava oscilagoes — oscilacoes de Shubnikov-de Haas—, bem como quaisquer
outras grandezas que fossem medidas com precisao suficiente [114, Cap. 14|.

Com o aperfeicoamento das técnicas de crescimento de heteroestru-
turas semicondutoras, estes mesmos tipos de experimentos foram realizados em
2DEGs. A quantizacao espacial somada & quantizacao orbital trouxe a tona os
efeitos Hall quanticos, inteiro [90] e fracionario [91, 92|. Eles eram surpreenden-
tes pois iam além dos modelos existentes até entao para explicar transporte no
regime quantico [118, 123, 124, 130-132|.

Com excecao da primeira parte desta tese, Caps. 2 e 3, os demais
capitulos envolvem resultados de magnetotransporte no regime do efeito Hall
quantico inteiro (IQHE - integer quantum Hall effect). Experimentos de magne-
totransporte consistem em estudar o transporte elétrico na presenca de um campo
magnético. Basicamente, aplica-se uma diferenca de potencial entre terminais e
mede-se a corrente resultante. O comportamento da resistividade fornece infor-
macoes sobre o sistema como, por exemplo, a mobilidade e densidade de portado-
res. Existem dois regimes para este efeito: o classico, que ocorre a baixos campos,
e o quantico, que ocorre quando ha quantizacao de Landau. Nos pardgrafos se-
guintes eu descrevo estes dois regimes resumidamente e, em seguida, apresento o

modelo que utilizo para simular o magnetotransporte no regime quantico.

4.4.1 Efeito Hall classico

Em 1879 Hall [133] descobriu que, ao se aplicar um campo elétrico e magnético
sobre um condutor, como ilustrado na Fig. 4.7, estabelece-se um campo elétrico
perpendicular ao aplicado. A forca de Lorentz —ev x B exerce uma forca na

direcao transversal sobre os elétrons em movimento, de forma que eles se acumu-
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Figura 4.7: Diagrama da geometria Hall. O campo elétrico F, induz uma corrente
ao longo da amostra. Devido ao campo magnético na direcao Z os elétrons sao
defletidos e se acumulam numa, das extremidades da amostra. O campo elétrico
E, acaba por anular a forca de Lorentz ev x B de forma que a corrente resultante
continua na direcao z. A diferenca de potencial na direcao y é chamada de
voltagem Hall.

lam em um dos lados do condutor, dando origem ao campo elétrico transversal.
Quando este campo é suficiente para anular a forca de Lorentz, a corrente flui
apenas na dire¢ao do campo elétrico aplicado externamente.

No ambito do modelo de Drude [veja o Quadro (1)|, a resistividade
longitudinal pr, = FE./j. € independente do campo magnético aplicado. Ja a
resistividade transversal pyy, = E,/j, ¢ proporcional ao campo magnético, sendo
a constante de proporcionalidade (coeficiente Hall Ry = —1/nope) inversamente
proporcional a densidade nop de elétrons e a carga fundamental e (> 0). Esta
ultima caracteristica é particularmente interessante por toda historia da fisica
relacionada com o efeito Hall. Primeiro, porque o sinal do coeficiente Hall indica
o sinal da carga dos portadores (resultado que confirmou o sinal da carga do
elétron determinado por Thomson anos mais tarde). Além disso, a medida deste
coeficiente em alguns metais apresentava um sinal oposto, indicando que a carga
dos portadores tinham um sinal oposto ao do elétron; esta questao so6 veio ser
esclarecida com a teoria quantica dos solidos (conceitos bandas de energia e de
buracos). O segundo ponto interessante é a possibilidade de se medir a densidade
eletronica; para amostras suficientemente puras, e em baixas temperaturas, o
resultado é extremamente preciso, sendo este, atualmente, um método padrao
para determinar a densidade eletronica em sistemas nanoscopicos bidimensionais

em baixos campos magnéticos [Eq. (4.70b)].

4.4.2 Efeitos Hall quantico inteiro e Shubnikov-de Haas

Efeito Hall quantico inteiro (Quando o efeito Hall é medido em
campos magnéticos altos, a baixas temperaturas (77 < 4.2K), e em amostras

finas o suficiente tal que o movimento dos elétrons é confinado a um plano, e.g.
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Quadro 1: Modelo de Drude para o efeito Hall classico [134, pag. 93]
No equilibrio, os elétrons recebem momento do campo na mesma taxa que perdem devido aos
espalhadores. Assim, na presenca dos campos E e B, e designando o tempo de relaxacdo de

momento por 7,,, tenho
mv,
Z4 — ¢[E+ vy x B (4.65)
Tm

Reescrevendo na forma matricial

" e () (2) e

A densidade de corrente J (por unidade de comprimento) é relacionada com a densidade nap
por J = evynop. Assim,

m/et, —-B Je/enap\ [ Ey

[ +B m/eTm} <Jy/en2D) - <Ey) ’ (4.67)

que pode ser reescrito como
Ew -1 1 _MB JI
(£) =" Lews ] (2) 109

com o = |e|napp e p = |e|Ty,/m. Usando a definicao do tensor de resistividade
= , 4.69
<Ey) L’yx Pyy] \Jy (4.69)

Pow =01, (4.70a)
Pyz = —Pzy = IuB/o‘ = B/en2D- (470]9)

tenho

O modelo de Drude prediz que a resistividade longitudinal é constante enquanto a resistividade
Hall é linear com B. As medidas de efeito Hall sdo procedimentos padroes na caracterizagio
de sistemas semicondutores pois fornecem a densidade nop e a mobilidade p separadamente,
enquanto medidas a campo nulo fornecem apenas o produto nap .

x-y, a resisténcia Hall desvia dramaticamente do valor classico. Em campos
suficientemente altos surgem platos bem definidos nos graficos de p,, em funcao
do campo magnético |veja, e.g., as Figs. 5.1 e 6.2(a) nos capitulos seguintes, pags.
113 e 139, respectivamente|. O valor da resistividade nestes platos é exatamente
quantizado em sub-harmonicos de h/e?, sendo h a constante de Planck e e a carga
do elétron. Este é o efeito Hall quantico inteiro e foi descoberto por von Klitzing,
Dorda, e Pepper [90] em 1980. O IQHE é um efeito universal pois é independente
do material usado e do formato da amostra, sendo funcao apenas de constantes

fisicas universais.!?

Efeito Shubnikov-de Haas A resistividade longitudinal também

apresenta um comportamento peculiar quando medida em condicoes semelhan-

2Por ser um fenémeno tio robusto, com precisio de pelo menos uma parte por milhdo, o
padrao internacional de resisténcia é definido em termos do IQHE.
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Figura 4.8: Explicacao para os platos o efeito Hall em termos de estados loca-
lizados. (Esquerda) Densidade de estados de dois niveis de Landau separados
por hw, contendo niveis estendidos e localizados. Os estados abaixo do nivel de
Fermi estao preenchidos. (Direita) Densidade de estados D(E), condutividade
Hall 04, e condutividade longitudinal o,, em fun¢ao do fator de preenchimento.
Enquanto o nivel de Fermi percorre estados localizados o, ¢ constante (platd) e
0.2 = 0. Quando Er percorre estados estendidos ocorre conducao. Consequente-
mente ha uma resistividade o,, # 0 e ocorre uma transicao para um novo plato
em pg, = noe/B, em que ng ¢ a densidade de um nivel de Landau completamente
ocupado. Extraido de Chakraborty e Pietildinen [135].

tes a do IQHE. Nas mesmas faixas de campo magnético em que a resistividade
Hall é constante, a resistividade longitudinal se anula [e.g. Figs. 5.2 e 6.2(a),
pags. 114 e 139]; nas regides intermediarias ocorrem picos de resistividade. Estas
oscilacoes da resistividade longitudinal sao conhecidas como efeito Shubnikov-de
Haas (SdH). Este efeito, que foi observado numa grande variedade de amostras
macroscopicas e heteroestruturas, também tem origem quantica e ¢ uma evidén-
cia de que o campo magnético induz singularidades na densidade de estados do

sistema.

Papel das impurezas O efeito Hall quantico inteiro se manifesta
no regime de quantizagao orbital (LL) e espacial (2DEG), mas s6 estes elementos
nao explicam o aparecimento dos platos na resistividade Hall. Entre 1972 e
1975 Tsuneya Ando e colaboradores [118, 123, 130-132] publicaram uma série
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de trabalhos estabelecendo a base tedrica para transporte quantico em sistemas
bidimensionais. Efeitos oscilatorios em B surgem naturalmente da teoria, mas
nao reproduzem os resultados para as resistividades no regime de IQHE.

O elemento que faltava era o papel das impurezas nestes sistemas
[117]. Além de alargar os niveis eletronicos devido a espalhamentos, estas mes-
mas impurezas localizam a maioria dos estados eletronicos. Enquanto os estados
localizados nao carregam corrente, os estados com energia proxima ao centro
do nivel de Landau permanecem estendidos e, portanto, conduzem corrente. A
medida que o potencial quimico do sistema ¢ variado, seja mudando o campo
magnético, ou a densidade do 2DEG, ele percorre regides de estados localizados,
onde nao ha dissipagao e a resistividade é nula, e regioes de estados estendidos,
em que ha corrente e, portanto, a resistividade é finita (Fig. 4.8). No IQHE, os
platos de condutividade ocorrem quando o potencial quimico esté sobre estados
localizados. Entretanto, o valor da resistividade nestas regioes é independente dos
detalhes da estrutura de banda e da quantidade de estados que estao estendidos
e localizados: ele é definido apenas pelo numero de LLs com estados estendidos

abaixo do nivel de Fermi. Definindo o fator de preenchimento como

2D
= = 4.71

e usando a Eq. (4.70b), tenho que

B h

oy = - . 4.72
Py Nap e 1/62 ( )

Este é justamente o resultado esperado se todos os estados (estendidos + loca-
lizados) contribuissem para para corrente Hall. Prange [136] explicou este para-
doxo mostrando que a formagao de um estado localizado é compensada por um

aumento apropriado na corrente Hall dos estados estendidos remanescentes.

4.4.3 Modelo para o magnetotransporte

Para modelar o magnetotransporte eu utilizo o modelo proposto por Ando e
Uemura [118]. O modelo aplica a teoria de transporte de Kubo (resposta linear)
para transporte em um sistema quantico bidimensional, e considera espalhadores
de curto alcance na aproximacao autoconsistente de Born. Este modelo, como
proposto originalmente, nao reproduz o IQHE. Para usar este modelo eu incluo
o efeito das impurezas considerando separadamente duas densidades de estados
[122]:

I. A DOS total g(e) da Eq. (4.54), com alargamento I'’*, que compreende
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Figura 4.9: Densidades de estados total g(¢) com largura caracteristica I" e densi-
dade de estados estendidos ge.¢(€) com largura I'.;;. Os estados com energia até
o nivel de Fermi e estdo ocupados (area preta mais a area cinza). Entretanto,
apenas os estados estendidos (area cinza) contribuem para o transporte.

todos os estados, estendidos e localizados, é utilizada para determinar a

posi¢ao do nivel de Fermi (ou potencial quimico p quando T # 0).'3

I1. A outra DOS é para os estados estendidos,

eB 1 (e —eiz)?
- . E —_ | 4.73
g t(g) h F\/ﬁ eXp |: 21’\0'2 2 :| ( )

i,n,0x ext

com alargamento I'7Z, < I'?#, simulando os estados estendidos com energias
no centro dos LLs. Note que, apesar das larguras diferentes, ge,:(£) contribui

com a mesma quantidade de estados que a DOS total g(e).

A Fig. 4.9 ilustra as duas DOS para um nivel de Landau. Abaixo da
energia de Fermi todos os niveis estao ocupados, mas s6 a fracao correspondente a
Jext contribui para o transporte. Note que, como ge,¢(€) tem o mesmo ntiimero de
estados que g(¢), mas concentrados numa faixa mais estreita de energia, utilizar
gezt(€) € uma forma fenomenologica de simular a teoria de Prange [136] na qual

os estados estendidos no centro dos LLs contribuem como se a totalidade dos

13Nos sistemas dopados por modulacdo duas situacdes podem ocorrer. Quando as camadas
dopadas sao parcialmente depletadas, o potencial quimico p permanece fixo, determinado pelo
nivel das impurezas doadoras. Neste caso, quando B aumenta os LLs atravessam p e a densidade
nep varia. O outro caso é quando a deplecdo é total e a quantidade de elétrons confinada é
constante. Neste caso, p percorre os niveis dos estados localizados e estendidos dos LLs. Como
[ varia e nop € constante nos casos estudados nesta tese, eu preciso inverter numericamente a
Eq. (4.61) para obter o valor de u para cada campo magnético.
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Figura 4.10: Resistividades longitudinal p,, e transversal p,, de um gas de
elétrons bidimensional nao-interagente e nao-magnético. As curvas sao carac-
teristicas do regime de efeito Hall quantico inteiro, com a formacgao de platos
em p,, com resistividades que sdo submiltiplos de h/e?. Ja p,, apresenta as
oscilacoes de Shubnikov-de Haas e regides de resistividade nula correspondendo
as regioes dos platos. Esta simulacao de magnetotransporte é para o sistema cuja
estrutura de niveis de Landau é ilustrada na Fig. 4.6(a).

elétrons fosse estendida [122].

Portanto, para calcular o magnetotransporte no regime do efeito Hall
quantico eu a utilizo no modelo de Ando e Uemura [118], mas substituindo a DOS
total pela DOS gt (g) com alargamento gaussiano. Desta forma, as equagoes para

as magnetocondutividades sao [118-122, 132]

22 [ 0f(e) 1 e—eln)
Um_%;/ (_ e >Z; (n+§) exp —( el > de (4.74&)

enap|geat(€)]
oy =" p

com naoplgest(€)] a densidade bidimensional calculada usando a Eq. (4.61) mas
com a DOS ge.:(¢), Eq. (4.73), e

+ Aoy, (4.74b)

o0

€22 Of () 1\ T% e—<\’
A%_E%/(_ R )Z (7”5) e P ‘( T ) 4 (1)

; ext
— 0 ,M,0 2
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As resistividades sao obtidas simplesmente invertendo o tensor de condutividade

O-.',EIL‘

p 4o, (4.76a)
Oy

S 4.76b

b =2 o, (4760)

A Fig. 4.10 exemplifica as curvas de magnetotransporte que sao ob-
tidas usado o modelo das Eqgs. (4.73) a (4.76). Estas curvas sdo para o sistema
simplificado usado nas ilustracoes da Fig. 4.6, ou seja, um 2DEG nao interagente

e nao magnético. Enquanto a largura da DOS total é e I' = 0.3meV T_l/Q,

a
largura para a DOS estendida é de I'c;; = 0.01 meV.

As Eqs. (4.74a) e (4.75) sdo para o caso de espalhadores de curto
alcance. Num caso mais geral, os termos (n + 1/2) que aparecem nas duas
equagdes seriam escritos como (772 /T%"=) e (I'%7= /T"™%2 )4 respectivamente
[118-122, 132]. Neste caso, o alargamento de g(e) seria I'*™7= variando para cada
sub-banda i, nivel de Landau n e spin o,. Os termos [';"%= e Fi’?’]"’z sao funcoes
do potencial de espalhamento e também teriam valores diferentes para cada nivel
com energia €;;,. O efeito pratico destes termos é determinar a amplitude das
condutividades. Como no estudo que faco nos capitulos subsequentes eu estou in-
teressado nos valores de campos magnéticos em que ocorrem os picos de p,,, € na
dependéncia com a temperatura, optei por nao tentar simular a magnitude exata
de cada pico. Desta forma, a versao com espalhadores de curto alcance do mo-
delo para a magnetocondutividade é adequada para os propoésitos dos proximos

capitulos.

4.5 Discussoes e resumo da formulacao

Neste capitulo eu estendi a formulacao utilizada até o Cap. 3 para o caso de
sistemas dopados submetidos a altos campos magnéticos. As impurezas doado-
ras fornecem elétrons que sao confinados no poco quantico formando um gas de
elétrons bidimensional. A presenca de um campo magnético intenso acarreta a
quantizacao do movimento orbital nos chamados niveis de Landau. Neste regime,
varios efeitos de natureza quantica se manifestam. Uma vez que os experimentos
que eu analiso nos capitulos seguintes focalizam no magnetotransporte no regime
do efeito Hall quantico inteiro, aqui eu apresentei um modelo teérico para calcular
estas grandezas.

Nos dois proximos capitulos, nos quais eu investigo resultados ex-

perimentais em pocos quanticos dopados do grupo II-VI, eu uso o modelo para
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sistemas dopados por modulacao abordado neste capitulo em conjunto com o
modelo para heteroestruturas digitais magnéticas dos capitulos anteriores. Na
pratica, os resultados das discussoes nos Caps. 2 e 3 sao incorporados no célculo
da estrutura eletronica via o potencial dependente de spin, que modula o perfil
da banda de conducao. Assim, o potencial efetivo que utilizo na formulacao de
Kohn-Sham é

J/

veip (2 B, T [ng,my]) = wo(2) + o(2) + 034 (25 B, T) +ua(2; [n]) + 072 (25 [0, my ) -
N ~ g N\ P _~
Estrutural Troca sp-d Hartree Troca-correlagao

(4.77)
Com a dependéncia espacial apenas na direcao Z, o problema resume-se a resolver
o hamiltoniano longitudinal unidimensional, A} na Eq. (4.47), para determinar
as energias de sub-banda €7 e as correspondentes fungdes envelope x7*(z). O

espectro KS com as energias monoeletronicas do sistema fica [Eq. (4.49)]
- - 1 1
Ein =i + n—|—§ hwc+§guBJZB.

A partir deste espectro eu posso calcular a densidade de estados, densidades de
portadores, magnetotransporte e outros observaveis de interesse teorico e experi-
mental.

Para finalizar o capitulo eu resumo as principais equacoes do modelo
no Quadro (2).
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Quadro 2: Equacoes de trabalho.

Equacgoes autoconsistentes:

B 02 , e2
o U BT X () =TT () VPn(z) = =S [n(z) + me(z) — ma(2)]

com n.(z) a densidade de elétrons nio depletados e n;(z) a densidade de doadores

Potencial efetivo:

vejp(2 B, T) = vo(z) +vp(2) +
———

Estrutural

Vgra (2 B, T) + w2 [n]) + v7e (23 g, my )
—_— T Y

Troca sp-d Hartree Troca e correlagao

Espectro de energia:

1 1
el: =l + <n+ >hw + 2guBazB

Densidade de estados total com alargamento gaussiano:

eB 1 (e —e7%)?
g(g; B,T) 7z (g; B,T) —_
l; g l n,o 1—‘ 27r [ 2FUZ2
Funcao de Fermi:
1
flen,T) =

1+ exp[(e — p)/kpT]
Perfil de densidade de elétrons confinados:

= Z |Xz’ / gzn dE

1,M,0,

Densidade bidimensional:

nop = /9(6;B,T)f(6;u7T)d€

Energia total:

E[n%nl]:/eg(s)f(s)ds—%/ z)dz— Z/ z)dz+Eg[ny,n)]—=TSs[ng, ny]

Magnetizacao:

oE
M=——

0B
Magnetotransporte:

i %% 7—82(? S (n+1/2) exp [_ (5502 ﬂ de

r:
—c0 1,n,0; ext

ext 2 af 1 Fg;t E_EZ; :
UmyZW'F%;/ (— 6(65))2 <n+2> hwc exp[—< )‘|d€

217
o imn,o. ext
_ Oz _ Oy
Prz = o 2 ) Pxy =
oZ. + o y

2 2
Ozx + Uzy




Capitulo 5

Dependéncia com a Temperatura

das Oscilacoes de Shubnikov-de

Haas

5.1
5.2
3.3
5.4

Conteudo

Calculo da estrutura eletronica, magnetotransporte, e energia to-
tal de um pogo quantico digital magnético dopado por modulacao,
(Zn,Cd,Mn)Se. O calculo reproduz os resultados experimentais de
Knobel et al. [37] e Harris et al. [38], os quais investigam o apareci-
mento de um pico andémalo nas oscilagoes de Shubnikov-de Haas e um
deslocamento para baixos campos das curvas de p,, a medida que a

temperatura aumenta.
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5.1 Introducao

Heteroestruturas digitais magnéticas (DMHs) sao excelentes laboratorios para
se estudar gases de elétrons bidimensionais (2DEGs) no regime quantico. A
interacao de troca s-d entre as impurezas magnéticas e os portadores acarreta um
desdobramento de spin gigante em campos magnéticos relativamente baixos, como
visto no Cap. 3. Ja a técnica digital de insercao das impurezas magnéticas, aliada
a técnica de dopagem por modulagao, permite obter altos niveis de dopagem e

uma alta mobilidade para os portadores [8, 12].

A magnitude das varias contribuicoes para a energia presentes nes-
tes sistemas, a saber, o confinamento estrutural (2DEG), a quantizacdo orbital
(niveis de Landau, LL), a interacdo de troca sp-d (desdobramento Zeeman gi-
gante), e os efeitos de muitos corpos (troca-correla¢ao, XC), podem ser ajustados
para compartilharem a mesma escala de energia. Os efeitos combinados destas

interacoes acarretam uma fisica dependente de spin extremamente rica.

Os modelos apresentados nos Caps. 1 e 3 ignoraram a quantizacao
de Landau e a interagao de Coulomb. J& no Cap. 4 eu mostrei como incorporar
estes ingredientes, no contexto da DFT/LSDA, para estudar gases de elétrons
bidimensionais no regime de quantizacao de Landau. Para um caso mais sim-
ples, nao-interagente e nao-magnético, eu exemplifiquei como fica o diagrama de
niveis de Landau, a energia total e a magnetizacao orbital, Fig. 4.6. Também
apresentei o modelo de magnetotransporte que utilizo nesta tese para calcular as
magnetoresistividades p,, e p,y, ilustradas na Fig. 4.10 para o caso simplificado
acima mencionado. Agora eu utilizo a mesma metodologia do Cap. 4, mais o
modelo para DMHs do Cap. 1 e os modelos de perfis de concentracao de Mn e de
potencial dependente de spin dos Caps. 2 e 3, para estudar sistemas reais e que

foram experimentalmente investigados.

Neste capitulo, eu investigo resultados experimentais de Knobel et al.
|37] e Harris et al. |38] sobre o efeito da temperatura nas propriedades de magne-
totransporte em um pogo quantico digital magnético (DMQW) de (Zn,Cd,Mn)Se,
dopado por modulacao. O papel da temperatura é importante via dois mecanis-
mos principais. Primeiro, através da fungao de Fermi, alargando a regiao em
torno do potencial quimico que contribui para os efeitos de transporte e, con-
sequentemente, suavizando as curvas de magnetorresistividades em funcao do
campo magnético. Segundo, a temperatura também é determinante na magne-
tizacao média dos ions de Mn, o que influencia diretamente a intensidade da

interacao de troca s-d.

As medidas de magnetotransporte no regime quantico [37, 38| mos-

traram que (i) as oscilagoes de Shubnikov-de Haas (SdH) deslocam para campos
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mais baixos & medida que a temperatura aumenta, e (ii) um pico anomalo de SAH
surge no campo magnético B, = 3.2T. O mesmo grupo experimental realizou
uma andlise fenomenologica destes resultados e concluiu que: o deslocamento
das oscilagoes de SAH para baixos campos ¢ devido ao efeito da temperatura
na magnetizacao dos fons magnéticos, e que o pico ané6malo ocorre quando ha o
cruzamento de dois niveis de Landau proximo ao nivel de Fermi.

Entretanto, o modelo fenomenologico das Refs. [37, 38] nao considera
(i) o caracter autoconsistente da estrutura eletronica de sistemas dopados por
modulac¢ao, e (ii) a possivel contribuicao de efeitos de muitos corpos do 2DEG.
Neste sentido, o modelo teorico descrito no Cap. 4 é mais abrangente, uma vez que
leva estes pontos em consideracao. De fato, usando este modelo nao so6 foi possivel
reproduzir satisfatoriamente os resultados experimentais de magnetotransporte
aqui mencionados, mas também reproduzir o aparecimento de ferromagnetismo de
efeito Hall quantico em um sistema similar, o que apresento no proximo capitulo.

O corpo deste capitulo é dividido da seguinte forma. Primeiro, eu
faco um resumo dos resultados experimentais e do modelo fenomenologico ela-
borado pelo grupo experimental para analisar os dados [37, 38|. Em seguida, eu
apresento os resultados das minhas simulacoes, comparando com os resultados
experimentais das Refs. [37, 38]. Eu finalizo o capitulo discutindo sobre a im-
portancia de se considerar o caracter autoconsistente da estrutura eletronica e a

relevancia dos efeitos de muitos corpos nestas estruturas.

5.2 Resumo dos resultados experimentais

As referéncias [37, 38| apresentam medidas de magnetotransporte e magnetizacao
em pocos quanticos digitais magnéticos do grupo II-VI dopados por modulacao.
A heteroestrutura é semelhante aquela ilustrada na Fig. 4.1, pag. 74, com um
poc¢o quantico de largura L = 105 A, espacadores de Lg = 2004, e regioes n-
dopadas de Ly = 120A. A Tabela 5.1 apresenta as principais caracteristicas
desta DMH.

O pogo quantico contem fragoes de 1/16 monocamadas de MnSe
“digitalmente” inseridas a cada 7 monocamadas de Zn;_,Cd,Se. A concentragao
molar de Cd é de y = 0.13, conferindo ao poco uma altura vy ~ 120meV.! Este
confinamento ¢ suficiente para que o poco quantico capture todos os elétrons
disponiveis na regiao dopada, de modo que a densidade do 2DEG permanece

constante & medida que o campo magnético é variado.? Medidas a baixo campo

1Usei o resultado de Liaci et al. [50] para o offset na banda de condugao de pogos quanticos
de ZnSe/Zn; _,Cd,Se. O offset de 925y meV para a banda de conducao foi 0 que melhor ajustou
os dados experimentais para a energia de ligacao de éxcitons.

2Medidas em amostras com y = 0.05, que corresponde a um confinamento de ~ 46 meV,
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Tabela 5.1: Caracteristicas do po¢o quantico digital magnético de (Zn,Cd,Mn)Se
das Refs. [37, 38]. Estao listadas as dimensoes do poco e as concentragoes de
seus constituintes. Também sao apresentadas as faixas de campo magnético e
de temperatura usadas nos experimentos, bem como os resultados de algumas
grandezas que caracterizam da amostra.

Parametro Simbolo Valor  Observacao
Configuragao do pogo quantico digital magnético, Fig. 4.1

Largura do pogo L 105 A

Largura do espacador Lg 120A

Largura da regiao dopada Ly 200 A

Nuamero de barreiras de MnSe IV, 5

Concentragao planar de MnSe =z, 0.0625

Concentragao molar de Cd Y 0.13

Condigoes experimentais

Campo magnético B (0-8)T

Temperatura T (0.33—-7.0)K
Caracterizagao da amostra

Densidade bidimensional nap 2.8 x 101 em~—2  Baixo campo
Mobilidade p 0.8 x 10*ecm?/Vs Baixo campo
Desdobramento de spin AFE 31 meV

da densidade bidimensional resultaram em nyp = (2.8 +0.1) x 10" cm™2.

Efeito Hall quantico As medidas de magnetorresisténcia Hall p,,,
Fig. 5.1(a), apresentam desvios do regime linear classico a partir de ~ 0.8 T.
Observa-se a formacao de platos de resistividade caracteristicos do regime de
efeito Hall quantico,® sendo o efeito melhor definido para B > 3.4T. Em par-
ticular, na regiao em torno de B = 3.0 T (circulo pontilhado), a curva de p,,
apresenta um comportamento intrincado que sugere cruzamentos de niveis de
Landau proximos do nivel de Fermi.* Note que p,, ¢ linear com B para campos

baixos, indicando que a densidade nyp nao muda com o campo magnético.

resultaram em uma densidade bidimensional que varia em fungdo de B [137]. Neste caso,
todos os niveis ligados do poco quantico sao preenchidos e os elétrons que sobram permanecem
na regidao dopada — que funciona como um reservatério de elétrons cujo nivel das impurezas
doadoras determina o potencial quimico. A medida que um parametro externo é alterado,
e.g. o campo magnético, a densidade nsp confinada pode variar de maneira autoconsistente
[138, 139]. Entretanto, este nao é o caso dos sistemas investigados nesta tese.

30s fatores de preenchimento associados aos platds sdo inteiros, indicando o regime de efeito
Hall quéantico inteiro. Nesta amostra nao foi observado o efeito fracionério.

4Cada platé numa curva de IQHE estd associado a um determinado ntimero de niveis de
Landau abaixo do nivel de Fermi (no platod p., = h/ve?, com v inteiro). As oscilagoes de pyy
em torno de B = 3.0 T na Fig. 5.1(a) sugerem que v diminui, depois aumenta, e depois diminui
novamente numa pequena faixa de campo magnético, sugerindo o cruzamento de niveis.
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Figura 5.1: Resistividade Hall das DMHs de n-ZnSe/(Zn,Cd,Mn)Se para diversas
temperaturas. Os painéis (a) e (b) apresentam os resultados experimentais e
teoricos, respectivamente, de Knobel et al. [37]. O comportamento de p,, na
regido indicada no painel (a) sugere o cruzamento de niveis de Landau, como
explicado no texto. Extraido de Knobel et al. [37].

Oscilagoes de Shubnikov-de Haas A Figura 5.2(a) mostra os re-
sultados das medidas de magnetorresistividade p,,. Note que nas mesmas regioes
em que ocorrem platos bem definidos de p,, na Fig. 5.1(a), aqui a resistividade
Pz fica praticamente nula, outra caracteristica do regime de efeito Hall quantico.

Aqui eu estou particularmente interessado em dois aspectos destes resultados.

1. AT = 0.35K ocorre um pico anoémalo no grafico de SdH em B, = 3.2T
(veja as setas), na mesma regido de campo magnético das oscilagdes de
Py Na Fig. 5.1(a). Para T' = 1.0K esta oscilagdo é atenuada, ndo mais

aparecendo em temperaturas maiores.

2. A medida que T aumenta, além da atenuacao das oscilacoes, ocorre um

deslocamento dos picos de SAdH para campos magnéticos mais baixos.

Efeito de Haas-van Alphen As magnetizacoes apresentadas na
Fig. 5.3(c) foram medidas em um magnetometro micromecanico ultrasensivel
[38, 140], Fig. 5.3(a). A medida é baseada no deslocamento Avy(B) da frequén-
cia de ressonancia da vibracao da haste que sustenta a amostra, resultado que
eu reproduzo na Fig. 5.3(b). Harris et al. [38] entenderam que a curva de fundo
(envelope) é oriunda apenas da magnetizagao dos ions de Mn, e que as pequenas
oscilacdes correspondem ao sinal de dHvA do 2DEG. Assim, eles modelaram a
curva de fundo para separar a contribuigao do Mn [140, 141] e subtrairam o resul-
tado dos dados experimentais. Com isso, restou apenas a parte oscilatoria, que

é relacionada com a magnetizacao usando a expressao M = Avy(B)/2Bvy1(0),
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Figura 5.2 Oscilacoes de Shubnikov-de Haas das DMHs de n-
ZnSe/(Zn,Cd,Mn)Se para diversas temperaturas. Em (a) estao os resultados
experimentais de Knobel et al. [37]. Note (i) o surgimento de um pico anémalo
em B. = 32T (setas), e (ii) o deslocamento dos picos para baixos campos a
medida que 7" aumenta. O resultado da simulagao da Ref. [37] é apresentado em
(b). Extraido de Knobel et al. [37].

sendo vy uma constante de tor¢ao da haste do magnetometro e v4(0) a frequéncia
vibracional a campo magnético nulo [142].

As oscilagoes foram detectadas para B 2 1T. Elas deslocam-se
para campos magnéticos menores e diminuem de intensidade com o aumento da
temperatura, como no caso de p,,. Em B ~ 3.2T, a curva para T = 0.32K tem
uma pequena descontinuidade. Isto deve ocorrer devido a uma alteracao abrupta
de populacao dos LLs proximos ao nivel de Fermi, reforcando a hipotese levantada
para o cruzamento de niveis nesta faixa de campo magnético. Adicionalmente,
ao contrastar estas oscilacbes de dHvVA com o comportamento do tipo “dente de
serra” de 2DEGs em amostras de GaAs com alta mobilidade [e.g. 143, 144], a
relativa suavidade das oscilagoes indica que o alargamento dos niveis de Landau

devido a desordem deve ser comparavel com a separacao entre eles [38].

Nao periodicidade das oscilagoes quanticas A desordem men-
cionada no paragrafo anterior também reflete na periodicidade das oscilacoes de
dHvA e SdH. Normalmente, os minimos de SdH ocorrem quando o fator de preen-
chimento é inteiro. Na Fig. 5.4, na qual p,, é apresentado em fungao de 1/B,
nota-se que este nao é o caso. Para v < 7 h4 um minimo de SdH para cada valor
inteiro de v; ja para 7 < v < 14 ha 5 minimos para 7 valores de v. Provavel-
mente, para campos altos (v < 7), os LLs sdo bem resolvidos. Ja para campos

mais baixos (v > 7), hé sobreposigao destes niveis, consequéncia do alargamento
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Figura 5.3: Oscilagoes de de Haas-van Alphen na magnetizagao das amostras de
n-ZnSe/(Zn,Cd,Mn)Se de Knobel et al. [37] e Harris et al. [38]. Para efetuar estas
medidas, a amostra fica na extremidade da haste de um micromagnetometro (a),
cujas vibracgoes sao detectadas com o auxilio de um laser. A grandeza medida é
o desvio da frequéncia fundamental de oscilacao da haste em funcao do campo
magnético (b). A curva “envelope” em (b) foi interpretada como resultante da
magnetizagao do Mn, e as oscilagoes em torno dela como provenientes dos elétrons
de condugao. Em (c) estao os resultados experimentais para a magnetizagao para
varias temperaturas e em (d) as simulagoes realizadas pelo grupo experimental.

Extraido de Harris et al. [38], (a) e (b), e de Knobel et al. [37], (c) e (d).

dos LLs devido a desordem (hw. < I'). Esta aperiodicidade também ocorre nas
medidas de dHvA [37, 38|.

5.2.1 Modelo fenomenolégico do grupo experimental

Para entender estes resultados, Knobel et al. [37] e Harris et al. [38] elaboraram
um modelo fenomenologico para os niveis de energia e densidade de estados do
sistema. Usando este modelo, eles simularam o magnetotransporte e a magnetiza-
cao do 2DEG. Nos paragrafos seguintes eu reproduzo este modelo e os respectivos
resultados, justamente com o intuito de contrastar com o modelo autoconsistente
que apresentei no Cap. 4 e com os meus resultados que apresento na proxima

secao.
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Figura 5.4: Oscilagoes de Shubnikov-de Haas da Fig. 5.1(a) sao apresentadas em
fungao de 1/B. O fator de preenchimento v = hnap/eB, calculado usando nyp =
2.9 x 10" ¢m~2, é indicado na abcissa superior. As oscilacoes sdo aperiddicas
com 1/B, contrastando com o caso usual em que os minimos de p,, ocorrem para
valores inteiros de v. Extraido de Knobel et al. [37].

Espectro de Landau e DOS A energia de cada nivel de Landau
n=20,1,2,... com spin o, = *£1 foi escrita como a soma da energia de ciclotron

e a contribuicao da interacao de troca s-d para o desdobramento de spin,

1 1 5/LB
0z — — hwc Z_AE B 9 51
g, (n + 2) +o 5 Simax5/2 (kB(T T To)) (5.1)

sendo Bsp a fun¢ao de Brillouin, 7" a temperatura e Ty uma temperatura efe-
tiva. AES

valor de saturacao do desdobramento de spin de elétron. Este é um dos princi-

.., obtido experimentalmente por medidas de fotoluminescéncia, é o
pais parametros do modelo do grupo experimental. Ele indica a magnitude do
desdobramento de spin e, consequentemente, determina a posi¢ao em que ocor-
rem cruzamentos de niveis de Landau. A Fig. 5.5 ilustra os niveis de Landau

calculados usando a Eq. (5.1).

O modelo supoe que o nimero de elétrons no pogo é sempre cons-
tante, e pode ser calculado integrando a densidade de estados total g(e, B,T)

juntamente com a funcao de Fermi f(e,7T)

Nop = /OO g(e, B, T)f(e,T)de. (5.2)
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Figura 5.5: Diagramas de niveis de Landau, a 7'= 0.35 K e T' = 4.2 K, utilizados
na Ref. [37] nas simulagbes de magnetotransporte e magnetizacao.

A DOS g(e, B,T) é modelada usando os niveis da Eq. (5.1) com alargamento
I'(B) devido a desordem. O modelo de DOS que retornou melhores resultados

foi com alargamento gaussiano,® semelhante a Eq. (4.54) na pag. 95, com largura
caracteristica I'(B) = 0.36 B2 meV T~ /2.

Energia livre e oscilagoes de dHvA A simulacao para a magne-
tizacao foi efetuada calculando a primeira derivada de energia livre com relacao
ao campo magnético. O modelo usou a expressao da energia livre de Helmholtz

de um gas de elétrons uniforme nao-interagente [114, Cap. 2, Problema 2|

o0

F:TLQDM—ICBT/

[e.o]

g(e,B,T) In [1 + exp ("k; 5)} de . (5.3)

Os parametros utilizados foram AFEg = 7.7meV, Ty = 1.55K, e nyp = 2.94 X
10" em™2, além do alargamento I'( B) na DOS. Note que, uma vez que a densidade
nep € fixa, o potencial quimico é calculado invertendo-se a Eq. (5.2). Os resultados
destas simulagoes estao apresentados na Fig. 5.3(d). As posi¢oes das oscilagoes
e o deslocamento com a temperatura concordam com os experimentos. J& o
formato das curvas e detalhes, como a pequena descontinuidade em B ~ 3.2T a

T = 0.35K, nao sao tao bem reproduzidos.

Magnetotransporte Para simular o magnetotransporte, Knobel
et al. [37] e Harris et al. 38| utilizaram um modelo similar aquele que apresentei
no Cap. 4, baseado na visdao de Aoki e Ando [117| e Prange [136] para o IQHE.
O transporte se d4 quando o nivel de Fermi passa pelos estados extendidos no

centro de cada nivel de Landau (veja a Fig. 4.8 na pag. 102). O perfil utilizado

®Knobel [145] também testou alargamentos lorentzianos, mas os resultados foram inferiores.
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n,o,

para a DOS extendidos g,

ext

(e,B,T) é gaussiano, e possui largura caracteristica
oz, independente de B e diferente para cada canal de spin.

As equagdes usadas para as resistividades de cada canal de spin sao

naz af e, T
pacac(B T —Po/ demt € B7T)%d5’ (543“)

B
e [ 3, gut (e, B,T)f(e,T)de

O prefator py ¢ um parametro usado para ajustar a amplitude das oscilagoes de

Pey(B,T) = (5.4b)

SdH com os dados experimentais. Para obter as resistividades totais sao efetuados
os seguintes passos: (1) calcula-se as resistividades de cada canal de spin usando

(5.4), com as quais (2) calcula-se as condutividades de cada canal de spin o,

O_crz _ pwa: Oy __ L . (55)

L S o7 =
T oy 2 o2 ) Yy o 2 oz 2
ee T Pay A U6

(3) Em seguida obtém-se as condutividades totais,
Ope = Oby+ 08y Owy=0l, +0b,, (5.6)

e (4) inverte-se novamente o tensor de condutividade para obter a resistividade

total,
Ozx Oy

2 7 0 Py = 2 -
O T Oy Ore T Oy

Poz = (5.7)

Os parametros que melhor reproduziram os resultados de magne-
totransporte foram: AEs = 7.2meV, Ty = 1.55K, n = 2.9 x 10" ecm™2,
I'=0.36B"2meV, I'!, = 0.25meV e !, = 0.05meV.5 A Ref. [37] ndo indica

os valores usados para po.” Note que, apesar de AE

Smax

e n9p serem ligeiramente
inferiores aqueles usados nas simulagoes de dHvA, o conjunto dos parametros das
duas simulacgoes ainda sao consistentes com os valores experimentalmente medi-
dos. Os resultados das simulagoes para p,, e p,, sao reproduzidos nas Figs. 5.2(b)
e 5.1(b), respectivamente.

O modelo fenomenolégico proposto pelo grupo experimental repro-
duz os resultados experimentais de maneira bastante satisfatoria. Na resistividade

longitudinal, Fig. 5.2, tanto o aparecimento do pico anomalo quanto o desloca-

6Segundo Knobel [145, Tese de doutorado], T'l,, = 0.25meV e I'!
para T = 0.36 K. Para temperaturas maiores FT -+ © maior, sendo r!
temperaturas. A referéncia ndo indica quais sdo os valores intermediérios de Fwt

"Diferente da Ref. [37], a Ref. [145, Tese de doutorado] indica que as simulagdes dos re-
sultados de magnetotransporte usaram diferentes valores de py para cada spin e para cada
temperatura. Foram usados p(T) = 0.12p$ paralT =0.36 K e 1.0K, e pg = pé para temperaturas
maiores. Os valores numéricos ndo sdo indicados.

= 0.05meV apenas
= Fem para altas

euL

exrt
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mento para baixos campos a medida que a temperatura aumenta se manifestam.
O deslocamento com a temperatura vem da dependéncia da funcao de Brillouin
com T'. A hipotese de cruzamento de LLs é corroborada pelo diagrama de niveis
de Landau da Fig. 5.5 —em B ~ 3.0T os LLs |3, |) e |0,T) cruzam proximos do
nivel de Fermi. O pico anomalo surge porque o nivel de Fermi cruza os estados
estendidos de [0,7) em B ~ 3.2T, cf. Fig. 5.5. Estes pontos indicam que os
ingredientes que o modelo inclui sdo de fato os mais relevantes. Sao eles (i) a
quantizagdo de Landau, (ii) o desdobramento de spin gigante devido a interacao
de troca s-d, e (iii) uma densidade de estados com niveis estendidos e localizados,
que simula a situagao na qual apenas os estados estendidos contribuem para o
magnetotransporte.

Apesar da concordancia com os resultados experimentais, alguns pon-
tos merecem ser levantados e, consequentemente, motivam a investigagao tedrica

que eu apresento neste capitulo.

1. A analise fenomenoldgica baseia-se numa estrutura “rigida” para a estrutura
eletronica £77(B), Eq. (5.1), com uma componente linear com B proveniente
da frequéncia de ciclotron e outra que depende do campo via a funcao de
Brillouin. Entretanto, o modelo nao leva em consideracao o caracter auto-
consistente usual da estrutura eletronica de sistemas dopados. Além disso,
a magnitude do desdobramento de spin nao ¢ calculada, mas sim extraida

de experimentos de fotoluminescéncia.

2. Os valores para a concentragao nominal de Mn z, = 0.0625 e o desdo-
bramento de spin maximo AF,.x = 7.2meV aparentam ser inconsistentes.
Usando as definigoes (2.32) e (2.33) para concentragio efetiva, o valor para
o desdobramento de spin implica z.fy = 0.01162. Eu entao utilizei a teo-
ria para aglomeracao e diluicao do Cap. 2 para estimar qual deve ser a
concentragao nominal de Mn que fornece o desdobramento de spin obtido
na Ref. |[37]. Para um perfil de segregacao com comprimento caracteristico
¢ =5A e modelo de aglomerados de singletos e tripletos, o valor experimen-
tal para AL, corresponde a uma concentracao nominal de z, = 0.096,
superior ao valor nominal experimental de 0.065.% Admitindo que o mo-
delo para aglomeracao e diluicao do Cap. 2 descreve satisfatoriamente o
efeito das impurezas magnéticas, concluo que (i) a concentracao nominal
x, = 0.0625 nao é suficiente para explicar a magnitude do desdobramento

de spin observado, e consequentemente, (ii) deve existir alguma outra con-

8Note que o valor de ¢ aqui néo é um fator importante pois z.ss varia pouco com ele para
zp pequenos. Veja a Fig. 2.12. Assim, mesmo para valores de ¢ diferentes, ainda tenho um z,
maior que o nominal.
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tribuicao para o desdobramento de spin que nao estd no modelo proposto

pelo grupo experimental.

3. O modelo para o magnetotransporte comeca com p2z para cada componente
de spin, Eq. (5.4a). Depois calcula-se as componentes do tensor & e inverte-
se novamente para obter p. Seria interessante um modelo que seguisse a
linha teérica mais comum, i.e., a condutividade é a grandeza teoricamente
investigada e, a partir dela, se calcula a resistividade, que é a grandeza

experimental.

Motivado por estes trés pontos, apliquei o modelo de DMHs que
apresento no Capitulo 4 para estudar as propriedades do DMQW investigado nas
Refs. [37, 38]. Os dois principais ingredientes adicionais que eu utilizo, quando
comparado com o modelo proposto pelo grupo experimental, sao a autoconsistén-
cia no célculo da estrutura eletronica e a inclusao do termo de troca-correlacao
dependente de spin. Na secao seguinte eu apresento um resumo da formulacao

tedrica usada juntamente com os respectivos resultados.

5.3 Resultados para magnetotransporte e energia
total

Nesta secao eu aplico o modelo tedrico para 2DEGs confinados em DMHs, apre-
sentado no Cap. 4, para estudar as propriedades do pogo quantico digital mag-
nético investigado experimentalmente nas Refs. [37, 38] — veja o Quadro 2, na
pagina 108, para um resumo deste modelo.

Eu calculo a estrutura eletronica do sistema e fungao do campo mag-
nético e da temperatura. Em seguida, eu calculo as grandezas que foram expe-
rimentalmente investigadas, a saber, densidades, e magnetorresistividades p,. e
Pzy-

Os parametros utilizados nestas simulacoes sao baseados nos dados
das correspondentes amostras experimentais, Tabela 5.1, e em valores conhecidos
na literatura para diversas propriedades dos materiais semicondutores usados na
fabricacao destas DMHs. Estes valores, bem como os valores para os parametros
que ajustei para melhor reproduzir os dados experimentais, estao listados na
Tabela 5.2.

Nos paragrafos seguintes eu apresento os resultados destas simulacoes
e, na proxima secao, eu discuto estes resultados comparando-os com os achados

experimentais.
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Tabela 5.2: Parametros do pogo quantico digital magnético de (Zn,Cd,Mn)Se das
Refs. [37, 38]. A primeira parte da tabela contem valores da literatura para varias
propriedades dos materiais utilizados na DMH. A segunda parte lista os valores
dos parametros que usei nas simulagoes.

Parametro Simbolo Valor  Observagao/Referéncia
Dados relevantes sobre o material
Massa efetiva m/mg 0.145 [146]
Constante dielétrica estética €/€o 9.0 [147]
Parametro de rede a 5.667 6 [148]
Fator de Landé efetivo g 1.2 [149]
Constante de troca s-d Noa 260 meV [150]
gap ZnSe EZnse 2.822eV [151]
gap CdSe E§i5e 1.818eV [52]
gap MnSe ElInse 3.5eV [152]
Offset banda conducio CBO 0.8 [53]
Parametros nas simulacgoes
Offset na interface ZnSe/ZnCdSe v 120 meV 925y meV [50]
Offset na interface ZnCdSe/MnSe Vb 648 meV
Densidade bidimensional nap 2.8 x 10" em—2
Concentragao planar de MnSe Tp 0.035 LSDA
0.085 Hartree

Temperatura efetiva T 0.55K
Funcao de perfil para MnSe p(2) Pexp(2) Eq. (2.24)
Comprimento de uma monocamada d ou ML 3A d~a/2
Comprimento caracteristico l 4.326 A 1.44 ML
Alargamento DOS r 0.38 meV
Alargamento DOS estados extendidos F(Tzq:t 0.15meV

rt., 0.25 meV

Perfil de potencial O primeiro passo para calcular a estrutura eletronica do

poco quantico é calcular o perfil de potencial a ser utilizado nas equacoes de

Kohn-Sham. Este potencial efetivo, que inclui os termos estrutural, troca s-d,

Hartree, e troca-correlagao, é escrito como, Eq. (4.77),

Ui (25 B, T, [ng, ny]) = vo(2) + vp(2) +vgs 4(2; B, T) + vn(z; [n]) +v7i (23 [ng, ny]) -
—_——— ————

N J ,

v v
Estrutural Troca sp-d Hartree Troca-correlagao

Naturalmente, os termos de Hartree e troca-correlagao sao recalculados a cada
passo do procedimento autoconsistente. A Fig. 5.6 mostra o perfil de potencial
final para elétrons com spin para baixoa B=3T e T = 0.36 K.

Aqui eu optei por utilizar perfis de segregacdo (exponencial) para
simular a diluicio do Mn ao longo da amostra.” Eu fixei o comprimento ca-

racteristico em ¢ = 1.44 ML e ajustei o valor da concentragao x, de Mn para o

9Perfis de interdifusio também foram testados e fornecem resultados similares.
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Figura 5.6: Perfil de potencial autoconsistente para elétrons com spin para baixo

no poco quantico digital magnético dopado por modulagao. A energia do nivel

6%70 e do potencial quimico p também estao indicados. O perfil de densidade

n(z) mostra que o gas de elétrons esta bastante confinado, penetrando pouco nas
barreiras laterais do pog¢o quantico. As camadas magnéticas foram modeladas
usando um perfil de concentragao tipico de segregacao (perfil exponencial).

valor que melhor reproduziu os resultados experimentais.!’ Para a aglomeracao
antiferromagnética eu considerei o modelo que inclui singletos e tripletos — veja
a Fig. 2.8, na pagina 36. Este foi o modelo que apresentou melhores resultados

no Cap. 3.

Diagrama de niveis de Landau A estrutura eletronica é entao calculada
resolvendo as equacoes autoconsistentes de Kohn-Sham — equagao de Schrodinger
mais intera¢ao de Coulomb — para os elétrons na banda de condugao, Eq. (4.19),

h 82 o o 02,0
o s B )| X (2) = 2

A energia de cada nivel de Landau consiste da energia da sub-banda, da energia

de ciclotron, e da energia Zeeman ordinaria. Ela é escrita como, Eq. (4.49),

1 o,
=&+ (n + 5) Tw. + 59*/1BB.

0Como discutido no Cap. 2, para baixas concentragoes x,, a concentragao efetiva, e conse-
quentemente o desdobramento de spin, é pouco sensivel ao comprimento caracteristico e depende
fortemente do valor de x,. Por isso fixei o valor de ¢ e usei x, como pardmetro ajustavel. O
procedimento contrario também foi tentado, ou seja, fixar x, = 0.065, que é o valor nominal,
e variar ¢. Entretanto, com esta op¢do eu nao consegui obter resultados compativeis com os
dados experimentais.
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Figura 5.7: Diagrama dos niveis de Landau (a) mostrando o desdobramento
de spin gigante oriundo da interagao de troca s-d. Note que a densidade total
(b) é constante e o potencial quimico oscila em fungdo do campo magnético.
Em B ~ 6T o nivel 61’0 varia abruptamente devido a dependéncia da interacao
de troca e correlagdo (XC) com o polarizagdo do 2DEG: quando ( — —1, a
contribui¢ao de XC para o desdobramento de spin aumenta drasticamente. Note
o cruzamento de niveis em B ~ 3T. Este cruzamento, e a proximidade com o
potencial quimico i, é o responsavel pelo aparecimento de anomalias nos gréficos
de magnetotransporte.

Note que ¢ a energia da sub-banda que incorpora o efeito da interagao de troca s-
d, responsével pelo desdobramento de spin gigante,'! bem como as contribuicoes
do confinamento estrutural e da interagao de Coulomb. A Figura 5.7(a) mostra
o diagrama de niveis de Landau para T" = 0.36 K. Para campos até B ~ 2T
a dependéncia com o campo magnético tem uma forte influéncia da funcao de
Brillouin da interacao de troca s-d. Quando esta satura, a energia de cada nivel
de Landau passa a ter o comportamento linear com B proveniente da energia de
ciclotron.

Entretanto, diferentemente do modelo “rigido” para os LLs da Eq. (5.1)
usado pelo grupo experimental, aqui o potencial, e consequentemente a estrutura
eletronica, varia autoconsistentemente a medida que algum parametro externo é
alterado. Assim, as formas das curvas dos LLs nao é simplesmente uma super-
posicao de contribui¢oes do tipo funcao de Brillouin (troca s-d) mais uma fun¢ao
linear (ciclotron + Zeeman ordinario), como pressuposto na analise do grupo ex-
perimental. Este comportamento, devido a autoconsisténcia, é bem exemplificado
na regiao de campo magnético em que o 2DEG fica polarizado. A contribuicao de
troca-correlacao é bastante sensivel & polarizacao do 2DEG, sendo o efeito mais
acentuado quando ¢ — —1 (cf. Fig. 4.3 na pag. 84). O resultado é um aumento

abrupto do desdobramento de spin, resultando numa “expulsao” do nivel |0, T) em

A contribuicdo da interacdo de troca s-d é incorporada via o respectivo potencial dependente
de spin, o que acarreta automaticamente um desdobramento de spin gigante nos niveis de energia
calculados. Ja a anélise do grupo experimental nao calcula este desdobramento, mas utiliza em
seu modelo o desdobramento de spin medido experimentalmente.
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B ~ 6'T. Esta mesma autoconsisténcia faz com que o nivel |0, T) seja “capturado”
em B ~ 8T.12

Como a densidade do 2DEG ¢é constante, o potencial quimico varia
com o campo B. Devido ao efeito Zeeman gigante, ja em B ~ 3T o tltimo
nivel de spin para cima cruza o potencial quimico e o sistema fica quase que
completamente polarizado. Isto pode ser acompanhado na Fig. 5.7(b), que mostra
as densidades bidimensionais de spin para cima e spin para baixo. A densidade

nep total é calculada usando a Eq. (4.61),

o0

mo = [ 9le) fle)de,

—00

na qual g(¢) é a densidade de estados (4.54) e f(¢) ¢ a funcao de Fermi (4.59).
Para as densidades parciais, basta apenas considerar um spin na densidade de
estados da Eq. (4.61).

Magnetotransporte: IQHE e SAH Uma vez calculada a estrutura eletronica
eu utilizo modelos apropriados para calcular outras grandezas experimentalmente
relevantes. Aqui eu utilizo o modelo descrito no Cap. 4 para a magnetoconduti-
vidade de um 2DEG, Eq. (4.74),

2 [ [ Of(e) 1 e\’
Tr — 5 — — — ’ d ,
e [ (F50) 2 () oo | () |
0 o 2
€Nap [gext] 62 2 / 8f(5) 1 ngit €= gi;
py = 20ert] &2 o) 2 exp |- ) | de,
Oay B hn BE ; "3 ) e, P T, c
para entao calcular a magnetorresistividade, Eq. (4.76),
S - T

que é a grandeza experimentalmente acessivel. Os resultados obtidos estao na
Fig. 5.8.

As oscilagoes de Shubnikov-de Haas na Fig. 5.8(a) reproduzem tanto
o aparecimento do pico anémalo em B ~ 3.2'T quanto o deslocamento das curvas

para baixos campos magnéticos & medida que a temperatura aumenta. O pico

2Note que a Fig. 5.7(a) mostra o centro de cada nivel de Landau. Lembre, porém, que ha
estados com energias mais altas e baixas devido ao alargamento I'. Por isso, como no caso do
nivel |0,7) em B ~ 8T, apesar do centro do LL estar acima do potencial quimico, este nivel
ainda esta parcialmente ocupado.
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Figura 5.8: Resultados para o magnetotransporte para diversas temperaturas.
As oscilagoes de Shubnikov-de Haas (a) sdo bastante semelhantes aos resultados
experimentais da Fig. 5.2(a). Note o aparecimento do pico anémalo em B ~ 3.2T
e o deslocamento dos demais picos para baixos campos a medida que a tempe-
ratura aumenta. O painel (b), com os dados de (a) em funcao de 1/B, mostra

a aperiodicidade das oscilagoes, semelhante a Fig. 5.4 experimental. Os fatores

de preenchimento v foram calculados usando a densidade nop = 2.8 x 10 cm 2.

A magnetorresisténcia Hall esta apresentada em (¢). Em (a) o comportamento a
baixo campo (B < 0.5T) é devido a soma truncada de niveis de Landau no pro-
cedimento numérico. Para B — 0 seria necessario considerar um nimero infinito
de niveis de Landau.

anomalo ocorre justamente na regiao em que os niveis de Landau |3, ]) e [0, 1), e
o potencial quimico p cruzam: mais precisamente, o pico anéomalo surge quando o

nivel |0, T) cruza p uma segunda vez em B ~ 3.2T, como ilustrado na Fig. 5.7(a).

Note que, diferindo do resultado experimental, para T = 1.0K o
pico andmalo ainda é bem destacado enquanto na Fig. 5.2 ele esta praticamente
sobreposto ao pico de SAH usual. A explicacao para isto pode estar relacionada
com o fato da posicao do pico andmalo ser bastante sensivel a pequenas variacoes
dos diversos parametros que eu ajusto no modelo, como z,, Ty, I' e I'Z;,. Assim,

pode ser que um ajuste mais fino destes parametros corrija a posi¢ao deste pico.

Outra possivel explicacao é de caracter mais fundamental, e envolve a
acuracia da descricao da dependéncia do sistema com a temperatura. No modelo

que utilizo, a temperatura entra via a funcao de Brillouin Bg e via a funcao de
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Fermi f. Enquanto o efeito desta tltima é acentuar as oscilacoes & medida que
T aumenta, a funcao de Brillouin afeta decisivamente a posicao dos picos uma
vez que ela determina a posicdo dos LLs. E justamente a dependéncia de Bg
com a temperatura que resulta no deslocamento dos demais picos de SAdH para
campos mais baixos quando 7" aumenta. Aqui eu utilizo uma temperatura efetiva
Ty constante. Entretanto, Knobel [145] precisou utilizar valores diferentes de Tj
para cada valor de T, para ajustar curvas de desdobramento de spin usando a
funcao de Brillouin, indicando que a dependéncia correta com a temperatura pode

ser mais intrincada.

Quanto ao deslocamento dos demais picos de SAH com a temperatura,
percebe-se que os resultados que eu apresento na Fig. 5.8 estao mais proximos
dos dados experimentais, Fig. 5.2(a), que a simulagdo da Ref. 37|, Fig. 5.2(b).
Por exemplo, acompanhe o pico em B ~ 4T & medida que 7" aumenta. Para
T =0.36 K e 1.0K eles mudam pouco de posi¢ao. Ja ao passar para T’ = 2.5K o
deslocamento é bem mais acentuado. Este comportamento ¢ muito préoximo aos
resultados experimentais e ndo é reproduzido no modelo da Ref. 37|, Fig. 5.2(b).
Acredito que foi o caracter autoconsistente do calculo da estrutura eletréonica que

possibilitou este acerto.

A aperiodicidade observada nas oscilagoes quanticas, Fig. 5.4, tam-
bém é reproduzida na Fig. 5.8(b). Note que ha aproximadamente um minimo
de SdH para cada fator de preenchimento para v < 7, indicando uma separacao
dos LLs; ja para v > 7 h4 3 minimos para 4 valores de v. Este resultados sao
similares aos dados experimentais. Entretanto, para obter este resultado eu pre-
cisei utilizar uma temperatura efetiva 7y = 0.55 K, menor que o valor de 1.55 K
usado na simulagido do grupo experimental.'® Simulag¢oes usando T, = 1.55K
resultaram em oscilacoes de SAH para baixos campos que englobavam 2 LLs. Ja
para B > 2T, a periodicidade das oscilacoes concordam com o experimento para

os dois valores de Tj.

O painel (c¢) da Fig. 5.8 mostra os resultados para a resistividade
Hall. Uma caracteristica que chama atencao sao as “depressoes” de p,, no final
de cada platd. Elas ocorrem sistematicamente nas mesmas regioes em que pg, €
méaximo, quando p passa pelos estados estendidos, mas nao sao observadas nos
dados experimentais a altos campos. Estas depressoes sao anomalias do modelo
que usa uma gaussiana para descrever os estados estendidos no centro dos niveis de
Landau. Para o surgimento dos platds no efeito Hall quantico inteiro, é necessério

que u esteja no gap de mobilidade, o que nao ocorre perfeitamente se os estados

13 A temperatura efetiva Ty “regula” a subida da funcio de Brillouin para o valor de saturacio.
Quanto maior (menor) Ty menos (mais) acentuada é a saturagio e, consequentemente, menor
(maior) é a separacdo de spin para baixos campos.
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Figura 5.9: Resultados do célculo na aproximacao Hartree para p,, (a), puy (b)
e para os niveis de Landau (c). As oscila¢oes de Shubnikov-de Haas deslocam-se
para baixos campos a medida que 7" aumenta. O pico anomalo ocorre proximo de
3.2T (a) e é resultado de cruzamento de niveis de Landau proximo do potencial
quimico (curva verde).

estendidos tém uma distribuicdo gaussiana.'* Esta anomalia também se reflete a
amplitude dos picos de SAH, mas sem alterar as demais caracteristicas. Excluindo
a questao desta anomalia em p,,, as curvas de resistividade apresentam os platos
que indicam o regime de efeito Hall quantico inteiro.

Jaem B ~ 3.0T, a curva de p,;, nao tem a oscilacao observada
nos dados experimentais [indicada na Fig. 5.1(a)]. Por um lado, pode ser que a
anomalia que mencionei estd obscurecendo este efeito. Por outro lado, como men-
cionado na discussao dos resultados experimentais (nota 4 na pag. 112), aquela
oscilacao parece refletir nao s6 o cruzamento de niveis nesta regiao de campo, mas
também um inicio de mudanca de platd. Entretanto, nas minhas simulacoes eu
nao consegui encontrar um conjunto de parametros tal que a resistividade Hall
ultrapassasse o valor p,, = 0.25h/e? e depois diminuisse novamente, como na

figura experimental 5.1(a) em B ~2.9T.

14 Testes usando densidades de estado parabélicas, como no modelo original de Ando e Uemura
[118], eliminaram esta anomalia. Entretanto, o conjunto dos resultados para magnetotransporte
ficou pior que o modelo usando alargamentos gaussianos.
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Simulacao Hartree Os resultados apresentados até agora incluem a contri-
bui¢ao de troca-correlacao do gas de elétrons na aproximacao da densidade de
spin local. Para ressaltar o papel desta contribuicao, aqui eu apresento as mes-
mas simulagoes, mas na aproximacao Hartree, ou seja, vJ: = 0 no potencial
efetivo. Os resultados estao apresentados na Fig. 5.9. Para reproduzir os resulta-
dos experimentais nesta aproximacao, eu precisei alterar apenas um parametro: a
concentracao planar de Mn usada nas simulagoes foi x, = 0.085. Isto ocorre pois
a interacao de troca-correlacao contribui para o desdobramento de spin. Assim,
sem esta contribuicao, preciso de uma concentracao maior de Mn para manter
um desdobramento de spin adequado que ajuste a posicao dos LLs de forma a
reproduzir os resultados de magnetotransporte. Entretanto, este valor é maior

> De fato, este valor esta

que o valor nominal z, = 0.065 do pogo quantico.!
relativamente proximo a estimativa que fiz na Secao 5.2, pag. 119, baseada na
concentracao efetiva z.rr, que resultou em x, = 0.096. Assim, concluo que, tanto
na minha simulagao Hartree, quanto na simulacao do grupo experimental, ambas
precisam de uma quantidade maior de Mn para compensar a nao inclusao do
desdobramento de spin devido a efeitos de muitos corpos (troca e correlacao).
Por outro lado, o valor z, = 0.035 usado nas simulagoes com XC
¢ bem menor que o nominal. Isto pode ter duas explicagoes, nao excludentes:
(i) de fato a quantidade de Mn realmente incorporada nas amostras foi menor
que o valor que se almejava, e/ou (ii) o potencial de troca-correlagao utilizado
esta resultando um desdobramento de spin exagerado. De qualquer maneira, os
resultados utilizando XC estao mais consistentes com os dados experimentais,
principalmente no que se refere ao valor da concentragao x, de Mn. No préximo
capitulo eu apresento um sistema em que a inclusao da contribuicao de troca-
correlacao é essencial para reproduzir os efeitos de ferromagnetismo itinerante,
transigdo de fase e ciclo de histerese observados experimentalmente |21], o que
nao é possivel quando utilizo apenas a contribuicao Hartree para a interacao de

Coulomb.

Energia total Usando a prescri¢ao da teoria do funcional da densidade (Sec. 4.2),

eu calculo a energia total do sistema,

Elny,n|| = /8g(8)f<€) de — %/vh(z)n(z) dz
_ Z/Ugg(z)naz(z) dz + Eye[ng,ny] — T'Ss[ny,ny] . (5.9)

150 dito valor nominal & o valor que presume-se incorporado na amostra durante o crescimento
por MBE. Contudo, nao foram realizadas outras medidas para se confirmar o conteido que de
fato foi incorporado no DMQW [R. Knobel, comunica¢io privadal.



5.3. Resultados para magnetotransporte e energia total 129

©
o
o

©
o
o

E (10" meVcm?)
[(o]
N
(6]

-dE/dB (10" meVem® T)

012345678 910
B (T)

Figura 5.10: Energia total do 2DEG em funcao do campo magnético. A de-
pendéncia da energia total (a) com o campo magnético tem duas contribui¢oes
marcantes. A primeira é a interacao de troca s-d, que diminui a energia e segue
um comportamento do tipo funcao de Brillouin. A segunda vem da contribuicao
orbital dos niveis de Landau, que confere o caracter oscilatério da energia em
fungao de B. O painel (b) contem a primeira derivada com relacdo a B das
curvas de energia do painel (a).

Como comentado na Sec. 4.2, esta é a energia do sistema de muitos corpos inter-
agente. A Fig. 5.10(a) mostra a energia total (5.9) em fun¢do do campo magné-
tico para diferentes temperaturas. Este grafico mostra bem o efeito com o campo

magnético das duas principais contribuicoes para a energia total:

1. A contribuicao da interacao de troca s-d para E[n;,n;| domina em baixos
campos. O desdobramento de spin gigante faz com que o 2DEG fique
polarizado, ou seja, com mais elétrons com spin | |) que com spin | T). Como,
para baixos campos, a energia dos niveis dm diminui com B [cf. Fig. 5.7(a)],

o resultado é que a energia total também diminui em baixos campos.

2. A contribui¢do da energia orbital (ciclotron), passa a dominar quando a
funcao de Brillouin satura ou quando a energia de ciclotron hw. é grande
o suficiente comparada com outros termos. A contribuicao orbital oscila a
medida que o nivel de Fermi percorre os varios niveis de Landau, similar ao

exemplo exemplo da Fig. 4.6 na pag. 98.

Na Figura 5.10(b) eu apresento, apenas a titulo ilustrativo, a pri-
meira derivada com relacao ao campo magnético das curvas de energia total,
—dE/dB. Note, porém, que as curvas resultantes nao correspondem & magne-
tizacao do 2DEG. Isto porque, como apontado na Sec. 4.3.5, a magnetizacao
orbital é obtida efetuando a derivada parcial da energia orbital com relagao ao
campo magnético, Eq. (4.64), mantendo as demais variaveis constantes (7', n,, ).
Entretanto, a energia E[n;,n;], Fig. 5.10(a), contém vérias contribui¢des que va-

riam com o campo magnético. Além das contribui¢oes de troca s-d, orbital, e
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Zeeman, que tém uma dependéncia direta com o campo magnético, as contri-
buicoes de confinamento estrutural, de Hartree, de troca-correlagao e de energia
cinética também variam com B via as densidades parciais ny e n|. Desta forma,
as curvas de —dFE/dB da Fig. 5.10(b) se assemelham aquelas da magnetizacao
obtidas experimentalmente apenas porque as oscilagoes da energia total tém uma
forte contribuicao da energia orbital para B > 2T.

No caso do exemplo da Fig. 4.6, pag. 98, como o sistema era nao-
magnético e nao-interagente, a tinica contribui¢ao para a energia que variava com
B era a propria energia orbital, e as densidades n,, permaneciam constantes.
Assim, naquele caso especifico, a derivada total da energia com relagao a B era
igual a derivada parcial. Aqui, para simular as oscilagoes da magnetizacao orbital
(efeito de Haas-van Alphen), eu teria que efetuar a derivada parcial da energia
orbital, —0F,;,/0B, apropriadamente [126]. Este calculo nao foi efetuado no
trabalho desta tese, mas serd um dos topicos a serem abordados em trabalhos

futuros.

5.4 Discussoes

Neste capitulo eu investiguei teoricamente os resultados experimentais das Refs. [37,
38| para o magnetotransporte de 2DEGs confinados em pogos quanticos digi-
tais magnéticos do grupo II-VI. Utilizando a formulacao teoérica baseada na
DFT/LSDA para o céalculo da estrutura eletronica (Sec. 4.2), o modelo para
o potencial dependente de spin em DMHs (Sec. 1.4), e o modelo para o magne-
totransporte apresentado na Sec. 4.4, eu fui capaz de reproduzir os principais
resultados experimentais das referéncias mencionadas. Sao eles: o aparecimento
de um pico de resistividade anémalo em B ~ 3.2T devido ao cruzamento de
niveis de Landau proximo ao potencial quimico, e o deslocamento das curvas de
Pze Para campos mais baixos a medida que a temperatura aumenta, efeito este
resultado da dependéncia da intensidade da interagao de troca s-d (fungao de
Brillouin) com a temperatura.

Alguns pontos relativos a estes resultados merecem destaque. Pri-
meiramente, eu mostrei que a contribuigdo de muitos corpos (troca-correlagio)
é consideravel neste sistema, sendo responsavel por parte relevante do desdobra-
mento de spin dos niveis eletronicos. Ao considerar esta contribuicao, eu fui capaz
de reproduzir os resultados experimentais usando uma concentracao de Mn, me-
nor, porém mais compativel com a concentra¢ao nominal de Mn na amostra. Ao
contrario, na analise do grupo experimental, todo o desdobramento de spin era de-
vido a interacao de troca s-d. Portanto, era necessario utilizar uma concentracao

de Mn maior que a de fato existente na amostra para atingir o desdobramento
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de spin necessario, que reproduz o cruzamento de LLLs nos valores de B corretos.
Este ponto é confirmado pela minha simulacao na aproximacao Hartree, na qual
precisei usar uma concentracao de Mn maior que a nominal para reproduzir os
dados experimentais, uma vez que nao ha XC contribuindo para o desdobramento
de spin.

Em segundo lugar, o caracter autoconsistente do calculo que eu efe-
tuei permitiu descrever melhor a dependéncia da estrutura eletronica do sistema
com o campo magnético, refletindo nos resultados para magnetotransporte. De
uma forma geral, os perfis das curvas de Shubnikov-de Haas ficaram bem proximos
as curvas experimentais.

Um terceiro ponto a ser ressaltado é que os resultados apresentados
neste capitulo servem como uma confirmacao adicional da adequacao dos mode-
los para o potencial dependente de spin apresentados nos capitulos anteriores.
Aqui eu calculei o efeito da interacao de troca s-d dos elétrons com as impu-
rezas magnéticas via um potencial efetivo que entra na equacao de Schrodinger.
Para tanto eu utilizei o modelo de concentracao efetiva considerando aglomeracao

antiferromagnética de singletos e tripletos, e diluicao devido a segregacao.
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Capitulo 6

Ferromagnetismo Itinerante no
Regime de Efeito Hall Quantico

Conteudo

Varios experimentos recentes de magnetotransporte no regime de
efeito Hall quantico apresentam evidéncias da formacao de estados
de ferromagnetismo itinerante, efeito este chamado de ferromagne-
tismo de efeito Hall (QHF). A literatura corrente sugere a formagao
de dominios ferromagnéticos, e de barreiras entre estes dominios, para
explicar estes resultados. Aqui eu analiso os resultados experimen-
tais de Jaroszynski et al. [21] para o magnetotransporte em um pogo
quantico digital magnético de (Cd,Mn)Te, e proponho uma explicagao
alternativa para estes resultados. Os autores usaram o efeito Zeeman
gigante presente em DMHs para “induzir externamente” o cruzamento
de niveis de Landau, em campos moderados, do 2DEG confinado, re-
produzindo assim as condigOes necessarias para a ocorréncia de QHF.
Eu calculo a estrutura eletronica deste sistema usando o formalismo
de Kohn-Sham da DFT/LSDA na aproximagao da massa efetiva. Em
seguida eu calculo o magnetotransporte, reproduzindo satisfatoria-
mente os resultados experimentais da Ref. [21]. O calculo apresenta
ciclos de histerese e uma temperatura critica, evidéncias da ocorrén-

cia de QHF, mas sem precisar recorrer da hipoétese de formacao de

dominios.
6.1 Introducao . . . . . . . . . .. 135
6.2 Resumo do resultados experimentais . . . . . .. ... ... ... 136
6.3 Resultados tedricos . . . . . . .. .. ... 145

6.4 DIsScussOes . . . . . .. 159
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6.1 Introducao

O sistema investigado no capitulo anterior é singular no sentido que atende uma
série de condicoes para possibilitar o aparecimento do pico anémalo de resistivi-
dade longitudinal. O desdobramento de spin gigante devido a interacao de troca
s-d fez que niveis de Landau com spins opostos cruzassem justamente proximo
do potencial quimico. O resultado foi o aparecimento de um pico anémalo no
grafico de p,,. Naquele capitulo, apliquei a formulacao tedrica apresentada no
Cap. 4 para estudar resultados experimentais de magnetotransporte em funcao
da temperatura 37, 38]. O modelo reproduziu bem o deslocamento dos picos de
SdH com T' e o aparecimento do pico anomalo. Naquele sistema, a inclusao da
contribuicao de muitos corpos de troca-correlacao foi importante devido a sua

contribuicao para o desdobramento de spin dos niveis eletronicos.

Agora a intencao é ir um passo adiante. Devido a interacao de troca
s-d, o desdobramento de spin gigante permite que niveis com spins opostos cru-
zem préoximo do potencial quimico. Nestas condigoes, existe a possibilidade de
ocorrer uma quebra de simetria de spin com a formagao de um estado ferromag-
nético. Ou seja, ao invés dos dois estados ficaram sobrepostos (degenerados), é
mais favoravel que todos os elétrons fiquem apenas com uma orientacao de spin.
Este corresponde a um estado ferromagnético dos elétrons itinerantes, fendmeno
chamado de ferromagnetismo de efeito Hall quantico (QHF - quantum Hall fer-
romagnetism) [20]. Enquanto os trabalhos das Refs. [37, 38] nao apresentaram
evidéncias deste efeito, nos tltimos anos outros trabalhos sob condig¢oes similares
resultaram em vérias evidéncias concretas de ferromagnetismo itinerante [21-35].
Em particular, o trabalho de Jaroszynski et al. [21] registrou um pico de resis-
tividade andomalo que sofre histerese magnética. Este resultado foi interpretado

como consequéncia de uma transicao de fase para um regime de QHF.

H& poucos trabalhos teoricos na literatura abordando estes resulta-
dos experimentais recentes. Os principais sao célculos Hartree-Fock para esta
classe de sistemas [153-157], e mostram que a interacao de troca seria capaz de
estabilizar o estado ferromagnético. Tanto nestes trabalhos tedricos quanto nos
experimentais, hd um aparente “consenso” que o aparecimento do QHF esté re-
lacionado com a existéncia de dominios na distribuicao espacial dos elétrons que
formam o 2DEG. No regime de QHF, na regiao correspondente aos platos de py,,
a resistividade longitudinal p,, é praticamente nula. Porém, nestes sistemas ocor-
reria condugao nas barreiras entre dominios, resultando nos picos de resistividade
anomalos observados. Similar aos ferromagnetos comuns, estes dominios seriam

responsaveis pela histerese que é observada nos picos andémalos.

Este capitulo da tese analisa justamente o trabalho de Jaroszynski
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et al. [21] em DMHs de (Cd,Mg)Te/(Cd,Mn)Te. Eu mostro que um calculo padrao
de estrutura eletronica nas aproximacgoes de massa efetiva e funcao envelope, no
contexto da teoria do funcional da densidade dependente de spin (Cap. 4), fornece
resultados com o pico anémalo e histerese, reproduzindo os resultados da Ref. [21].

Uma vez que o modelo para a estrutura eletronica e para o magneto-
transporte aqui adotado nao inclui a hipotese de formagao de dominios (apesar
de também nao excluir a possibilidade de existéncia destes), os resultados apre-
sentados neste capitulo sao uma explicacao alternativa para os efeitos observados
experimentalmente. Os trabalhos tedricos (Hartree-Fock) que usam a hipotese
de formagao de dominios [154, 157 mostram que, quando hé coincidéncia de
niveis de Landau de spins opostos, (i) o estado fundamental é de QHF, e (ii)
as excitagoes de mais baixa energia correspondem a formagao de barreiras entre
dominios. Entretanto, nao ha nenhum calculo mostrando o magnetotransporte
devido a estas barreiras.

Na proxima secao, eu apresento os resultados experimentais de Jaros-
zyniski et al. [21] e a abordagem teodrica usada pelos autores para entender estes
resultados. Na secao seguinte, eu utilizo o modelo para DMHs dopadas usada
nesta tese para simular o experimento da Ref. [21]. Para finalizar, eu retomo a
analise do experimento de Knobel et al. [37| e Harris et al. [38] (Cap. 5) para
entender porque os autores nao observaram sinal de ferromagnetismo itinerante

em seus experimentos.

6.2 Resumo dos resultados experimentais

Descricao do sistema e medidas O sistema investigado por Ja-
roszyniski et al. [21] consiste de um pogo quéantico digital magnético (DMQW)
n-dopado por modulacao, semelhante ao da Fig. 6.1. O DMQW, crescido na di-
recio (100), tem largura 100 A e possui trés barreiras digitais (monocamadas) de
MnTe. Experimentos de fotoluminescéncia indicam que a concentracao “média”
de Mn é 0.020 % 0.005."

As barreiras laterais sao de Cdg sMggoTe. A concentracao de Mg é tal

que a diferenca dos gaps nas interfaces do poco é de 330.8 meV (cf. Tabela 6.2,

! Jaroszynski et al. [21] ndo sao claros sobre como eles estimaram a concentracio de Mn. Em
semicondutores magnéticos diluidos bulk, a concentracao de Mn pode ser estimada ajustando
as curvas de magnetofotoluminescéncia usando a funcao de Brillouin. Ja nas heteroestruturas
digitais, o procedimento nao é tao direto: é preciso levar em consideracao a sobreposicao da
funcao de onda eletronica com os momentos de Mn. Portanto, acredito que o valor indicado
por Jaroszynski et al. [21] como sendo a concentra¢do média é, na realidade, o que eu defini
como concentracao efetiva zcrr, Eq. (2.32) da pag. 40. De fato, o proprio modelo tedrico
usado pelo autores para simular o desdobramento de spin usa uma concentracao de 0.0112,
cf. Eq. (6.1). Para obter os resultados que apresento na proxima se¢do eu uso concentracio
nominal z, = 0.115, que corresponde a uma concentracao efetiva x.y; = 0.009.
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Figura 6.1: Heteroestrutura Digital Magnética usada por Jaroszynski et al. [21]
para realizar medidas de magnetotransporte. A regiao de interesse é o poco
quantico restrito a regiao indicada em (a). O painel (b) é uma ampliagao desta
regiao, mostrando o poco com as camadas magnéticas e a regiao dopada. O painel
(c) representa o perfil de potencial da banda de condugao. As camada magnéticas
sao responsaveis por uma modulacao do potencial dependente de spin.

pag. 145). Atribuindo 75% para a banda de conducao [49] a altura do poco
quantico fica vy = 248.1meV.

Todo é usado como dopante do tipo n, substituindo o Teltrio? numa
regiao distante 200 A do poco. O conjunto poco—barreira é crescido sobre uma
camada composta por um substrato de GaAs, seguido de uma camada de ZnTe de
10 A e de um buffer de CdTe de 3 um [Fig. 6.1(a)]. Além da dopagem, um terminal
metalico soldado sobre a camada superior da heteroestrutura torna possivel variar
a densidade do 2DEG confinado no poco, obtendo valores para n entre (1.6 e
3.6)x10" ¢cm™2, determinados com medidas de efeito Hall a baixo campo nas
temperaturas de 10K e 23 K.

As medidas de magnetotransporte foram efetuadas numa barra Hall
de 0.5 mm x 1 mm cujos terminais foram soldados com Indio. A mobilidade eletr-
nica na amostra é 1.6 x 10*cm?/ V's, possivelmente limitada por espalhamentos
devido a desordem de curto alcance das impurezas magnéticas e das imperfei¢oes
ligas da heteroestrutura [21]. Os experimentos foram realizados em campos ma-
gnéticos de até 18 T e temperaturas tao baixas quanto 0.03 K. A amostra também
foi rotacionada de forma a variar o angulo # entre a interface normal e o campo

magnético B.3

2Quando o Iodo, cuja configuracio eletronica ¢ [Kr|5s24d'%5p°, substitui o Teldrio
([Kr]5524d'95p*), o elétron adicional da camada p faz com que a dopagem seja do tipo n.
3A variacdo do angulo 6 entre B e a direcdo de crescimento é frequentemente usada para
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Tabela 6.1: Caracteristicas do pog¢o quantico digital magnético de (Cd,Mn)Te da
Ref. [21]. Aqui estao listadas as dimensdes do pogo quéntico e as concentra¢oes
de seus constituintes. Também sao apresentadas as faixas de campo magnético
e temperatura usadas nos experimentos, bem como os resultados de algumas
grandezas que caracterizam da amostra.

Parametro Simbolo Valor  Observacao
Configuragao do pogo quantico digital magnético, Fig. 6.1

Largura do poco L 100 A

Largura do espacador Lg 200 A

Largura da regiao dopada Ly 100 A

Numero de barreiras de MnTe IV, 3

Concentragdo molar de Mg Y 0.2

Condigoes experimentais

Campo magnético B (0-18)T

Temperatura T (0.03 -8.0)K
Caracterizagao da amostra

Densidade bidimensional N (1.6 — 3.6) x 101 cm =2  Baixo campo
Mobilidade L 1.6 x 10*ecm?/ Vs Baixo campo
Concentracao efetiva de MnTe x.f 0.0112  Simulacao

Magnetotransporte As medidas de magnetotransporte foram rea-
lizadas com o sistema no regime de efeito Hall quantico, como mostram clara-
mente os platos de p,, na Fig. 6.2(a). As oscila¢oes de SAH na resistividade p,
refletem a passagem do nivel de Fermi nas regides de estados localizados (vales)
e estendidos (picos) do 2DEG. Os principais resultados destas medidas sao (i) o
aparecimento de um pico de resistividade anémalo em B, ~ 5.8 T (fator de preen-
chimento v = 2), e (ii) o comportamento deste pico com os parametros externos
{B,0,T,ns}, o que descrevo nos paragrafos seguintes. Os resultados levaram os
autores a concluirem que os efeitos observados resultam de uma transicao entre
estados ferromagnéticos dos elétrons itinerantes.

A Fig. 6.2(b) mostra a resistividade longitudinal na regido proxima
ao campo critico para varias temperaturas e com n, = 2.97 x 10" em=2. O pico
¢ muito bem definido, separado da oscilacao de SAH normal* para T = 0.33 K
e 1.3K, sendo méximo nesta tltima temperatura. Ja para a temperatura de

T = 2K ele é bem menos acentuado e mistura-se com SdH. A T" = 8K o pico

controlar o cruzamento dos niveis de Landau [e.g. 29, 30, 32, 34]. Aqui Jaroszynski et al. [21]
utilizam o efeito Zeeman gigante presente em DMHs para aumentar a polarizagao do 2DEG e
fazer que LLs cruzem em campos moderados. A variacdo de 6 permite uma variacdo em torno
desta configuracgao.

10 efeito Shubnikov-de Haas (SdH) refere-se as oscilagdes de p,, com B. Para diferenciar o
pico que aparece fora da sequéncia usual, costuma-se chamé-lo de pico andmalo e referir-se as
demais oscilacoes como SAH wusual, ou simplesmente SdH. Note, porém, que quando ha estados
estendidos no nivel de Fermi h4 conducao e, consequentemente, resistividade p,,. Neste sentido,
o pico andmalo nio deixa de ser uma oscila¢ao de SAH.
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Figura 6.2: Resultados experimentais para magnetotransporte em um pog¢o quan-
tico digital magnético de (Cd,Mn)Te [21, Fig. 1|. As resistividades p,, € ps, no
painel (a) foram medidas a T'= 0.33K e n, = 2.97 x 10" cm™2. O pico anomalo
de resistividade que ocorre em B, = 5.8 T é mostrado em (b) para vérias tempe-
raturas. Inset: diagrama com o perfil de potencial da banda de conducao, com
destaque para as barreiras magnéticas. Extraido de Jaroszynski et al. [21].

andmalo nao aparece, restando apenas a oscilacao de SAH usual.

Pico anémalo O comportamento de B. em funcao do angulo 6 é
ilustrado nas Figs. 6.3(a) e (b). Enquanto a interagao de troca s-p e o efeito
Zeeman ordinario dependem apenas da intensidade do campo B, a energia de
ciclotron, e consequentemente o espacamento entre LLs, depende da componente
do campo magnético na direcao de confinamento do 2DEG, portanto, o B cos 6.
Ao contrario das oscilagoes de SAH, que nao mudam de posi¢ao no grafico de
Pz X B cos B |Fig. 6.3(a)], o pico de resistividade andomalo desloca-se para campos
mais baixos com o aumento do angulo. O grafico na Fig. 6.3(b) mostra como
B.cosf varia com o angulo €, com valores praticamente iguais para diferentes
densidades. Estas caracteristicas indicam que a origem deste pico ¢é distinta das
oscilacoes de SAH usuais.®

A Fig. 6.3(c) ilustra como o valor do campo magnético do pico ano-

malo diminui em fun¢ao da temperatura. Esta diminuicao, que também ocorre

°Esta é uma boa aproximagdo a menos que  ~ /2 [158, pags. 317-325]. De fato, as
correcoes associadas ao angulo 6 sao importantes quando ha mais de uma sub-banda envolvida,
que nao é o caso aqui.

6No efeito SAH, os campos magnéticos correspondentes aos picos de p,, (i) aumentam com
ns e (ii) nao variam com o angulo 6. O primeiro ponto pode ser entendido lembrando que
cada pico de SAH esté associado a um fator de preenchimento v = ng/(eB/h); se ns aumenta, o
campo magnético correspondente deve ser maior. Ja o segundo ponto, quando se varia o angulo,
as posicoes dos LLs variam na mesma propor¢ao que as respectivas degenerescéncias,i.e., com
B cos #; assim a posi¢ao dos picos ndo varia com o angulo.



140 Capitulo 6. Ferromagnetismo Itinerante no Regime de Efeito Hall Quantico

o . .
Q) g =62B2U4ROROD
. <«
g 297x10"cm /
& 2 T=033K /
0 )
4 5 6
6.0 P T=0.33K |
- 0.5 n,(10"'cm?) &
S50l 4263 s
o 279
45 .,2'17 caculated \ —_calculated

5.4
0 20 40 60 6(deg O 1 2 T(K

Figura 6.3: (Fig. 2 da Ref. [21].) (a) Resisténcia p,, paran, = 2.97x 10" cm? para
véarios angulos € entre o campo magnético e a direcao de crescimento da amostra.
Valores experimentais e calculados [Eq. (6.1)] para a posi¢ao dos picos em fun¢ao
de 6 (b) e T (¢). Em (c) estao valores experimentais para as duas dire¢oes de
variacao do campo magnético, sendo que os dois ramos a baixas temperaturas
refletem o efeito de histerese ilustrado na Fig. 6.5(a).

para as oscilacoes de SdH usuais, é semelhante aquela observada no DMQW de
Knobel et al. [37], discutida no capitulo anterior. Note a presenca de dois ramos
em 1" — 0; eles sao para campos magnéticos crescendo e decrescendo, sendo um

indicativo de que ocorre histerese neste pico anomalo.

Modelo para os niveis de Landau Para entender estes resulta-
dos, e mostrar que o pico andémalo ocorre no cruzamento de dois LLs de diferentes
sub-bandas de spin, Jaroszynski et al. [21] utilizaram um modelo simples para
a estrutura de niveis de Landau — semelhante ao modelo de Knobel et al. [37]
apresentado no Cap. 5. Em uma DMH, a energia de cada LL é dada pela soma
da energia de ciclotron, o efeito Zeeman ordinério e a interacao de troca s-d [48],

ie.,

1 el o, gunfipB
9z = — | h—cosO0+— |g"upB + xert NoaSBs/o | ———+ ||, (6.1
[ <n+2> mcos +2 |:9HB + ZeprNoa 5/2(k:B(T+TO) (6.1)
na qual n é o indice da sub-banda de Landau, m é a massa efetiva, g* é o fator
de Landé efetivo no CdTe, e Ny« é a constante da interacao de troca s-d (veja os
valores na Tabela 6.2, pag. 145). Bjs/s é a funcao de Brillouin para spin S = 5/2 e

gvn = 2.0. As fungoes para a concentragao efetiva z.sr(z) e temperatura efetiva
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Figura 6.4: (Fig. 3 da Ref. [21].) (a) Resistividade p,, a 7' = 0.33 K para n, =
2.31 — 3.44 x 10! cm~2. As linhas tracejadas marcam os picos e resistividade nos
cruzamentos de LLs com indices (2,5), (1,3), (0,2) e (0, 1), determinados usando
o diagrama de niveis de Landau em (b). O inset mostra o altura do pico em
funcao do fator de preenchimento v.

To(z) > 0 utilizadas foram aquelas parametrizadas por Gaj et al. [59] [Egs. (2.2) e
(2.3)] e levam em considerac¢ao a redugao da magnetizacao dos ions de Mn devido

a interagoes antiferromagnéticas.

O modelo da Eq. (6.1), além de nao considerar a autoconsisténcia
inerente de sistemas dopados, é para elétrons independentes e nao inclui a intera-
¢ao de muitos corpos (troca-correlacao) presente no sistema. De fato, utilizando
apenas a Eq. (6.1), nao foi possivel determinar um diagrama de niveis de Landau,
como o da Fig. 6.4(b), que indicasse corretamente onde ocorreriam picos andémalos
e picos de SAH. A solucao foi considerar a contribuicao de muitos corpos, o que os
autores fizerem utilizando uma corre¢ao fenomenoldgica para a energia de troca

(de muitos corpos) determinada experimentalmente nas Refs. [22, 154], dada por

de [K] =2.32+1.79B cos 0, (6.2)

em unidades de temperatura, sendo B em Tesla. Para o caso correspondente ao

pico em B, = 5.8T, o cruzamento de LLs ocorre quando

et —el = de. (6.3)
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Figura 6.5: (Fig. 4 da Ref. [21].) (a) Altura dos picos em funcao de 7" para
ns = 2.97 x 10" ecm™2 (quadrados) e n, = 2.54 x 10" em™ (circulos abertos).
Se o pico andémalo e de SAH se sobrepoe, a contribuicao deste é subtraida. Os
circulos preenchidos mostram a largura dos loops de histerese apresentados em
(b), no qual o campo magnético varia na taxa de 0.3 Tmn~'. O comportamento
do pico e a presenca de histerese magnética sao evidéncias de uma transicao de
fase para o estado QHF.

Levando em conta esta correcdo, Jaroszynski et al. [21] fizeram o diagrama de
niveis de Landau da Fig. 6.4(b). Este diagrama auxilia associar os picos and-
malos (que também ocorrem para outros valores de campo magnético) com os
correspondentes cruzamentos de LLs. Utilizando a Eq. (6.1), juntamente com a
correcao devido energia de troca, e apenas x.rf e T como parametros ajustéveis,
foi possivel reproduzir o comportamento do campo critico em fun¢ao de 6 e T,
Figs. 6.3(b) e (c), respectivamente.

Um aspecto caracteristico da ocorréncia de QHF é que ele é mais
acentuado quando o fator de preenchimento v for inteiro — a interacao de troca
¢ maxima, favorecendo a mesma orienta¢ao para os spins [155]. Neste sentido, é
sugestivo o resultado para a amplitude do pico anémalo como funcao de v, inset
da Fig. 6.4(a), com um méximo justamente para v inteiro. Este resultado sugere
uma relacao entre a existéncia do pico anémalo e a ocorréncia de QHF. Entre-
tanto, vale lembrar o experimento analisado no capitulo anterior nao apresentou

indicios de QHF, apesar da presenca do pico andémalo na resistividade.

Histerese Ao variar o campo magnético externo, o pico anoémalo
desenvolve em campos diferentes, dependendo se o campo magnético aumenta ou
diminui. Os dados experimentais mostrando esta histerese estao na Fig. 6.5(b)
para diferentes temperaturas. A amplitude AB da histerese — distancia entre os
picos com B crescendo e diminuindo — diminui com a temperatura [eixo esquerdo

do painel (a) da mesma figura|, praticamente se anulando na temperatura deno-
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minada 7, (diferente para cada densidade ns). Ao mesmo tempo, a amplitude
do pico andmalo aumenta com a temperatura, atinge o maximo em 7., e depois
diminui. Como a histerese ocorre para 1T’ < T, e o pico andmalo é maximo nesta
temperatura particular, Jaroszynski et al. [21] identificaram o fenémeno como

sendo uma transicao de fase em que a temperatura critica ¢ 7..7

Interpretacao: ferromagnetismo de efeito Hall quantico Como
o efeito observado ocorre com o 2DEG no regime de efeito Hall quantico, é maximo
para v inteiro, tem uma temperatura critica 7, , e sofre um ciclo de histerese para
T < T,, Jaroszynski et al. [21] analisaram os resultados sob a 6tica do fenémeno
de ferromagnetismo de efeito Hall quantico (QHF).

Para B = B,, ocorre uma transicao de fase para o estado fundamental
de QHF quando T" < T,, com os portadores preenchendo apenas uma das sub-
bandas, seja T ou |. A energia de troca tem um papel fundamental para a
formagao deste estado. O principio de exclusao de Pauli determina que a funcao
de onda seja anti-simétrica, fazendo que os elétrons com o mesmo spin nao se
sobreponham, e diminuindo a energia de Coulomb. Este efeito é mais acentuado
quanto maior for a polarizagao do gas de elétrons. Assim, a interacao de troca
favorece o alinhamento ferromagnético.®

Como o sistema é macroscopico, com os elétrons distribuidos em
um plano quase-bidimensional, as variacoes de potencial definem, localmente,
qual das sub-bandas de spin é preenchida. Assim, acredita-se que ha formacao
de dominios ferromagnéticos no 2DEG, cujas fronteiras funcionam como canais
de condugao (“edge-like channels”) [23, 154]. A existéncia destes canais daria
origem a uma conducao adicional que, por sua vez, seria responsavel pelo pico de
resistividade em B.. Esta é a descricao geralmente utilizada na literatura para
explicar os fenomenos de transporte observados no regime de QHF |20, 154].

Se nao ocorresse a formacao de estados de QHF, o cruzamento de
LLs seria entre dois niveis degenerados e os portadores seriam distribuidos entre
eles. Neste caso, que ocorre aqui apenas quando 7' > T, apareceria um pico de
SdH adicional, como observado por Knobel et al. [37] e Harris et al. [38] (Cap. 5),
mas sem as assinaturas de ferromagnetismo.

Para certificarem que o fenomeno observado nao teria outra origem,

"Quando se varia a temperatura o sistema eletroénico é ferromagnético para T < T.. Esta é
uma transicao de fase ordindria pois o parametro de ordem é a temperatura, i.e., a transicao
ordem-desordem esta associada a flutuagdes térmicas. Ja quando T' < T, ocorre uma transi¢ao
de fase entre dois estados de QHF [25]. Esta é uma transicio de fase qudntica [159-161], cujo
parametro de ordem é o campo magnético. O propria transicao entre platds no efeito Hall
quantico, inteiro e fracionério, é considerada por alguns autores como uma transicao de fase
quéntica [159]. Nestas transi¢oes, as flutuacoes de caracter quantico é que sao importantes.

8A Fig. 4.3, na pag. 84, ¢ uma ilustracio quantitativa deste efeito.
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Jaroszynski et al. [21] fizeram estimativas sobre o ganho de energia livre associado
a formagao de estados ferromagnéticos [155]. No caso da interacdo de troca s-d
entre os ions de Mn e os elétrons, a energia livre ¢ J ~ 0.02K a T = 2K e
B = 5.8T, insuficiente para explicar os valores obtidos para 7,.. Por outro lado,
uma estimativa Hartree-Fock, seguindo a Ref. [155], fornece um ganho de energia
de J ~ 12K a 18K, mostrando que a interacao de troca é capaz de estabilizar
o estado de QHF.? Esta energia de troca é cerca de 10 vezes maior que energias
de anticrossing (=~ 1.8 K), devido a interagao spin-6rbita, observada em sistemas
semelhantes [162].

Jaroszynski et al. |21] notam também que, se a energia J for da
ordem, ou menor, que a energia associada a desordem intrinseca do sistema, a
transigao de fase para o estado de QHF nao ocorre [163]. Na presenga de um
potencial de desordem de curto alcance, a teoria [163| prediz que o estado QHF
ocorre apenas se J > I', sendo I' = A(mew,/2um)'/?/4kp ~ 8K o alargamento
devido a desordem. De fato este valor esti consistente com o valor para J cal-
culado pelos autores usando Hartree-Fock.'® E importante salientar que, até o
momento, os Unicos calculos de fato feitos para este sistema foram estas estima-

tivas de escalas de energia.

Os resultados experimentais de Jaroszynski et al. [21] demonstraram
que o efeito Zeeman gigante da interacao de troca s-d entre ions magnéticos e os
elétrons da banda de condugao permitiu alinhar LLs de spins opostos. Com isso
foi possivel observar o ferromagnetismo de efeito Hall quantico. O modelo apre-
sentado pelos autores reproduz parcialmente os dados experimentais,'! mas nao
fornece nenhuma caracteristica associada com o ferromagnetismo, e.g., histerese
ou temperatura critica. Pelo fato das estimativas de escalas de energia serem con-
sistentes com as teorias sobre a formacao de dominios e barreiras entre dominios
[154, 157, 164], os autores afirmam que os resultados sao uma forte evidéncia a
favor da hipotese da formagao dominios. Uma anélise mais cuidadosa diria que
as evidéncias sao circunstanciais, apesar de plausiveis. Em particular, na analise
tedrica que eu apresento na proxima secao, eu reproduzo estes resultados expe-
rimentais, inclusive a histerese, sem considerar a formacao de dominios. Porém,

a formulacao nao impoe nenhum impedimento para que, de fato, os dominios

9Néo ha contradigio no fato de J ~ 12K enquanto T ~ 1 K. Jungwirth e MacDonald [154]
recentemente sugeriram que 7, pode ser bem menor que J, pois é determinada pela competicao
entre a contribuicao da entropia dos dominios magnéticos e o custo energético associado a
formacao das barreiras entre dominios.

10Fsta, pode ser uma explicacio de que porque QHF ndo apareceu nos experimentos da
Refs. [37, 38], Cap. 5. Naquele sistema a desordem é maior, como sugerem os valores da
mobilidade e alargamento I'.

10 modelo das Egs. (6.1)-(6.3) reproduz a posigao de cruzamento de LLs e o comportamento
com o angulo 6 e com a temperatura 7.
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Tabela 6.2: Parametros do pogo quantico digital magnético de (Cd,Mn)Te da
Ref. [21]. A primeira parte da tabela contem valores da literatura para varias
propriedades dos materiais utilizados na DMH. A segunda parte lista os valores
dos parametros que usei nas simulagoes.

Parametro Simbolo Valor  Obs./Refs.
Dados relevantes sobre o material
Massa efetiva m/mg 0.099 [49]
Constante dielétrica estética €/€o 10.0 [49]
Parametro de rede a 6.4835 A [49]
Fator de Landé efetivo g —1.67 [21]
Constante de troca s-d Noa 220 meV [45]
gap Cdi_yMg,Te E&%MQTE (1.606 + 1.578y) eV [49]
gap Cdy_,Mn,Te EGAMnTe (1,606 + 1.654z) ¢V [165]
Offset banda condugio CBO 0.75 [49]
Parametros nas simulagoes
Offset na interface CdMgTe/CdTe Vg 248.1meV
Offset na interface CdTe/CdMnTe p 1183.5meV
Densidade bidimensional Ng 2.97 x 10" ¢m—2
Concentragao planar de MnTe z, 0.115
Temperatura efetiva To 047K
Fungéo de perfil para MnSe p(2) Pexp(z)  Eq. (2.24)
Comprimento de uma monocamada d ou ML 3.24 A d=a/2
Comprimento caracteristico 12 4.67A 1.44 ML
Alargamento DOS r 0.36 meV
Alargamento DOS estados extendidos Flwt 0.25 meV

r! 0.25 meV

ext

existam e sejam, possivelmente, importantes para descrever microscopicamente

os estados de QHF e a formacao de picos de resistividade.

6.3 Resultados teoéricos

Nesta secao eu utilizo o modelo descrito no Cap. 4 para investigar o pogo quantico
digital magnético ilustrado na Fig. 6.1. Eu calculo a estrutura eletronica na apro-
ximacao da massa efetiva resolvendo as equacoes autoconsistentes de Kohn-Sham.
Utilizando uma densidade de estados com alargamento gaussiano, eu entao calculo
varias propriedades do sistema, a saber, densidades, magnetotransporte e energia
total. Veja o Quadro 2 na Pag. 108 para um resumo das principais equagoes de
trabalho. As simulacoes foram efetuadas usando os parametros apresentados na
Ref. [21] (Tabela 6.1) e valores tipicos encontrados na literatura (Tabela 6.2) para

outras propriedades utilizadas no modelo.
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Figura 6.6: Perfil de potencial autoconsistente, resultado do calculo da estrutura
eletronica do poco quantico digital magnético da Fig. 6.1. As trés regioes contendo
Mn foram modeladas usando um perfil caracteristico de interdifusao. Também
sao apresentados a energia do nivel de Landau |0, |) da primeira sub-banda, o
potencial quimico p e o perfil de densidade n(z) do 2DEG confinado no pogo
quantico.

Perfil de potencial Os elétrons na banda de conducao sentem um

potencial efetivo composto de diversas contribuigoes, Eq. (4.77),

Ueip(z BT, [ng, my]) = vo(2) +up(2) + v (2 B, T) + on(z; [n]) + 072 (23 [ng,my]) -
—_— — Y Y——

Estrutural Troca sp-d Hartree Troca-correlagao

A parte estrutural consiste dos offsets na banda de conducao devido as interfaces
da heteroestrutura. Utilizando os valores para as energias dos gaps indicados
na Tabela 6.2, e atribuindo 75% das diferencas nas interfaces para a banda de
condugao, a altura do poco quantico ficou em vy = 248.1meV e a altura das
barreiras com Mn resultou em v, = 1183.52(z) meV, sendo z(z) a concentrac¢ao
nominal de Mn.

Para a contribuicao de troca s-d eu utilizei a constante de troca do
(Cd,Mn)Te, Noaw = 0.22¢eV [45], e 0 modelo de aglomerados com singletos e tri-
pletos para a concentragio efetiva de Mn (Cap. 2). Desta vez eu utilizei um perfil
de interdifusdo para simular a concentracdo de Mn ao longo da amostra.'? Da
mesma forma que no capitulo anterior, eu fixei o comprimento caracteristico do
perfil de Mn e ajustei a concentracao planar x, que melhor ajustava os resulta-
dos experimentais. A concentracao obtida foi z, = 0.115, que corresponde uma

concentracao efetiva .y = 0.009 [cf. Eq. (2.32)], relativamente proximo ao valor

12Como discutido no Cap. 2, tanto o perfil de interdifusdo (funcao erro), quanto segregacao
(exponencial), apresentam resultados muito proximos.
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Figura 6.7: O diagrama de niveis de Landau (a) mostra como a interagao de troca
s-d acarreta um desdobramento de spin gigante que, por sua vez, faz com que os
niveis |0,7) e |1, ]) cruzem em B. ~ 5.7 T. Resultados para B crescendo e dimi-
nuindo estao sobrepostos, sendo que em B, ha um comportamento de histerese
(as setas proximas as regides com histerese indicam o sentido de varredura do
campo B em cada ramo). As densidades bidimensionais parciais e a polarizac¢ao
¢ oscilam a medida que a ocupacao dos niveis de Landau varia com o campo
magnético (b). Em B, a histerese também ocorre no grafico das densidades.

estimado por Jaroszynski et al. [21] de 0.011 2.

O potencial de Hartree e de troca-correlacao sao calculados autocon-
sistentemente, o primeiro via a equacao de Poisson e o segundo usando a para-
metrizacdo de Vosko, Wilk, e Nusair [99] para o potencial XC na aproximacao
LSDA da DFT. Este tltimo ingrediente é essencial para reproduzir os efeitos re-
lacionados com ferromagnetismo itinerante observados experimentalmente [21] e
que foram apresentados na secao anterior. O perfil de potencial resultante esté

ilustrado na Fig. 6.6.

Estrutura eletréonica Resolvendo as equacoes autoconsistentes de

Kohn-Sham para os elétrons na banda de condugao, Eq. (4.19),

ho 02

~5-5,2 +Veis(# B, T [y, ”1])} Xi*(2) = €77 x7°(2),

eu obtenho estrutura eletronica do sistema. A energia dos niveis de Landau é
escrita como, Eq. (4.49),

1 Oy
SZ;:€;-TZ+ (7’L+§) hwc—F?g [LBB

A concentracao x, de Mn foi ajustada para que, via o desdobramento de spin
gigante devido a interacao de troca s-d, ocorresse um cruzamento de niveis de
Landau em B = 5.7T, reproduzindo os resultados de Jaroszynski et al. [21]

ilustrados na Fig. 6.4. A Figura 6.7 mostra (a) o diagrama de niveis de Landau
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para T'=0.33K e (b) as densidades bidimensionais, Eq. (4.61),

oo

R DI ACKCT SRS A

— 00

com gi:(¢) a densidade de estados (4.54) com alargamento gaussiano e f(¢) a
fungao de Fermi (4.59). Tanto esta figura, quanto as proximas desta se¢ao, mos-
tram a sobreposi¢cao dos resultados com o campo magnético B ora aumentando,
ora diminuindo de intensidade. O resultado foi que em B ~ 5.7'T ocorreu uma
histerese na estrutura eletronica [Fig. 6.7(a)| que se refletiu em todas as demais
grandezas calculadas [e.g. Fig. 6.7(b)].

Note a diferenca fundamental entre o modelo tedrico utilizado por
Jaroszynski et al. |21] para explicar os dados experimentais e o modelo aqui pro-
posto. Naquele caso, uma correcao fenomenologica é utilizada para considerar
o efeito de muitos corpos de troca, Eqgs. (6.2) e (6.3). Aqui eu incluo o po-
tencial autoconsistente de troca-correlacao, este sim baseado apenas no géis de
elétrons interagente. Esta contribuicao é dependente de spin, sendo que o des-
dobramento de spin é mais acentuado & medida que o gas de elétrons fica mais
polarizado [99, 100, 112], cf. Fig. 4.3. Este fato nada mais é que o principio de
exclusao de Pauli em acao na forma da interacao de troca. No caso do modelo
do grupo experimental, a corre¢ao devido a troca serviu apenas para “acertar” o
desdobramento de spin. Aqui, eu nao apenas calculo o desdobramento de spin,
mas também obtenho o efeito de histerese ilustrado na Fig. 6.7. A correcao da
Eq. (6.2) est4a automaticamente incluida na minha formulacao via o potencial de
troca-correlagao dependente de spin.

De fato, os valores para x.¢s confirmam o papel de XC no desdo-
bramento de spin. A concentracao efetiva estimada por Jaroszynski et al. [21]
usando fotoluminescéncia foi z.pr = 0.020 (considera que todo o desdobramento
de spin vem da interagao de troca s-d). O valor usado no modelo das Eqs. (6.1)
e (6.2) foi menor, x.ry = 0.0112; como aquele modelo inclui uma corre¢ao de
XC, mesmo que de forma fenomenologica, a contribui¢ao da interagao de troca
deve ser menor para um mesmo desdobramento de spin total, implicando numa
concentragao menor de Mn. J& o meu céalculo confirma este resultado, uma vez
que Z.s¢ = 0.009, menor que o valor de fotoluminescéncia, mas préoximo do valor

da simulacao com a correcao de XC feita pelo grupo experimental.

Magnetotransporte Uma vez calculada a estrutura eletronica e
a DOS do sistema, eu simulo o magnetotransporte do 2DEG usando o modelo

descrito no Cap. 4. Eu primeiro calculo as componentes do tensor de magneto-
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Figura 6.8: Resultados tedricos para o magnetotransporte no pogo quantico di-
gital magnético de (Cd,Mn)Te. A resistividade p,, apresenta as oscilagoes de
Shubnikov-de Haas, sendo que um pico anémalo aparece em B, ~ 5.7T para as
temperaturas até 7' = 2.0K (a). A resistividade p,, apresenta os platos caracte-
risticos do efeito Hall quantico inteiro (b). Note que, onde ocorre o pico andémalo
em pg,, também ocorre uma depressao em pg,. Os graficos sao para a densidade
ne = 2.97 x 101 em™2. Para cada temperatura os graficos estao deslocadas de
0.1 h/e? para facilitar a visualizagao.

condutividade, Eq. (4.74),

[e.9]

% 2 df(e) 1 £—e77\?
rr — T - _ _ ,n d ,
=i [ (Fa0) 2 lrea) oo | () |
oy o 2
enaplgest] €2 / df(e) 1\ T'%, e—elx
w=—H —+5T— — - — : de ,
o B hn o Z ") b P\ ) |
e depois inverto-o para obter a magnetorresistividade, Eq. (4.76),
o e, T ooy,

Na Fig. 6.8 eu mostro (a) as oscila¢oes de Shubnikov-de Haas na resistividade p,,

e (b) a resistividade transversal p,, exibindo o efeito Hall quantico.

A magnetorresistividade longitudinal p,, apresenta um pico anémalo
bastante pronunciado em B ~ 5.7T nas temperaturas 7' = {0.33,1.3,2.0} K,
Fig. 6.8(a). Ja para T > 4.2 K aparece apenas uma oscila¢do de SdH usual. O
pico ocorre justamente no valor de campo magnético em que ha cruzamento de
niveis, neste caso os LLs |0, T) e |1, |). A Fig. 6.9 mostra uma ampliagao da regiao
do pico andmalo revelando dois picos, um para B aumentando e outro para B

diminuindo.

Comparando com os resultados experimentais das Figs. 6.2 e 6.5(b),

observa-se que, por um lado, (i) as minhas simulagdes reproduzem tanto o apare-
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Figura 6.9: Ampliagao da Fig. 6.8(a) na regiao do pico anémalo para diversas
temperaturas. As curvas a cada temperatura estdo deslocadas de 0.05h/¢* e as
setas indicam a direcdo de variacdao do campo magnético. A medida que a tempe-
ratura aumenta, as oscilagoes de SdH e o pico anémalo deslocam-se para campos
magnéticos mais baixos. Note que, ao contrario dos dados experimentais, os picos
andmalos para B aumentando e diminuindo sao assimétricos e tém amplitudes
diferentes.

cimento de um pico anémalo, quanto a histerese, e por outro lado, (ii) enquanto
os dois picos da Fig. 6.5(b) tém a mesma amplitude e sdo simétricos, os picos da
simulacao tém amplitudes bem diferentes e sao assimétricos. De fato, uma com-
paragio direta nao pode ser feita porque, como indicado na Ref. [21], as curvas
da Fig. 6.5(b) foram ajustadas subtraindo o que os autores consideraram ser a
contribuicao de SAH usual para a altura do pico. Os resultados que eu apresento
na Fig. 6.9 nao tém subtracao ou qualquer outro tipo de tratamento de dados.
Adicionalmente, como ja mencionado, o modelo que eu utilizo para magnetotrans-
porte fornece amplitudes para p,, especificas para o limite de espalhamentos de

curto alcance (Sec. 4.4).

De qualquer maneira, no calculo aqui apresentado esta diferenca na
altura e simetria dos picos esta relacionada com a posicao relativa dos estados
estendidos com relacao ao potencial quimico. Na simulacao, a passagem de p
sobre os estados estendidos ¢ abruptamente interrompida pela transicao entre
estados ferromagnéticos, o que explica a assimetria dos picos. No caso do pico
maior (B diminuindo), p passa por boa parte dos estados estendidos antes de
ocorrer a transicdo. J& no caso do pico menor (B aumentando), a transi¢do

ocorre um pouco depois que p comecga a atravessar os estados estendidos do LL,
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Figura 6.10: Simulacao da posi¢ao do pico anémalo em fungao da temperatura
T para o campo magnético aumentando e diminuindo (a). A medida que a
temperatura aumenta o pico anomalo desloca-se para campos magnéticos mais
baixos. O painel (b) mostra os mesmos resultados de (a), mas sobrepostos aos
resultados experimentais. Para T < 2.1 K aparece a histerese, enquanto para
21K < T < 3.5K o comportamento é quase linear, mais parecido com os pontos
experimentais que a simulag¢ao do grupo experimental (linha cheia, calculated).

e por isso o pico é menor. A diferenca diminui & medida que T aumenta e as
configuragoes eletronicas para B aumentando e diminuindo ficam cada vez mais
proximas.

Ja o grafico do efeito Hall, Fig. 6.8(b), apresenta uma depressao
justamente na regiao que ocorre o pico anéomalo em p,,. Esta depressao nao
aparece no grafico experimental, Fig. 6.2(a). Analisando em termos do modelo
para o magnetotransporte, da mesma forma que as regides com p,, (quase-)nulo
corresponde aos platos em p,,,, um pico em p,, deve corresponder a uma variagao
em p,y. Em outras palavras, o plato ocorre quando o potencial quimico esta
no gap de mobilidade (estados localizados) e p,, varia quando p passa pelos
estados estendidos. Assim, nao apenas em termos do modelo que utilizo para
o magnetotransporte, mas também em termos do entendimento comum para o
efeito Hall quéntico inteiro [166-168], ndo tenho como justificar a auséncia de

variacao de p,, experimental quando ocorre um pico em p,, em B..

Porém, uma inspegao cuidadosa na curva experimental de p,,, Fig. 6.2(a),
mostra diminutas oscilacoes proximo de B.. Pode ser entao que, de fato, esta de-
pressao exista, mas meu resultado esteja superestimando a sua magnitude. De
fato, apesar da maioria dos trabalhos experimentais divulgados mostrando o apa-
recimento do pico andémalo e ciclos de histerese ndao mostrarem as respectivas
curvas de p,,, posso citar as Refs. [23, 29, 32| nas quais as curvas de p,, apresen-
tam variacoes nas regioes de campo magnético correspondentes aos picos de pu.,

inclusive quando sao faixas de campo em que ha cruzamento de LLs.
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Figura 6.11: Simulagao da posicao do pico andémalo em funcao da angulo ¢ do
campo magnético com relagdo a amostra. O painel (a) mostra que apenas o pico
anomalo muda de posicao quando p,, é apresentado em funcao de B cosf. Uma
amplia¢ao da regiao do pico anémalo é apresentada em (b). Em (c) o resultado
da minha simulacao para B, cosf esta sobreposto com o resultado experimental
da Fig. 6.3(b). A concordancia ¢ relativamente boa, divergindo para angulos
grandes, como era de se esperar. A linha cheia (calculated) refere-se a simulacao
fenomenologica do grupo experimental.

Pico an6malo: dependéncia com 7" Agora eu analiso o compor-
tamento do pico anomalo em funcao da temperatura 7" e do angulo 6. A Fig. 6.10
mostra que as oscilagoes de p., deslocam-se para campos magnéticos mais bai-
xo0s & medida que a temperatura aumenta. Este efeito também foi discutido no
capitulo anterior ao analisar os resultados de Knobel et al. [37]. Na Fig. 6.10(b)
eu comparo a posicao do pico andémalo em funcao da temperatura obtida dos
meus calculos tedricos com os resultados experimentais e tedricos de Jaroszynski
et al. [21]. Para T' < 2.1K, os meus resultados tedricos abrem-se em dois ramos,
para B crescendo e diminuindo, refletindo justamente o efeito de histerese que
aparece nos dados experimentais. Nesta simulacao teodrica, a histerese comeca

numa temperatura maior e a sua amplitude é aproximadamente o dobro do valor
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experimental. Para 2.1K < T" < 3.5T, o comportamento é aproximadamente
linear, bastante proximo dos dados experimentais. Note que a curvatura da si-
mulagao de Jaroszynski et al. [21],linha cheia na Fig. 6.10(b), reflete apenas a
dependéncia da temperatura da funcao de Brillouin [cf. Eq. (6.1)]. Em contraste,
o modelo que eu utilizo, além conter a temperatura via a funcao de Brillouin,
também inclui a temperatura via a funcao de Fermi. Adicionalmente, o fato da
minha formulacao ser autoconsistente permite descrever melhor a estrutura ele-
tronica do sistema e, consequentemente, a posicao dos LLs em funcao de B e T,

justificando o bom acordo com os dados experimentais.

Pico an6malo: dependéncia com 6 Para calcular o efeito da
variacao do angulo do campo magnético com relacao a dire¢ao de crescimento da
amostra, eu considero que o tnico efeito deste é afetar a quantizacao de Landau.
Neste caso, tanto a frequéncia de ciclotron quanto a degenerescéncia de Landau
sao proporcionais a componente do campo perpendicular & amostra, i.e., B cos @
[158].1% As demais grandezas que variam explicitamente com o campo, troca s-d e
Zeeman ordinario, nao sao afetados. A Fig. 6.11 mostra o comportamento do pico
anomalo em fungao do angulo. O painel (a) mostra que a posigao do pico andémalo
varia com B cosf enquanto a oscilacao de SAdH permanece na mesma posicao,
reproduzindo os resultados experimentais.'* O painel (c) mostra os resultados
da simulacao para o campo B. sobreposto com os resultados experimentais — a
concordancia ¢ relativamente boa. Lembre que o modelo do grupo experimental
precisou utilizar uma dependéncia fenomenologica explicita com 6 na corregao da
energia |Eq. (6.2)] para poder reproduzir a dependéncia de B, com 6.

Uma analise mais detalhada da estrutura dos niveis de Landau quando
ocorre o cruzamento de niveis com spins opostos revela que o sinal do fator giro-
magnético efetivo g* determina o sentido em que o pico anéomalo desloca a medida

que se varia o angulo. Para ilustrar este efeito eu considero as energia dos niveis

[1,1) e [0, 1),

3 1
dJZQ+§m%—§mmB, (6.5a)
1 o1 L,

As energias de sub-banda €7 contém as contribui¢oes de troca s-d e da interagao
de Coulomb (Hartree + XC).

No campo B, em que ocorre o cruzamento de LLs tenho que

er, — €10 =0. (6.6)

3Veja a nota 5 na pag. 139.
14Veja a explicacio para este efeito na Pag. 139.
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Substituindo (6.5) em (6.6) tenho
Lo " . B Ly g
(e1—e) +hw.—g*'upB=0 . hECOSGZ—(sl—el)—l—g upB. (6.7)

A diferenca das energias das sub-bandas de spin tem duas componen-
tes: (i) o desdobramento de spin devido a interagao de troca s-d, x.rrNoa(S,) ,
e (ii) a contribuigao proveniente da interagdo de Coulomb, mais especificamente,
da contribuicao de troca e correlacao dependente de spin, que aqui denoto por
de. Para B =~ 6T em que ocorre o cruzamento de LLs, interacao de troca s-d ja

estd praticamente saturada, ou seja,
TeprNoa(S,) =~ Const . (6.8)

Ja o termo de XC pode ter ou nao uma dependéncia complicada com o campo

magnético B e o angulo 6. Trés opgoes simples seriam
bde—- C , xB , oBcosl, (6.9)

ou seja, pode ser constante, diretamente proporcional a B, ou proporcional a
Bcosf. Os resultados experimentais de De Poortere et al. [22] indicam que a
altima opgao ¢ mais adequada. Assim, utilizando (6.8) e (6.9), e denotando
A = he/m + d¢/Bcosf, a Eq. (6.7) fica

I 1B B eos. (6.10)

ABcosf =C + a
cos 6

A Fig. 6.3 ilustra o comportamento de B.cosf em fun¢ao do angulo
6 utilizando a Eq. (6.10). Nos painéis (a) e (c) estdo ilustradas o lado esquerdo
(verde) e direito (azul) da Eq. (6.10). A solu¢ao desta equagao para um dado an-
gulo  corresponde ponto em que as curvas interceptam. A medida que # aumenta,
o ponto de intercessao ¢ maior ou menor dependendo se o fator giromagnético é
negativo [painéis (a) e (b)] ou positivo [painéis (c) e (d)]. Utilizando a expressao
fenomenologica (6.2) para de [22] eu reproduzo a curva teorica [Fig. 6.3(b)] do
modelo de Jaroszyniski et al. |21], que, por sua vez, é consistente com o resultado
do calculo autoconsistente que eu apresento na Fig. 6.11. Efetuando exatamente
o mesmo calculo, mas agora invertendo o sinal do fator giromagnético efetivo,

g — —g*, o valor do campo critico passa a aumentar com 6 [Fig. 6.12(d)].

Este resultado para a dependéncia do pico anémalo com o sinal do
fator giromagnético efetivo é singular pois, neste caso, o efeito Zeeman ordinario,
frequentemente desprezado face a magnitude das demais contribuigoes, agora

desempenha um papel fundamental, inclusive acarretando um efeito bastante ro-
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Figura 6.12: Dependéncia do valor do campo critico B. em funcao de 6 com o
sinal do fator ¢g*. Para cada valor de #, o campo critico corresponde ao cru-
zamento entre as curvas representando os termos AB cosf (verde) e g*pup/ cos6
(azul) nos painéis (a) e (c). Para ¢* < 0 (¢* > 0) o cruzamento ocorre em B, cos
menor (maior) & medida que o angulo aumenta. Os painéis (c) e (d) reproduzem a
dependéncia de B, cos § com 0 utilizando o valor experimental para de [Eq. (6.2)],
sendo que (c) reproduz a curva teorica da Fig. 6.3(b).

busto. A fisica por detras deste efeito é que, quando os niveis de Landau se
aproximam, a diferenga de energia entre eles passa a ser da ordem do termo Zee-
man que, por sua vez, passa a desempenhar um papel muito importante préximo

ao cruzamento de niveis.

Histerese Na Ref. [21], a magnitude AB do ciclo de histerese foi
definida como a diferenca entre os campos B, para B crescendo e diminuindo.
Na Fig. 6.13(a) eu apresento os resultados para AB em fungao da temperatura,
e mostro que, de maneira similar aos dados experimentais da Fig. 6.5(a), AB
diminui com a temperatura. AB se anula em T ~ 2.1 K, indicando que a tempe-
ratura critica da simulagao é maior que aquela identificada para o sistema real,
T. = 1.3K. De fato, isto é razoavel, uma vez que o sistema real deve conter
mais mecanismos que “atrapalham” o ordenamento ferromagnético que o modelo
teorico aqui utilizado, resultando entdo numa temperatura critica menor [154].

A altura do pico anémalo também varia com a temperatura, Fig. 6.13(b).
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Figura 6.13: Analise do ciclo de histerese em funcao da temperatura. A mag-
nitude do ciclo de histerese do pico anomalo diminui com a temperatura (a),
anulando-se na temperatura identificada como a temperatura critica para o fer-
romagnetismo de efeito Hall deste sistema. A altura do pico andémalo também
varia com a temperatura (b), sendo que as curvas para B aumentando e dimi-
nuindo tém comportamentos diferentes. Para B diminuindo, o méaximo de p,,
diminui com 7. Ja para B aumentando, a altura do pico an6malo aumenta e
depois diminui, sendo que o maximo ocorre para para 1" = 2.1K, justamente
quando as curvas se encontram. As oscilacoes na curva ocorrem devido a impre-
cisao numérica.

Entretanto, aqui o comportamento mostrou-se diferente para quando o campo
magnético aumenta e diminui. Para B crescendo, a altura do pico anémalo au-
menta,'® atinge o maximo em 7 = 2.1K, e depois volta a diminuir. J4& para o
caso de B diminuindo, o pico andémalo apenas diminui de amplitude, igualando-se
ao caso de B crescendo em 7' = 2.1 K. Aqui, novamente, eu lembro que as curvas
experimentais de p,, foram modificadas para excluir a contribuicao de SdH usual
e, em principio, mostrar apenas a contribuicao intrinseca do pico anémalo. As-
sim, uma comparacao direta da simulacao com os dados experimentais deve ser

feita com cautela.

De qualquer maneira, o resultado da Fig. 6.13(b) reflete o compor-
tamento diferenciado da estrutura eletronica e da posicao do potencial quimico
com relacao aos estados estendidos, para o campo B aumentando e diminuindo.
Como comentado anteriormente, o pico anéomalo para B crescendo é pequeno
nestas simulacoes pois somente uma pequena parte da DOS estendida passa pelo

potencial quimico antes de ocorrer a transicao para o outro estado de QHF — ou

15 Acredito que as oscilagdes na curva de p,, da Fig. 6.13(b) para T' < 2K se devem a impre-
cisdes numéricas. Como o pico andmalo é muito pequeno e estreito para o caso de B crescendo,
pode ser que fosse necessario usar um passo menor para a variacdo do campo magnético e,
assim, registrar efetivamente o valor maximo deste pico na simulacdo. O passo utilizado foi
0.005T. Numa versao anterior, com o passo de 0.01 T, estas oscilagbes foram mais acentuadas
e também apareceram oscilagoes na Fig. 6.13(a), que foram eliminadas ao mudar o passo para
0.005T.



6.3. Resultados tedricos 157

160 e 159.1
159.0 |
g § 1588t 0
0K
E E 158.7
o 158 o 18867 — 13K |
S g 1585 | - ]
= W 1584 | @//\/foﬁ/
157 1583 | = ]
158.2 : : :
5.6 5.7 5.8 5.9 6

B(M

Figura 6.14: Energia total em funcao do campo magnético para varias tempera-
turas. (a) Para baixas temperaturas predomina a contribuicao da interacao de
troca s-d. Quando esta satura, a energia orbital dos elétrons confere o caracter
oscilatério a medida que diminui o nimero de niveis de Landau ocupados. Em
B, ~ 5.7T os elétrons passam do nivel |1, |) para |0, T) (B crescendo) e por isso a
inclinacao da curva da energia diminui. Para T' < 7., a mudanca de inclinagao é
descontinua, indicando uma transi¢ao de fase. O painel (b) é uma ampliagao da
regiao em torno de B, e as setas indicam os ramos em que B aumenta e diminui.
Note que, dentro do ciclo de histerese e para um mesmo valor de campo B, os
ramos tém energias diferentes.

seja, 0 pico nao chega a atingir o maximo que existiria se nao ocorresse a tran-
sicao. Por outro lado, quando B decresce na simulacao, boa parte dos estados
estendidos é percorrida pelo potencial quimico e, consequentemente, o pico de
resistividade correspondente chega a atingir seu méximo antes da transicao — o
papel da temperatura aqui seria, entao, similar ao que ocorre com um pico de SdH
usual, ou seja, apenas diminui com 7. Ja para T' > 2.1 K as curvas se sobrepoe,
o que era de se esperar, uma vez que o sistema deixa de ser ferromagnético e os

casos de B crescendo e diminuindo sao equivalentes.

Energia total A energia total do 2DEG é calculada segundo a
teoria do funcional da densidade, Eq. (5.9),

Blnr,ni) = [ cg(@)(e) de = 5 [ on(eIn(z)ds
- Z / vy

A Fig. 6.14 apresenta os resultados para a energia total em funcao do campo

(2)ny.(2) dz + Eyeng,n| — T'Ss[ny, ny] .

magnético para diferentes temperaturas. Novamente, como nos casos apresenta-
dos no Cap. 5, o grafico da energia total em funcao de B reflete claramente as
duas principais contribuigoes para a energia que dependem explicitamente de B.

Para baixos campos, prevalece a contribuicao da energia de troca s-d que, com o
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Figura 6.15: Grafico com a primeira derivada (total) da energia total com relagao
ao campo magnético. Em B ~ 5.7T ocorre tanto a histerese quanto uma variacao
descontinua da derivada para 7' = 0.33 K e 1.3 K. Note que, para T' = 2.0 K, nao
h& histerese perceptivel, mas a curva é descontinua, em acordo com o resultado
da Fig. 6.13(a) que sugere T, ~ 2.1 K nas simulac¢oes teéricas. As curvas estao
deslocadas para facilitar a visualizacao.

desdobramento de spin gigante, faz com que o 2DEG fique com mais elétrons com
spin para baixo (menor energia). Quando esta contribuigao satura, em B ~ 2T,

as oscilacoes devido a energia de ciclotron predominam.

Em B. ~ 5.7T ocorre o cruzamento de niveis de Landau, o que
acarreta uma mudanc¢a na inclinacao da curva de F x B. Isto ocorre pois a
energia é proporcional ao indice do nivel de Landau e, em B, os elétrons no nivel
|1, |) passam para o nivel |0, T) quando o campo B aumenta, e vice-versa para B
diminuindo. A Fig. 6.14(b), uma amplia¢ao da regido em torno de B., mostra nao
apenas o ciclo de histerese, mas também uma variacao descontinua na inclinacao
das curvas de energia para T = 0.33K e T' = 1.3K. A curva para 7' = 2.0K
também apresenta esta descontinuidade na inclinagao, mas neste grafico ela é
quase imperceptivel (este efeito pode ser melhor observado na Fig. 6.15 para a
derivada primeira da energia com relagao a B).

Como mencionado no capitulo anterior, neste trabalho eu nao efe-
tuei o calculo da derivada parcial da energia com relagao ao campo magnético.
Este calculo forneceria a magnetizagao do sistema [126]. Em contrapartida, na
Fig. 6.15 eu apresento a primeira derivada da energia total com relacao ao campo
magnético, — dF/dB, similar ao que foi feito na Sec. 5.3 do capitulo anterior. No-

vamente, apesar desta grandeza nao ser a magnetizacao do sistema, para B > 2T
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as oscilagoes devem ser similares as oscilagbes da magnetizacao do efeito de Haas
- van Alphen, uma vez que a dependéncia de E[ny,n|| com o campo B tem uma
forte contribuicao da energia orbital.

Da mesma forma que as demais grandezas, a derivada —dFE/dB
também apresenta um ciclo de histerese proximo ao campo critico B, ~ 5.7T.
Para as temperaturas 7' = 0.33K, 1.3K e 2.0K, as curvas da Fig. 6.15 sofrem
uma mudanca abrupta (descontinua), enquanto para ' = 4.2K e 8.0K, as curvas
sao suaves (e continuas). Isto indica que, no campo critico, o 2DEG sofre uma
transicao de um estado ferromagnético para outro. Este ferromagnetismo itine-
rante existe até temperaturas de 7' ~ 2.1 K, como também sugere o grafico para
a amplitude da histerese da Fig. 6.13(a).

6.4 Discussoes

No capitulo anterior eu mostrei que os modelos utilizados neste trabalho para o
calculo da estrutura eletronica e do magnetotransporte de 2DEGs confinados em
DMHs reproduzem satisfatoriamente resultados experimentais para pocos quan-
ticos de (Zn,Cd,Mn)Se dopados por modulagao [37, 38]. Neste capitulo eu utilizei
os mesmos modelos para investigar o magnetotransporte de um 2DEG confinado
num sistema de (Cd,Mn)Te |21]|. Ao reproduzir satisfatoriamente os resultados ex-
perimentais para a resistividade em funcao do campo magnético, o aparecimento
de um pico anémalo em p,,, e as dependéncias com 71" e 6, aqui eu novamente
mostrei a adequacao do modelo para este tipo de calculo, refor¢cando os resultados
do capitulo anterior.

Adicionalmente, neste capitulo eu mostrei que, efetuando um calculo
autoconsistente usual da DFT/LSDA, na aproximagao da massa efetiva, é possi-
vel reproduzir o surgimento do efeito de ferromagnetismo de efeito Hall quantico
em 2DEGs confinados em pocos quanticos magnéticos. O principal ingrediente
do modelo responsavel por este resultado ¢ a contribui¢ao de troca-correlacao.
Quando a polarizacao ¢ do 2DEG é negativa, XC diminui mais a energia dos
elétrons com spin | |) que aqueles orientados com spin | 1) (cf. Fig. 4.3, pag. 4.3).
Esta assimetria, que ocorre quando ¢ # 0, proporciona uma rigidez magnética
[112] no sistema que, em tltima andlise, é responsavel pela estabilidade do estado
ferromagnético. Assim, quando o campo magnético é variado quando 7' < T,
ocorre uma transicao entre dois estados ferromagnéticos em B = B,.. Esta tran-
sicao se reflete nas descontinuidades presentes nas curvas de energia dos LLs
|[Fig. 6.7(a)], de densidade |Fig. 6.7(b)|, de energia total [Fig. 6.14(a)| e sua de-
rivada [Fig. 6.14(b)].

J& o surgimento da histerese magnética esta associado a existéncia de
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estados metaestaveis, com energias relativamente proximas ao do estado funda-
mental do sistema, quando o campo magnético B estd proximo do campo critico
B.. A Fig. 6.14(a) mostra que, para um mesmo conjunto de parametros externos
(B,T,0,n), o sistema tem energias totais diferentes quando o campo magnético
aumenta e quando diminui. O passo utilizado na variacao do campo B foi pe-
queno (0.01T)! e utilizei resultado do campo anterior como ponto de partida
para o calculo autoconsistente a cada campo magnético. Assim, posso dizer que
esta variacao de B foi adiabética, i.e., sem perturbar muito o procedimento au-
toconsistente de resolucao das equacoes de Kohn-Sham.'”

Com o procedimento mencionado no paragrafo anterior, o sistema
Kohn-Sham retornou solucoes que nao correspondiam ao estado de mais baixa
energia, como ilustra a Fig. 6.14. Como explicado na Sec. 4.2, pag. 89, isto é
uma consequéncia do teorema de Perdew e Levy [115], que diz que os extremos
do funcional da energia do sistema sao estados estacionérios, sendo o estado com
a menor energia o estado fundamental, e os demais estados excitados. Como o
sistema Kohn-Sham resulta justamente da minimizacao do funcional da energia,
as suas solucoes sao extremos deste funcional. Desta forma, o resultado que eu
obtive mostra que (i) o sistema tem estados disponiveis no espago de fase proximo
de B, e que (ii) dependendo da histéria da amostra (neste caso, se B aumenta
ou diminui), o sistema pode se acomodar em um estado ou outro. Desta forma
surge a histerese, que aparece na estrutura eletronica e, consequentemente, em
todas as outras grandezas calculadas.

Note que, apesar de designar estes estados de energia mais alta por
metaestaveis, no meu calculo eles sao estados estacionarios, solugoes das equacoes
de Kohn-Sham. No meu modelo eu nao incluo nenhum ingrediente adicional que
deixe o sistema relaxar para o estado de mais baixa energia. J4 nos sistemas
reais estes mecanismos existem. Mesmo no ferromagnetismo usual, os ciclos de
histerese ocorrem porque as medidas sao efetuadas numa escala de tempo muito
menor que o tempo de relaxacao. De fato, em um trabalho posterior, o mesmo
grupo experimental que efetuou as medidas de magnetotransporte que eu analiso
neste capitulo mostrou medidas de relaxacao do pico anémalo de resistividade em
fungao do tempo [36]. Estas medidas nao apresentam resultados para os ciclos
de histerese, mas mostram que os efeitos de relaxacao observados no pico de

resistividade ocorrem apenas quando T < T,.'8

L6 Passos de até 0.1 T também foram utilizados e os resultados também apresentaram histerese.
Passos maiores nao sao interessantes pois a histerese se da numa escala de décimos de Tesla, e
nao seria detectada.

17Ao final de cada ciclo autoconsistente a mistura entre o potencial autoconsistente de
iteracOes diferentes é interrompida e outras 10 iteracoes sdo calculadas. Assim eu testo se
o calculo convergiu para uma solucao estavel.

BCooper et al. [34] também interpretou seus resultados para histerese e relaxacio presentes
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E importante ressaltar que este modelo nao recorreu a argumentos
sobre a formacao de dominios e canais de conducao nas barreiras entre dominios
para explicar tanto a histerese, quanto o pico de resistividade anémalo. Para re-
produzir os resultados experimentais de magnetotransporte foi necessario apenas
simular os estados localizados e estendidos dos niveis de Landau, e a passagem
do nivel de Fermi por estes estados (como na explica¢ao para o efeito Hall quan-
tico inteiro [166]). Assim, mesmo com as evidéncias de que ocorre uma transi¢ao
entre estados de QHF, de uma configuracao com elétrons | 1) para elétrons |]), e
vice-versa, mais a histerese no pico de resistividade anomalo, estas nao sao evi-
déncias diretas da formacao de dominios. Neste sentido, a presente formulacao
¢ uma proposta alternativa para explicar os resultados experimentais de magne-
totransporte no regime de ferromagnetismo de efeito Hall. Entretanto, isto nao
significa que dominios de fato nao ocorram, e que eles também nao influenciem

nas propriedades de magnetotransporte.

Revisando os resultados de Knobel et al. [37] Para finalizar este capitulo,
eu observo que Jaroszynski et al. [21] citam o experimento da Ref. [37], analisado
no capitulo anterior, como um exemplo em que ocorre o cruzamento de LLs mas
que nao ha o efeito QHF. De fato, Knobel et al. [37] fazem experimentos em
temperaturas tao baixas quanto 0.36 K, observam o aparecimento de um pico
anomalo em p,,, mas nao ha nenhuma histerese ou outro sinal de QHF. Isto é
uma confirmacao do fato que o pico anomalo ocorre devido ao cruzamento de LLs,
ou seja, nao é necessario que ocorra o efeito de QHF para o seu aparecimento.
A questao que se coloca é, uma vez que os regimes dos dois expe-
rimentos sao tao semelhantes, com o 2DEG parcialmente polarizado e com o
cruzamento de LLs de spins opostos, porque nao foi observado QHF nos resulta-
dos da Ref. [37] semelhantes aqueles apresentados na Ref. [21]?' Eu considero

dois pontos que podem explicar a diferenca nos resultados:

1. O efeito de QHF é mais acentuado quando o fator de preenchimento é pro-
ximo de um valor inteiro [155]. Quando isto ocorre, a diminuigao da energia
dos elétrons majoritarios devido a troca-correlacao é mais acentuada. O sis-
tema estudado por Jaroszynski et al. |21] satisfaz esta condicdo (v ~ 2).
Ja no sistema de Knobel et al. [37], o pico anémalo surge em um valor de

campo magnético tal que v ~ 2.6, fora da condi¢ao 6ptima para a ocorréncia
do QHF.

em curvas de p,, em termos de estados metaestaveis.

19 Ao realizar os experimentos divulgados na Ref. [37], os autores estavam também procurando
algum sinal de QHF, e esperavam encontrar uma histerese no pico andémalo, o que nao aconteceu
[R. Knobel, comunicacao privadal.
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2. Somando-se ao item anterior, a amostra de Knobel et al. [37] tém mobi-
lidade menor que a de Jaroszynski et al. |21]. Isto significa que h& mais
espalhamento que, por sua vez, pode suprimir a estabilidade de fases ferro-

magnéticas [163].



Capitulo 7
Conclusoes

Nesta tese eu investiguei a fisica dependente de spin presente em pogos quanticos
digitais magnéticos do grupo II-VI. O contexto da abordagem tedrica foi a versao
dependente de spin da teoria do funcional da densidade (DFT) na aproximacao
da densidade de spin local (LSDA). Eu resolvi as equagoes autoconsistentes de
Kohn-Sham para a fungao envelope na aproximacao da massa efetiva. Em seguida
eu calculei diversas propriedades experimentalmente relevantes.

Eu separei o trabalho em duas partes. Na primeira eu estudei os efei-
tos de aglomeracao e diluicao das impurezas de Mn. Analisei a influéncia destes
efeitos na estrutura eletronica do sistema e, consequentemente, nas propriedades
magnetodpticas experimentalmente investigadas. Eu defini perfis continuos para
modelar as concentracoes nominais e efetivas. Estes perfis levam em conta a di-
luicao das impurezas, seja por segregacao ou por interdifusao. O perfil de concen-
tragao nominal foi utilizado para determinar a modulagao estrutural dos offsets na
banda de conducao devido a presenca dos atomos de Mn na liga semicondutora.
Ja o perfil de concentragao efetiva considera a aglomeracao antiferromagnética
entre os ions de Mn, e foi utilizada para modelar o potencial dependente de spin
que os portadores sentem ao longo da amostra devido a interacao de troca sp-d.

Usando os modelos para aglomeracao e dilui¢ao, eu simulei o desdo-
bramento de spin gigante em DMHs investigadas por magnetofotoluminescéncia
[4, 7]. Esta parte do trabalho foi uma continuagao do trabalho da Ref. [39], no
qual foi utilizado um perfil quadrado (sem dilui¢do) mais o modelo de singletos
para a aglomeracao antiferromagnética; o trabalho mostrou a importancia da ag-
lomeracao, mas o acordo com os dados numéricos foi qualitativo. Agora, com a
inclusao da diluicao mais o modelo de estatistica de aglomerados com singletos e
tripletos, foi possivel obter um acordo quantitativo com os resultados experimen-
tais.

Nesta parte do trabalho eu também calculei tempos de espalhamento

de spin nas mesmas DMHs. Este calculo é mais ilustrativo uma vez que o espa-
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lhamento induzido pela interacao de troca s-d provavelmente nao é o mecanismo
dominante nestes sistemas. O aspecto importante neste calculo incluindo o efeito
de diluigao foi mostrar que o efeito dos fatores de Fermi sobre 7,¢ continua sendo
aumentar o desdobramento entre os ramos, um para transicoes de spin para cima
para spin para baixo, e o outro o contrario. Isto reforcou o resultado do trabalho
anterior [39]. Adicionalmente, foi possivel mostrar que a inclusao de dilui¢ao
fez com que os tempos de espalhamento calculados teoricamente ficassem mais
proximos entre si para diferentes configuragoes, quando comparado com o caso

sem diluicao, reproduzindo esta caracteristica presente nos dados experimentais.

Uma vez estabelecido que os modelos continuos para os perfis de con-
centracgao de Mn fornecem bons resultados, passei entao a estudar o fisica do gas
de elétrons bidimensional que se forma quando os DMQWs sao dopados, Caps. 5
e 6. Os perfis modelo continuaram a ser usados, nao mais como o objeto do
estudo, mas como parte da formulagao. Nesta segunda parte do trabalho, eu
estudei os resultados de dois conjuntos de dados experimentais. Apesar dos sis-
temas serem baseados em diferentes materiais, ZnSe nas Refs. [37, 38] e CdTe na
Ref. [21], ambos sdo parecidos em diversos aspectos. Os sistemas em questao sao
pocos quanticos digitais magnéticos dopados por modulacao que sao submetidos
a medidas de magnetotransporte no regime do efeito Hall quantico inteiro. Am-
bos experimentos observaram o aparecimento de um pico anomalo nas medidas
do efeito Shubnikov-de Haas. Entretanto, apenas a Ref. [21]| detectou ciclos de

histerese indicando o regime de ferromagnetismo de efeito Hall quantico.

Usando o modelo apresentado no Cap. 4 mais o modelo para des-
crever o potencial de troca s-d formulado nos Caps. 2 e 3, eu calculei a estrutura
eletronica e o magnetotransporte para os dois sistemas experimentais menciona-
dos. Para os dois casos, os meus resultados reproduziram as curvas de magne-
totransporte em funcao do campo magnético razoavelmente bem, bem como a
dependéncia com a temperatura e o angulo do campo B com relagao a direcao de
crescimento do amostra. Picos andmalos nas curvas de resistividade p,, surgiram
naturalmente, ficando evidente que a origem destes é o cruzamento entre niveis

de Landau com spins opostos proximos ao nivel de Fermi.

Um primeiro aspecto que ficou evidente nestes calculos, foi a impor-
tancia da contribuigao dos efeitos de muitos corpos (troca e correlagao) para o
desdobramento de spin presente na estrutura eletronica destes sistemas dopa-
dos. As estimativas feitas pelos grupos experimentais, considerando que apenas
a interacao de troca s-d contribui para o desdobramento de spin, resultam em
concentragoes de Mn maiores que os valores nominais incorporados nas amostras.
A simulac¢do que fiz na aproximagdo Hartree (Cap. 5) também precisa de valo-

res maiores de Mn, confirmando esta interpretacao. Por outro lado, ao incluir
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troca-correlacao, a contribuicao da interagao de troca s-d para o desdobramento
de spin precisa ser menor para manter o mesmo desdobramento de spin final, e
portanto, os valores para as concentragoes de Mn também sao menores, e mais

realistas.

O ponto mais interessante nestas simulacoes foi o aparecimento do
efeito de ferromagnetismo de efeito Hall quantico no 2DEG confinado na DMH de
(Cd,Mn)Te, reproduzindo os ciclos de histerese e a temperatura critica presentes
nos resultados experimentais da Ref. [21]. O ingrediente da formulac¢ao que per-
mitiu o aparecimento destes efeitos foi o termo de troca e correlacao dependente
de spin. Troca e correlagao no gés de elétrons atenua a contribuicao de Har-
tree, sendo este efeito mais acentuado quando o sistema esta polarizado, ou seja,
com todos os spins com a mesma orientacao. Este efeito é capaz de estabilizar
o estado ferromagnético, que persiste enquanto a temperatura do sistema ¢ me-
nor que uma certa temperatura critica. O célculo que eu efetuei mostra que, no
espaco de configuragoes do sistema, existem estados metaestaveis relativamente
proximos quando niveis de Landau de spins opostos se aproximam. Dependendo
se o campo magnético esta aumentando ou diminuindo, o sistema pode ficar no
estado de menor energia ou em um destes estados excitados, resultando entao um

ciclo de histerese.

E entdo importante frisar que o modelo formulado neste trabalho
é uma explicacao alternativa para os efeitos de ferromagnetismo de efeito Hall
quanticos observados em experimentos de magnetotransporte. Isto porque, a
visao mais divulgada na literatura envolve a formacgao de dominios no 2DEG; e
que os picos andmalos de resistividade resultam da conducao nas barreiras entre
estes dominios. Note, porém, que o fato dos resultados experimentais terem sido
reproduzidos sem considerar a formacao de dominios nao exclui existéncia deles,
mas indica que eles nao sao essenciais para a ocorréncia do efeito. Adicionalmente,
este trabalho é o primeiro que, de fato, efetua um calculo de magnetotransporte
no regime de ferromagnetismo de efeito Hall quéantico, e que reproduz alguns dos
resultados experimentais existentes na literatura.

Aqui eu também explico porque nao foi observado o efeito de QHF
no sistema baseado em (Zn,Mn)Se das Refs. [37, 142]. Neste sistema, o fator de
preenchimento do 2DEG préximo ao campo magnético do pico anémalo nao é in-
teiro (e nem proximo), ndo satisfazendo assim a condi¢ao que acentua a interacao
de troca-correlagao, que, por sua vez, estabiliza o estado ferromagnético [155].
Além disso, a amostra apresenta mais desordem, indicado pela mobilidade me-
nor, sendo este um outro fator que atrapalha a formagao do estado ferromagnético
[163].

Resumindo os principais resultados deste trabalho, primeiro eu mos-
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trei que, ao modelar a distribuicao das impurezas magnéticas em DMHs usando
perfis de concentracao nominal e efetivos, considerando conjuntamente os efeitos
de dilui¢ao e de aglomeragao antiferromagnética, obtenho uma boa descri¢ao do
potencial dependente de spin presente nestes sistemas, que por sua vez, pode ser
utilizado no calculo da estrutura eletronica. O segundo resultado é sobre a impor-
tancia da interacao de muitos corpos nestes sistemas bidimensionais magnéticos:
por um lado troca e correlacao tém uma contribuicao consideravel no desdobra-
mento de spin destes sistemas; por outro lado, como os 2DEGs confinados nestes
sistemas magnéticos sao quase que completamente polarizados, a dependéncia de
troca-correlagao com a polarizagao ¢ bem mais acentuada que em sistemas nao-
magnéticos. Adicionalmente, ao considerar os efeitos de troca e correlacao fui
capaz de reproduzir o aparecimento do efeito de ferromagnetismo de efeito Hall

quantico, simulando ciclos de histerese, transicao de fase e temperatura critica.

Este trabalho fornece uma prescricao teodrica relativamente simples
para estudar a fisica dependente de spin de heteroestruturas magnéticas. Ela é
baseada no formalismo de Kohn-Sham da teoria do funcional da densidade, no
qual o problema de muitos corpos ¢ mapeados em um sistema efetivo de particula
simples. Os resultados tiveram um bom acordo com vérios dados experimentais,
sugerindo que as contribuicoes mais relevantes para o sistema foram adequada-
mente consideradas. Naturalmente, muitas melhorias podem ser acrescentadas ao
presente modelo, e novos topicos podem ser investigados a partir do ferramental

que foi desenvolvido para este trabalho.

Em especial, aqui eu menciono alguns projetos que ja estao em anda-
mento. Com relagao ao procedimento numeérico, estao sendo desenvolvidas rotinas
para resolver as equacoes de Kohn-Sham usando uma discretizacao nao-uniforme,*
o que permitird efetuar os mesmos calculos em menos tempo e com maior pre-
cisao. Outro projeto em andamento é um estudo comparativo entre diversos
funcionais e parametrizagoes para a energia e o potencial de troca-correlagao, nas
aproximacoes LSDA e GGA.? Este estudo investiga a adequacao destes funcionais
quando se utiliza a DF'T no calculo da estrutura eletronica de heteroestruturas
semicondutoras magnéticas. Outro projeto em andamento é o estudo de hetero-
estruturas rasas, ou seja, que o potencial de confinamento é pequeno o suficiente
tal que apenas parte do elétrons da regiao dopada é capturada pela regiao de
confinamento (cf. a nota de rodapé 2, pag. 111). Como ja mencionado, estou
também trabalhando no calculo da magnetizacao eletronica do sistema. Esta é
uma grandeza relevante pois é usada para investigar a densidade de estados do

sistema eletronico. Em particular, quando ocorre o efeito de QHF, esta grandeza

IColaboracao com o estudante de iniciacio cientifica Gerson Ferreira Junior.
2(Colaboracdo com o Prof. Dr. Klaus W. Capelle.
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é muito importante pois pode trazer informacoes sobre a natureza das transi¢oes
de fase que ocorrem nestes sistemas. Também pretende-se calcular a susceptibi-
lidade magnética e calor especifico.

Além destes projetos em andamento, varias outras possibilidades po-
dem ser exploradas. Nos tltimos anos foram divulgados varios experimentos mo-
strando o aparecimento do ferromagnetismo de efeito Hall quantico em 2DEGs
confinados em varios tipos de heteroestruturas [21-35]. O modelo tedrico desen-
volvido neste trabalho permite investigar muitos destes sistemas. Além do mais,
como o modelo aqui proposto é relativamente simples, ele pode ser utilizado para
investigar o espaco de parametros de heteroestruturas ainda a serem crescidas.
Muitos dos experimentos divulgados na literatura sao no regime do efeito Hall
quantico fracionario, muitos deles com medidas de magnetotransporte que exi-
bem picos andémalos e histerese. Assim, um projeto interessante sera utilizar a
formulacao de férmions compostos para mapear o efeito fracionéario no efeito in-
teiro [169, 170] e, entdo, possivelmente aproveitar a formulagao deste projeto para
investigar o magnetotransporte destes sistemas fracionérios.

Aqui eu aponto a necessidade de se efetuar medidas sistematicas in-
vestigando a fisica do Mn em arranjos bidimensionais de heteroestruturas digitais,
o que pode ser feito usando técnicas de espectroscopia magnetooptica tradicio-
nais ou a técnica de microscopia de tunelamento de se¢ao transversal (X-STM)
[84-88|. Medidas deste tipo ajudariam aprofundar o entendimento sobre os efei-
tos de aglomeragao antiferromagnética e de diluicao, com importante impacto na
engenharia de sistemas magnéticos nanoestruturados. Nos paragrafos anteriores
eu cito varias possibilidades de trabalhos teoéricos, com destaque especial para
aqueles envolvendo a fisica de 2DEGs no regime de ferromagnetismo de efeito
Hall. Trabalhos experimentais neste sistemas, mas envolvendo outras grandezas,
como magnetizagao, susceptibilidade magnética, e/ou calor especifico, provavel-
mente fornecerao valiosas informagoes sobre a natureza das transicoes de fase que
ocorrem nestes sistemas. Assim, com este trabalho eu espero estimular diversas

linhas de investigagao, sejam elas teoricas e/ou experimentais.
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Apéndice A

Tempo de espalhamento de spin em
DMHs

A.1 Introducao

Aqui eu reproduzo o modelo de espalhamento de spin induzido pela interacao
de troca s-d apresentado nas Refs. [39, 83| e utilizado no Cap. 3 desta tese. Na
Sec. 3.4 eu inicio a andlise & partir das taxas de espalhamento deduzidas com
detalhes na Ref. [83]; como esta referéncia é uma tese, cujo texto é de acesso
mais dificil, este apéndice se faz necessario para tornar o texto da tese auto-
suficiente. No calculo das taxas de espalhamento de spin que segue eu sigo os
passos da Ref. [83], mas também generalizo o calculo para um perfil arbitrario (na
diregao de crescimento) de concentracao de impurezas magnéticas (as Refs. [39,
83| apresentam o caso particular de barreiras ideais quadradas).

A interagao entre os elétrons itinerantes da banda de conduc¢ao com
os elétrons localizados das impurezas magnéticas é chamada de interagao de troca

s-d, e pode ser descrita por um hamiltoniano do tipo Kondo (cf. Sec. 1.4.3)

H,_y=-Y J(r—R;)Sg, 0. (A.1)
R;

Excetuando a Sec. 3.4, no restante desta tese eu utilizei a aproximacao de campo

médio (MF) para interagao de troca s-d, cujo hamiltoniano é
HM = —(S.)0. Y J(r—R;). (A.2)
R;

Este hamiltoniano de campo médio é completamente diagonal e nao acarreta pro-
cessos de espalhamento de spin. Entretanto, as flutuacoes em relacao a situacao

média, ou seja, os termos de (A.1) que foram desprezados, podem, em principio,
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ser responsaveis por spin-flip. As flutuagoes da situacao de campo médio podem

ser escritas como

AHs—d =H, q— Hﬁg

1 A3
= Z J(r — Rj) [(SZ,R]. —(S.)) 0. + 5 (S}—%J_ + S§j0+)] . (A.3)
R
Os termos fora da diagonal de (A.3),
1
_ gl A - + = -+
Hy=H'+H = =5 J(r = R)) (SRja +Sp0 ) L (A4

R;

induzem o espalhamento de spin.

Para calcular o tempo de espalhamento de um estado eletronico
snicial com spin ¢, para um estado final com spin 7, utiliza-se entao a regra
de ouro de Fermi,

1 2w N2 & o
=% U Hgli) ) O(EF — EF) (A.5)

Tsf k:f

sendo Hy_y o hamiltoniano de spin-flip (A.4), e EY e EF as energias dos estados

inicial e final, respectivamente.

A.2 Elemento de matriz do espalhamento de spin

Para a primeira sub-banda, as transi¢oes entre spin |o) e spin |5) envolvem os

seguintes estados iniciais e finais

eikm" ) ) )
|Z> = \/Z XU(Z) U1,0(7’) |<7> ‘Si(Rl) : "Si(Rj) ) "S;(RN» ) (A-6)
F) = S ue(r)|5) [SI(Ry) - SI(R) - ST (Ry)) . (AT)

VA

nos quais uy o(r) é a fungao de Bloch em k = 0 [42] da primeira sub-banda. Desta

forma, e.g., o elemento de matriz para a transigao spin |T) para spin |]) fica
. 1 .
L) = (]~ 3 30T~ RS0 I
R,

i(ki—kys)r
- —% Z/V % X' (2)xH(2) uyo(r) J(r — Ry)uro(r) dr x (L{o7|7T)
R;

X

(SI(R1)- - S(Ry) -+ SI(Ru)| S | Si(Ra) -+ SL(Ry) -+ Si(Bo)) (A.8)
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Mudando de variaveis r — r’ + R, e usando que u, (') = u,o(r’ + R;), a parte
espacial de (A.8) fica

3 [ G 2 2 gl T o)
R V

J

Uma vez que o acoplamento de troca J(r) é de curto alcance, simplifica-se (A.9)

fazendo 7 = 0 e 2’ = 0 (interacao de contato), resultando em

1 oilki—ky)-R;

3 2. a1 XT(ZJ)XL(ZJ)/VUT@(T") J(r') upo(r') dr. (A.10)

Usando que

(Lle™|T) =1, (A.11)
/Vuio(r’) J(r" ) uio(r') dr = «, (A.12)

e que o elemento de matriz relativo ao spin do Mn é

(SI(R1)---SH(R;)--- SI(Rn)| Si, [SL(R) -+~ SL(R;) -~ SL(Rw))
= (SI(R)) [SL(R1)) %
- x (SL(Ry)| Sk, [SL(Ry)) x -
x (S{(Rn) |SL(RN))

= /(S +1) = SUR)ISHR) +1] b1 seqmyen L] st emysicmy - (A1)
1]

o termo (f|H'}|i) para a transicao T| fica

. o oilki—kp)-R;
1ty = -2 3 T z)0 2)
VS(S +1) = SHRISUR) + 1] St 00 L] Ost sy - (A1)
P

O termo relevante na regra de ouro de Fermi é o modulo ao quadrado
do elemento de matriz conectando os estados iniciais e finais, a saber,
HTl'2_112 TZAQlZA2
A = 5 02 S W@ 3 (2)]
R, (A.15)
X {S(S +1) = SLUR;)[SL(R;) + 1]} .



172 Apéndice A. Tempo de espalhamento de spin em DMHs

A.3 Meédia sobre as impurezas

Agora é necessario efetuar a média térmica sobre as orientacoes dos spins das
impurezas (- - - )spin |as coordenadas das impurezas em (A.15) sdo bem definidas],

ou seja,

(uEtf’y =1 ga Z\x Al CAlN

(A.16)
(SIS +1) - SRS (R + 1),
Esta média recai sobre o termo contendo o spin do Mn, que fica
(S(5+1) — SUR)SHR) + 1)), =SS +1) — () —(S2),  (A17)
sendo
S? it BS. kT
(%) = Zsz_—s exp(—gmnhip /kgT) (A.18)
S5 s exp(—gampuBS. /kpT)
e
S
S, — gt BS, kT n
(5) = L ST ontn B J00L) __gp (2et3) (ag
> 0.~ s xXD(—gunrnptp BS. [kpT) kpT

com Bg(z) a fungao de Brillouin

Bs(x) = <1 + %) coth [(1 + %) 1 — %coth (215 ) : (A.20)

A Eq. (A.16) simplifica entao para

(UMDY =2 85 +1)— (55— (50} X W @) @]

spin
P R;

(A.21)

Para realizar a soma sobre os sitios das impurezas, eu uso o fato
que elas estao distribuidas em N, camadas, cada uma contendo NM™ impurezas
magnéticas. Em cada plano, o nimero de fons de Mn é NM" que pode ser
escrito em termos da concentragao molar planar e do nimero total de cations,
NMm = 2, Nf = 2,Ad/Qp, com Ad o volume da camada com largura d e drea A,

e 29 o volume da célula primitiva. Resumindo,

ol ol il o1 A
= NMn — z, N, T z,d —> — | z(2)dz.
2 =20 i = Yo = gy Dot £ 5 [t
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Na altima passagem de (A.22) eu uso a propriedade de normalizagdo (2.27) da
fungao perfil p(z) para estender o caso ideal, perfil quadrado com largura d, para
o caso continuo com um perfil arbitrario de concentracao de Mn. Assim, usando
que Ny = Q;', a Eq. (A.21) fica

(i), = S oa) {5(5+1) - (2) - (5.)}

o ECINCANEAlE R

A.4 Taxa de espalhamento de spin

(A.23)

Agora eu calculo a taxa de espalhamento de spin, a partir da qual defini-se o
tempo caracteristico de spin-flip 7,¢. Inicialmente eu nao incluo os fatores de
Fermi. Em seguida eu considero a ocupagao das sub-bandas admitindo que os
portadores nas sub-bandas sao descritos pela funcao de Fermi com uma tempera-
tura efetiva 7, maior que a temperatura de rede cristalina 77, (o processo ocorre

numa escala de tempo inferior a necessaria para ocorrer a termalizacao com a

rede).

A.4.1 Caso sem estatistica de Fermi

A taxa de espalhamento de spin é dada pela Eq. (A.5). Substituindo (A.23) em
(A.5) obtenho

L__ 20 (Noa)? {S(S +1) — (82) - ()}

TSTJ} h 4A
X /ac(z) {X ‘ ’X ‘ dz
L

h2kf2 722

Substituindo Y, s por A/(2m)? fo% de fo k;f dk;” , e usando que k{ dk:,{f = %d ( -
a Eq. (A.24) fica

mQO

= D20 (Noa)? {S(S +1) — (82) — (S.)}

1
INTENTE
Tsf (A.25)
o ECINCAINEAIER

Rl
2m

2m

R
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A.4.2 Incluindo os fatores de Fermi

Para incluir os fatores de Fermi eu considero a probabilidade de existir espaco
de fase na sub-banda do estado final, ou seja, 1 — fyo 1, com fiz , a fungao de
Fermi da sub-banda com elétrons minoritarios. A taxa de espalhamento dada

pela Eq. (A.5) de spin fica entdo

1 2 9 i .
=0 kZ () [1 = figm]| 805 — B, (A.26)
f
com .
[1— frlew)] = (A.27)

exp [— (53’ + &gy — ,u‘;’n> /k;BTe} +1
[ar(m) € 0 potencial quimico de elétrons majoritarios (M) e minoritarios (m), dado
por [39]

[ () = e7” + kgTIn [exp (A]UW(m)/kBT) — 1} ’ (A.28)

no qual Apsm) € 0 excesso de energia correspondente a ocupacao das sub-bandas
majoritarias (M) e minoritarias (m).
Substituindo (A.23) em (A.26) obtenho

1 m$ 9 )
T_Tfl =R (Noew) {S(S+ 1) —(S7) — <Sz>}
X/L:E(Z) X'(Z)] X2 dz (A.29)
X |:1 — fkf,mi| .

De forma similar, para o caso de espalhamento da sub-banda majoritaria com

spin ||) para a sub-banda minoritaria com spin |T), a taxa de espalhamento fica

Tii} _ ’Z;O (Noa)® {S(S+1) = (5%) + (S2)}

< [ W@ @) o (430
X [1 — fk.Tvm] ,

com a restricao que
2k’
E} + -z El. (A.31)
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