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RESUMO

FONSECA, K. B. da. Estudo das propriedades de transporte elétrico em nanoestruturas
compostas de BizTes e de PbTe. Tese de doutorado (Doutorado em Materiais para Engenharia)
— Universidade Federal de Itajubd, Itajuba, 2022.

Neste trabalho é apresentado um estudo sobre as propriedades de magnetotransporte em
nanoestruturas baseadas em Bi,Tez e PbTe, ambos semicondutores de gap estreito. O transporte
elétrico num poco quéantico de PbTe do tipo n foi investigado para analisar a influéncia da luz
azul em diferentes temperaturas e para campo magnético aplicado. Somente sob iluminacéo, a
amostra exibiu transicdo metal-isolante na temperatura de aproximadamente 100 K e nas curvas
de magnetorresisténcia foram observadas oscilagbes Shubnikov-de Haas. Através da
transformada rapida de Fourier (FFT), obteve-se quatro frequéncias que compdem as oscilagdes
encontradas sendo que uma delas corresponde a um segundo harmdnico. As massas
ciclotronicas das outras trés frequéncias foram calculadas usando a equacdo reduzida de
Lifshitz-Kosevich (LK) que juntamente com a razdo entre estas frequéncias permitiu atribuir
uma ao vale longitudinal e outra ao vale obliquo. Por fim, usando a expressao completa de LK
a Ultima frequéncia foi atribuida a uma fase de Berry ndo trivial. Quanto ao Bi>Tes, foram
estudadas amostras de espessuras variadas entre 15 e 150 nm, com capa protetora de BaF2 e um
filme de Bi>Tes sem capa com espessura aproximada de 156 nm. A amostra sem capa exibiu
magnetorresisténcia linear seguida por oscilagbes quanticas de Shubnikov-de Haas em baixas
temperaturas. Utilizando a FFT, foi verificado que as oscilagdes observadas sdo compostas por
duas frequéncias proximas. Com a equacdo de LK foi possivel extrair as massas ciclotronicas
dessas frequéncias através do amortecimento térmico da amplitude da FFT e também calcular
as fases de Berry dos portadores. Através da variacdo do angulo de incidéncia do campo
verificou-se que as oscilacGes tém sua origem mais no bulk do que na superficie e o surgimento
das duas frequéncias proximas na FFT e a fase de Berry ndo-nula encontrada foram atribuidas
ao efeito Rashba causado pela degradacdo da superficie. Analisando a influéncia da espessura
do filme das amostras de Bi>Tes com capa de protecdo (CP) de BaF», verificou-se que a
mobilidade elétrica dos portadores de carga diminuiu com a reducdo da espessura do filme e
gue as curvas de magnetorresisténcia exibiram o efeito de localizacao fraca e somente a amostra
com menor espessura exibiu o efeito de antilocalizagdo fraca (WAL). O efeito de WAL
observado em regides de baixo campo magnético na amostra com CP e espessura de 15 nm foi
analisado utilizando o modelo de Hikami Larkin Nagaoka o que nos permitiu verificar que o
transporte ocorre num regime bidimensional e o que o espalhamento elétron-elétron é o
mecanismo dominante de transporte. Nenhuma das amostras com CP apresentou oscilacfes
guanticas até 9 T.

Palavras-chave: PbTe, transicdo metal—-isolante, Bi>Tes, isolante topologico, efeito Rashba.
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ABSTRACT

FONSECA, K. B. Study of the electrical transport properties in nanostructures composed of
Bi>Tes and PbTe. Thesis (Doctor Degree in Materials for Engineering) — Federal University of
Itajuba, Itajubd, 2022.

This work presents a study on the magneto-transport properties of nanostructures based on
Bi>Tes and PbTe, both narrow gap semiconductors. Electrical transport in a n-type PbTe
quantum well was investigated using light excitation in different temperatures and applied
magnetic fields. Under illumination, the sample exhibited metal-insulating transition around
100 K and Shubnikov-de Haas oscillations were observed in the magnetoresistance curves.
Through the fast Fourier transform (FFT) analysis, four frequencies were obtained that compose
the oscillations observed and one of which corresponds to a second harmonic. The cyclotronic
masses of the other three frequencies were calculated using the reduced Lifshitz-Kosevich (LK)
equation, which together with the ratio between these frequencies allowed us to assign one to
the longitudinal valley and another to the oblique valley. Finally, using the full expression of
LK the last frequency was assigned to a non-trivial Berry phase. Bi;Tes samples with thickness
varying between 15 and 150 nm with a protective BaF> caplayer and a Bi>Tes film without a
layer with a thickness of approximately 156 nm were investigated. The sample without cap
layer exhibited linear magnetoresistance followed by Shubnikov-de Haas oscillations at low
temperatures. Using the FFT, it was found that the observed oscillations are composed of two
close frequencies. With the LK equation it was possible to extract the cyclotronic masses of
these frequencies through the thermal damping of the FFT amplitude and also to calculate the
Berry phases of the carriers. Through the variation of the angle of incidence of the field it was
verified that the oscillations have their origin from the bulk rather than the surface states and
the appearance of the two close frequencies in the FFT and the non-zero Berry phase found
were attributed to the Rashba effect caused by surface degradation. Analyzing the influence of
the film thickness of the Bi>Tes samples with BaF. protective layer (CP) it was found that the
mobility of the carriers decreased with the reduction of the film thickness and that the
magnetoresistance curves exhibited a weak localization effect and only the thinnest sample
exhibited the weak antilocalization (WAL). The WAL effect observed in regions of low
magnetic field in the sample with CP and thickness of 15 nm was analyzed using the Hikami
Larkin Nagaoka model, which allowed us to verify that the transport occurs in a two-
dimensional regime and what electron-electron scattering is the dominant transport mechanism.
None of the samples with CP showed quantum oscillations upto 9 T.

Keywords: PbTe, metal-insulator transition, Bi>Tes, topological insulator, Rashba effect.
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1 INTRODUCAO

A fisica de semicondutores de gap estreito € um importante ramo da ciéncia de semicondutores.
Semicondutores de gap estreito sdo materiais que possuem o gap de energia (Eg) menor do que
0,5 eV e possuem propriedades elétricas extremamente sensiveis a presenca de impurezas
mesmo em pequenas concentracdes. Devido a essa sensibilidade, sdo necessérias técnicas de
crescimento adequadas. Uma das técnicas de processamento de materiais semicondutores é a
epitaxia de feixe molecular (MBE — Molecular beam epitaxy) que, devido ao controle no nivel
atbmico e a reprodutibilidade da técnica, permite obter amostras com alta qualidade cristalina
[1]. Neste trabalho, serdo investigadas as propriedades de magnetotransporte em nanoestruturas
baseadas nos semicondutores telureto de chumbo (PbTe) e telureto de bismuto (Bi2Tes), que
sdo semicondutores de gap estreito com grande potencial de aplicacdo em novos dispositivos

optoeletronicos e na nova tecnologia de spintronica [2 -5].

O composto Bi>Tez é um semicondutor de gap estreito que faz parte da classe de materiais
definidos como isolantes topoldgicos, conforme verificado tedrica e experimentalmente [2, 6].
Isolantes topoldgicos tém atraido muita atencdo em fisica da matéria condensada ndo somente
pela nova fisica envolvida, mas também pelo consideravel potencial de aplicacdo no
desenvolvimento de novos dispositivos spintrénicos por possuirem forte efeito de acoplamento
spin-orbita (SOC — spin orbit coupling), e aplicacdo em computacdo quantica [7 — 9]. O forte
SOC presente nos isolantes topoldgicos da origem a estados eletrénicos metalicos de gap nulo
na superficie do material, enquanto o bulk permanece isolante e com gap finito. Esses estados
topoldgicos de superficie (TSS — Topological surface states) transportam uma corrente de spin
e estdo protegidos topologicamente desde que a simetria de inversdo temporal esteja preservada
e sdo resistentes a impurezas nao magnéticas. Assim, os elétrons nesses estados topologicos sdo
férmions de Dirac, pois possuem massa zero, ndo perdem energia, mantém o alinhamento dos

spins e, com isso, permitem um excelente desempenho no transporte elétrico.

Os TSS no Bi>Testém sido investigados através de experimentos in situ por medidas de ARPES
(Angle-resolved photoemission spectroscopy) [2, 10], STS (Scanning tunneling spectroscopy)
[11] e através da observacao de oscilagdes Shubnikov-de Haas (SdH) [12]. A técnica ARPES
provem da espectroscopia de fotoemissdo por ultravioleta sendo o sistema de medi¢do o0 modo

resolvido em angulos. Em outras palavras, a técnica ARPES analisa o angulo com o qual os
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elétrons sdo ejetados para o ambiente de ultra alto vacuo. A explicacéo fisica desse modo
resolvido em angulos se baseia no efeito fotoelétrico e diz sobre a incidéncia de um féton com
energia bem definida e na andlise da energia cinética dos elétrons que sdo ejetados pela
superficie da amostra devido a absorcdo dos fétons incidentes. Esses elétrons fotoejetados
provem dos niveis de valéncia do material devido a energia incidente ser baixa, na ordem de
hv ~ 20 eV. Ao reduzir a energia dos fétons incidentes na amostra os sistemas mais rasos,
atingidos, de energia sdo adquiridos o que permite verificar a existéncia dos TSS [8]. Uma
medida ARPES na vizinhanga do ponto I" da zona de Brillouin de uma amostra de Bi>Tes é
mostrada na Figura 1.1 onde é possivel ver a presenca dos TSS no gap de energia ligando a
banda de conducéo do bulk (BCB — bulk conduction band) e a banda de valéncia (BVB — bulk
valance band [2].

Energia (eV)

-0,2 0 0,2

k (A

Figura 1.1 — Medida de ARPES realizada huma amostra de Bi,Tes onde vemos a BCB, a BVB e os TSS ao longo
da dire¢do K-T-K.

Fonte: Adaptado de [2].

Os TSS do Bi>Tes sdo originados da interagdo entre a topologia da estrutura de banda eletronica
e o forte SOC do bulk [6]. Em estudos de magnetotransporte, os TSS podem ser estudados
através da antilocalizacdo fraca e das oscilacdes quanticas [13, 14]. No entanto, e dificil
identificar transporte por TSS em experimentos ex situ devido a rapida oxidagdo da superficie
de filmes de Bi>Tes apos exposicdo a atmosfera que degradam os estados metélicos da
superficie [15]. Vale ressaltar que os TSS ndo desaparecem da amostra e ainda podem ser
observados caso a amostra seja clivada em ultra alto vacuo [16]. Além da oxidacdo da
superficie, a conducdo por bulk também dificulta a detecgdo de conducdo através dos TSS
devido a alta concentracdo de portadores. Isto ocorre principalmente devido & dopagem néo

intencional de defeitos no cristal (defeitos de anti-sitio ou pontuais) durante o crescimento. Com
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isso, para facilitar a identificagdo da conducdo elétrica por estados de superficie amostras de
Bi>Tes sdo crescidas com espessuras da ordem de nandémetros diminuindo a contribuicdo do
bulk para a conducéo elétrica. Além disso, para evitar a oxidacdo da superficie, ttm sido
utilizadas camadas de protecdo para os filmes [16 — 18]. Para exemplificar, na Figura 1.1(b)
temos o espectro ARPES realizado logo apds a remocdo da capa de protecao (CP) de telurio de
uma amostra de Bi>Tes, mostrando que os TSS ainda estavam presentes [16].

As medicdes de magnetotransporte sdo uma importante ferramenta para investigar a existéncia
de TSS em uma amostra. Uma analise apropriada das oscilacbes SdH pode permitir a
identificacdo de férmions de Dirac que sdo particulas caracteristicas dos TSS. Uma das
possiveis analises estd baseada na dependéncia angular entre a amplitude das oscilagdes e a
direcdo do campo magnético aplicado. No entanto, no caso do BizTes, a superficie de Fermi
cilindrica do bulk pode também dar origem as oscilacdes quanticas. Da analise dos niveis de
Landau (LL — Landau level), os férmions de Dirac devem exibir uma fase de Berry ndo nula,
enquanto férmions normais tem fase de Berry nula. Segundo a previsdo teorica, fase de Berry
¢ uma fase geométrica da funcdo de onda dos elétrons que surge como consequéncia da
presenca de estados topoldgicos [19]. No entanto, recentemente, foi verificado que o efeito
Rashba, resultante do acoplamento spin-6rbita, também pode resultar em fases de Berry ndo
nulas [20] sem nenhuma relacdo com TSS. Também recentemente, oscilagdes quanticas
observadas num filme do isolante topoldgico cristalino SnTe (111) foram atribuidas ao efeito
Rashba, que causa a quebra de degenerescéncia de spin da superficie de Fermi do bulk

descartando a contribuicdo dos TSS [21].

Na regido de baixo campo, o efeito de SOC é também uma importante ferramenta para
investigar TSS. Em geral, devido ao SOC, é esperado que isolantes topolégicos exibam o
fendmeno de antilocalizacdo fraca (WAL — weak antilocalization). O efeito de WAL é o efeito
oposto da localizacdo fraca (WL — weak localization) que ocorre devido a superposicao das
funcbes de onda dos elétrons que percorrem 0 mesmo caminho fechado dentro do cristal, mas
em direcOes opostas, aumentando a probabilidade de localizar o elétron numa certa regido no
espaco [22]. Recentemente, foi demonstrado que nos isolantes topoldgicos, os TSS devem
exibir WAL enquanto os estados de bulk devem exibir o efeito de WL [23]. Nesta situacéo,
uma analise apropriada das curvas de magnetorresisténcia (MR) pode indicar a contribuicao de
TSS para o transporte elétrico. Esta investigacdo pode ser realizada em regides de baixo campo
(B <2T) e baixa temperatura (T ~ 4,2 K).
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Assim como os isolantes topoldgicos, estruturas baseadas em PbTe também apresentam forte
acoplamento spin-Orbita que é responsavel pela alta anisotropia da superficie de Fermi desse
material [24]. Devido ao SOC essas estruturas apresentam potencial para aplicacdo em
spintronica e também tém sido usadas para o desenvolvimento de sensores infravermelhos,
termogeradores e dispositivos de laser infravermelho [25, 26]. O PbTe é um semicondutor de
gap estreito que pertence ao grupo 1V-VI da tabela periodica que se cristaliza na estrutura cibica
de face centrada (CFC) e apresenta caracteristicas interessantes. Dentre elas destacam-se o
pequeno gap de energia, altos valores para os componentes do fator g de Landé e o pequeno
valor da massa efetiva dos portadores de carga que aliado ao alto valor da constante dielétrica
fazem com que os portadores de carga atinjam elevados valores de mobilidade [27, 28]. As
propriedades de transporte elétrico de amostras de PbTe tém sido estudadas em funcdo da
temperatura, em funcdo da aplicacdo de campo magnético externo e ainda sob pressdo. A
variacdo dessas propriedades devido a introducdo de dopantes na liga de PbTe tem sido
estudada [26, 29, 30], em medicOes de magnetotransporte sob aplicacéo de pressao hidrostatica
[4], bem como a influéncia da luz infravermelha na resisténcia elétrica das amostras, com e sem
dopagem, as quais apresentam forte efeito de fotocondutividade persistente, isto €, as mudancas
induzidas pela luz na condutividade da amostra persistem mesmo apos retirada a iluminagéo
[25, 29, 31].

O PbTe ja foi estudado em nanoestruturas do tipo ponto quantico [32], nano-fio que, além de
ser estudado experimentalmente, também foi utilizado na fabricacdo de transistor de feito de
campo [33], em filmes com e sem dopagem [29] e também em po¢os quanticos (QW — quantum
well) [28, 34] sendo que esta ultima foi abordada nesta tese. As barreiras que confinam um pogo
quantico podem ser simétricas, ou seja, as barreiras sdo compostas por materiais iguais, ou
assimétricas, isto €, as barreiras crescidas usando diferentes materiais. Além de diferencas nas
barreiras, ha trabalhos analisando po¢os quanticos simples (um poco entre duas barreiras) [25],
duplos (que além das barreiras dos extremos possuem uma separando os dois po¢os) [20, 34],
e pocos multiplos [28, 35]. Neste trabalho foi estudado um poco quéntico simples baseado em

PbTe com barreiras simétricas de Pbo ssEuo 12Te:Bi.

O crescimento de pocos possibilita o confinamento de elétrons, o que leva a uma alteragdo na
condutividade elétrica destes sistemas quando comparados com os cristais de bulk, e por isso
estes materiais tém atraido atencdo. Os avancos tecnoldgicos na preparacao de pogos quanticos
de alta qualidade possibilitam a obtencdo de sensores de alto desempenho por reduzir a

intensidade do ruido e aumentar a resposta elétrica destas estruturas [36]. O estudo dos efeitos
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da quantizacdo pode ser feito através de medidas Oticas e também de medidas elétricas. As
propriedades Oticas de pogos quanticos multiplos baseados em PbTe foram discutidas nas
referéncias [35, 37] e medidas elétricas em [38, 39] onde o efeito Hall quantizado foi encontrado
em pocos de PbTe com barreiras de PbEuTe sendo que em [39] nenhuma conducéo paralela foi

observada.

Neste trabalho é desenvolvido um estudo detalhado através da anélise de medidas elétricas
realizadas em pocos quanticos de PbTe e filmes de Bi>Tes com e sem capa. O objetivo é
verificar o efeito de SOC nos dois sistemas quando submetidos a campos magnéticos e baixas
temperaturas. Esses efeitos devem se manifestar nas propriedades elétricas por meio dos efeitos
de antilocalizacdo de Anderson e transporte por estados topoldgicos de superficie no caso das
estruturas baseada em Bi>Tez. Todas as amostras estudadas neste trabalho foram crescidas por
MBE, utilizando substratos de BaF. clivado no plano (111), no Laboratorio Associado de
Sensores e Materiais (LABAS) no Instituto Nacional de Pesquisas Espaciais (INPE) em Sao
José dos Campos. As nanoestruturas baseadas no Bi>Tesz sdo filmes crescidos com espessuras
de 150 nm, 75 nm, 35 nm e 15 nm, todos com capa de protecdo de BaF2, com intuito de verificar
a influéncia da variacdo da espessura do filme nas medi¢es de magnetotransporte e, para
analisar a influéncia da oxidacdo da superficie, um filme de Bi>Tes sem capa com espessura de
156 nm também foi estudado. Além de verificar a influéncia da variacdo da espessura, ao
reduzir a espessura do filme de Bi>Tes a finalidade foi diminuir a contribuigdo do bulk para o
transporte elétrico. A nanoestrutura baseada no PbTe € um pogo com 10 nm de espessura, e
com barreiras de PbogsEuo12Te:Bi que possuem 30 nm crescidas sobre um buffer de
Pbo,gsEuo,12Te com 2,3 um. Uma descri¢cdo mais detalhada sobre o crescimento das amostras
encontra-se na secao 3.2.

As propriedades estruturais das amostras foram investigadas in situ usando RHEED (Reflection
High Energy Electron Diffraction) e a caracterizacdo elétrica preliminar foi realizada usando
um sistema de efeito Hall com campo magnético de até 0,7 T no intervalo de temperatura entre
12 K e 320 K no LABAS/INPE. As medicOes de magnetotransporte foram feitas aplicando
campo de até 9 T e temperaturas entre 300 K e 1,9 K utilizando um sistema PPMS (Physical
Property Measurement System) no Laboratdrio de Transporte Elétrico em Baixas Temperaturas
(LTEBT) da Unifei. A preparacdo dos contatos elétricos seguiu a geometria Van der Pauw,
usando fios de ouro soldados com contatos de indio. Para a analise das oscilagdes SdH
observadas nas medic¢Ges de magnetorresisténcia do pogo e também na amostra de Bi>Tes sem

capa foi utilizada a transformada rapida de Fourier (FFT — Fast Fourier Transform) que
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juntamente com a equacédo de Lifshitz-Kosevich (LK) nos permitiu obter as massas efetivas
ciclotronicas, concentracdo de portadores e mobilidade.

Este trabalho esta divido em cinco capitulos. O Capitulo 2 é utilizado para fazer uma breve
revisdo tedrica dos efeitos observados nas medidas e sobre os modelos usados nas analises. No
Capitulo 3, sdo apresentados a metodologia e 0s equipamentos utilizados para realizar as
medicdes de transporte elétricos bem como os dados de crescimento das amostras. O capitulo
4 apresenta a analise dos dados experimentais. O Capitulo 5 aborda as conclusdes com o0s

principais resultados obtidos nesta tese.



2 FUNDAMENTACAO TEORICA

Neste capitulo, sdo apresentadas as principais propriedades elétricas e estruturais dos
semicondutores Bi,Tese do PbTe. Em seguida, € apresentada uma explicagdo conceitual sobre
as medicOes de efeito Hall e magnetorresisténcia que foram realizadas nas amostras para obter
as propriedades de transporte elétrico. Também é feita uma abordagem teérica dos efeitos que
foram observados nas medicdes de magnetorresisténcia bem como os modelos utilizados na

descricdo deles.

2.1 Propriedades fisicas do Bi>Tes

Bi>Tesz € um semicondutor de gap estreito que se cristaliza na estrutura hexagonal e a célula
unitaria é descrita pelo empilhamento de trés camadas quintuplas Te (1)—Bi—Te (2)—Bi—
Te (1) ao longo da direcdo c. Os parametros de rede da célula unitéria deste material sdo a =
43824 A e ¢ = 30,474 A [40]. A ligacdo entre os atomos dentro da camada quintupla é
principalmente covalente e i0nica, enquanto a ligacéo entre dois Te (1) de diferentes camadas
quintuplas € do tipo Van der Waals [2]. A estrutura cristalina do Bi>Tes é mostrada na Figura
2.1(a). Uma ilustracdo da zona de Brillouin romboédrica do Bi;Tes é apresentada Figura 2.1(b)

onde as esferas azuis representam a superficie de Fermi no modelo de seis vales.

Camada
quintupla

Camada
quintupla

Figura 2.1 — (a) Estrutura cristalina hexagonal do Bi,Te; formada pelo empilhamento de trés camada quintuplas.
(b) Desenho da zona de Brillouin romboédrica do Bi;Tes com ampliacdo ao longo de I'Z. (c) llustracdo da
estrutura de bandas Bi,Tes, mostrando a banda de condugdo, a banda de valéncia, o ponto de Dirac, os estados
topolégicos de superficie e o nivel de Fermi.

Fonte: Adaptado de (a) [2], (b) [41] e (c) [42].
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Este material € bem conhecido na fisica da matéria condensada e suas propriedades termoelétricas
sdo conhecidas ha mais de sessenta anos [43]. No entanto, houve um aumento no interesse nas
propriedades do Bi,Tes desde que foi classificado como um isolante topoldgico tridimensional, ou
seja, apresenta correntes de spin naturalmente polarizadas compostas por férmion de Dirac que
fluem via estados topoldgicos de superficie. Esses TSS séo caracterizados por uma relacdo de
dispersdo linear (Figura 2.1(c)) e transportam uma corrente de spin topologicamente protegida
enquanto a simetria de reversdo temporal for preservada. Em 2009, um estudo dedicado aos
estados de superficie em Bi>Tes e Sb.Tes foi publicado [44] e verificou-se que 0s TSS do BixTes
sdo caracterizados por um anico cone de Dirac. O vértice deste cone de Dirac situa-se no
chamado ponto de Dirac na banda de valéncia do bulk (BVB) e o cone envolve a banda de
conducdo do bulk (BCB) cobrindo a regido ao longo do gap de energia dos estados volumétricos
como ilustrado na Figura 2.1(c).

Apesar das intensas investigacOes das propriedades topoldgicas do telureto de bismuto, ainda
existem algumas caracteristicas do gap de energia sobre as quais ndo ha um consenso na
comunidade cientifica. Sdo elas a largura do gap, natureza (direta ou indireta) e até mesmo sua
posi¢cdo na zona de Brillouin. Segundo Michiardi et al. [45], a previsdo tedrica é de multiplos
extremos da BVB e nos célculos realizados utilizando diferentes métodos de aproximacao foi
obtido que o gap pode ser direto ou indireto com a largura variando de 50 meV para 120 meV.
De acordo com Hsieh et al. [44], através de medicdo de ARPES e por calculos de primeiros
principios obteve-se que Bi>Tes é um semicondutor com um gap indireto com largura de

E4 ~ 150 meV com extremo da BCB no ponto I na zona de Brillouin.

Além das medi¢des de ARPES, medi¢bes de magnetotransporte sdo uma ferramenta importante
para investigar a existéncia dos TSS, por meio da observacdo de oscilacbes de Shubnikov—de
Haas (SdH), que séo abordadas na Secédo 2.4.1, ou ainda o efeito de antilocalizacéo fraca (Se¢éo
2.4.3) é possivel a identificacdo da contribuicdo de conducdo por TSS. Experimentalmente, o
efeito de WAL e oscilagbes SdH nas curvas de MR j& foram observadas em medidas de
amostras de Bi>Tes. A analise do efeito de WAL nas medidas apresentadas por Castro et al. [46]
de um filme de Bi>Tes com espessura de 200 nm foi realizada usando dois diferentes modelos:
Hikami-Larkin-Nagaoka (HLN) e o modelo modificado de Dirac em duas dimensoes,
apresentados na Secdo 2.4.3, e ambos evidenciaram que o transporte ocorre por bulk e superficie
0 que também foi encontrado por [47]. Ainda no trabalho de He et al. [47], foi analisado a
influéncia da introducdo de impurezas magnéticas e ndo-magneticas em filmes de Bi>Tes no

efeito de WAL, e obtiveram que o efeito é suprimido ap6s introdugdo de a&tomos magnéticos,
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mas quase ndo é afetado por impurezas ndo magnéticas. A observacdo de oscilacdes SAH em
amostras de Bi>Tes podem ser encontradas em [8, 48, 49]. Por meio do estudo das oscilagdes
de Shubnikov-de Haas juntamente com a obtencao da fase de Berry em [48, 49], embora ainda
apresente contribuicdo do bulk, foi provado que a origem das oscilacBes é predominantemente

por TSS e adicionalmente em [49] o efeito de WAL também foi observado.

2.2 Propriedades fisicas do PbTe

O PbTe é um semicondutor de gap estreito que pertence a familia dos elementos IV-VI da tabela
periddica e possui comportamento metalico. Este semicondutor se cristaliza na estrutura cubica
do tipo NaCl, que é uma rede CFC, mostrada na Figura 2.2(a). A célula unitaria do PbTe é
composta por oito atomos, sendo quatro atomos de Pb e quatro de Te. A natureza da ligacdo
quimica no telureto de chumbo é considerada predominantemente idnica. Este composto possuli
uma caracteristica peculiar em comparacéo a outros semicondutores, apresentando diminuicao
do gap de energia com a reducdo da temperatura (0,319 eV a 300 K e 0,19 eV a 4 K [39]). Este
semicondutor pode ser do tipo n ou p dependendo da estequiometria. O PbTe sera do tipo n
guando apresentar maior concentracdo de Pb e sera do tipo p quando tenha maior concentracdo
de Te. Outra propriedade importante do PbTe é seu alto valor de constante dielétrica de 1400 a
4,2 K [39]. Isso significa que os portadores (elétrons ou buracos) podem ser blindados contra
impureza, defeitos e a&tomos ionizados, permitindo uma alta mobilidade em torno de ~10° cm?
Vv1s1[39, 50].

(b)

Figura 2.2 — (a) Estrutura cristalina CFC do PbTe e (b) ilustracdo da superficie de Fermi do PbTe mostrando o
vale longitudinal, paralelo a direcdo [111], e os trés vales obliquos fazendo um angulo de 70,53° com esta
direcdo.

Fonte: (a) Adaptado de [4] e (b) de [51].

A superficie de Fermi do PbTe consiste de quatro elipsoides de revolucéo sendo um longitudinal

na direcdo [111] e os outros trés vales obliquos ao longo das diregbes [111], [111] e [111]
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fazendo um angulo de 70,53° com eixo na diregéo [111] como mostrado na Figura 2.2(b) [51].
A introducéo de eurdpio (Eu) na rede cristalina do PbTe forma a liga ternaria Pb1xEuxTe, que
também segue a estrutura CFC com liga¢des quimicas de natureza ibnico-covalente. Os &tomos
de Eu entram na rede do PbTe substituindo atomos de chumbo, e provocam desordem na rede
cristalina que pode levar a uma transi¢do metal-isolante nesta liga. Pequenas concentracdes de
Eu na liga PbixEuxTe, x = 0,05, séo suficientes para formar barreiras de potencial e, devido a
1SS0, pocos quanticos de PbTe tem sido crescidos com as barreiras compostas por esta liga [25,
34, 39]. Devido a estrutura de bandas do PbTe e a anisotropia da superficie de Fermi, sdo
observados efeitos interessantes nos niveis confinados em estruturas quanticas tais como efeito
de antilocalizacdo fraca e magnetorresisténcia linear assim como efeito Shubnikov-de Haas e
efeito Hall quéantico [24, 39].

O efeito de antilocalizacdo fraca foi observado em baixos campos magnéticos (-100 até 100
mT) em ligas de Pbi.xEuxTe com x entre 0 e 0,05 [52] e também em amostras de PbTe/Pb;-
xEuxTe com x = 0,10 e 0,12 [24] em baixas temperaturas. Magnetorresisténcia linear foi
encontrada em amostras de PbTe do tipo p sem e com dopagem usando o BaF, (PbTe:BaF>),
[53], onde a variacdo da MR foi menor nas amostras com maior dopagem. Oscilagdes de
Shubnikov-de Haas foram encontradas por [54] nas amostras de PbTe dopado com sédio para
campos a partir de 4 T. Conforme relatado por Chitta et al [39], um poco quantico de
PbTe/PbosEuo1Te exibiu oscilagcbes Shubnikov-de Haas e o efeito Hall quéntico sem apresentar
conducdo paralela (que pode induzir a um desvio da quantizacdo). Além dos estudos sob
aplicacdo de campos magnéticos, a influéncia da luz também tem sido analisada em materiais
baseados no PbTe. Pena et al. [25], realizou-se medicdes de fotocondug¢do num poco quantico
de PbTe/PbogsEuo12Te:Bi e observou-se que a amostra exibe efeito de persisténcia em baixas
temperaturas, por volta de 10 K, o que foi relacionado a estados de armadilha onde os portadores
ficam aprisionados. Este mesmo efeito também foi verificado em filmes do tipo p de PbTe sem
dopagem e em PbTe:BaF [29].

2.3 Efeito Hall

O efeito Hall é caracterizado pelo acumulo de cargas causado em uma das bordas de uma
amostra, pela qual passa um fluxo de corrente, devido a aplicacdo de um campo magnético
perpendicular & superficie da amostra. Este efeito é a base para caracterizagdo experimental de

semicondutores e através dele € possivel extrair a concentracdo de portadores e mobilidade dos
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portadores de carga do material. Foi descoberto por Edwin Herbert Hall, em 1879, porém,
somente em 1958, Van der Pauw apontou que este efeito pode ser medido numa amostra com

um formato qualquer desde que respeite as seguintes condicées [1]:

I.  Os contatos elétricos deverdo localizar-se junto as bordas da amostra.
[l. A amostra deve possuir espessura uniforme e de valor conhecido.
I1l.  Os contatos deverdo ser 0s menores possiveis.

IV. A superficie da amostra devera ser conexa, ou seja, sem buracos ou furos isolados.

A técnica de medicdo para realizacdo de um experimento que siga as condi¢fes supracitadas é
conhecida como método de Van der Pauw e foi utilizado para a realizacdo das caracterizacdes
elétricas neste trabalho. Um esquema representando a montagem da amostra utilizando o
método de Van der Pauw para medicdo do efeito Hall é mostrado na Figura 2.3. Conforme
mostrado Figura 2.3, considere uma corrente na direcdo X, I, aplicada nos contatos sobre a
linha verde, fluindo pela amostra de espessura d e tendo um campo magnético B; aplicado
perpendicularmente a direcdo da corrente aplicada. Além de estar sobre a influéncia do campo
elétrico na direcdo X, os portadores também experimentam uma forca na direcdo y de acordo
com a forca de Lorentz que faz com que os portadores (sejam eles elétrons ou buracos) sejam
desviados para um dos lados da amostra. Com isso, uma tensdo transversal, denominada tenséo
Hall, causada por esse acumulo de cargas pode ser medida nos contatos sobre a linha vermelha
que sdo perpendiculares a direcdo da corrente aplicada. A tensao Hall é dada por [1]:

Ryl.B
Vy = %, (2.1)

onde Ry € denominada constante Hall.
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Figura 2.3 — Diagrama da montagem utilizando a configuracdo de Van der Pauw para medir o efeito Hall onde d
representa espessura da amostra, Ix a corrente aplicada na direcdo X, B, 0 campo magnético aplicado
perpendicularmente a superficie da amostra e Vi a tensdo Hall gerada pelo acimulo de cargas em um dos lados
da amostra.

Fonte: Adaptado de [55].

Os célculos para obtencdo da constante Hall podem ser encontrados em [1, 55, 56] sendo Ry
dada por [55]:

Ry=——, (2.2)

sendo n a concentracdo de portadores, e a carga do elétron e o sinal da constante Hall (Ry)
informa o tipo de portadores majoritario na amostra, negativo para elétrons e positivo para

buracos. A mobilidade dos portadores é dada por:

1
h= e (2.3)

onde p, a resistividade da amostra quando o campo magnético aplicado é nulo. Usando a
Equacdo (2.2) segue que:

= (2.4)

U

Portanto, através da medicdo do efeito Hall é possivel obter as propriedades elétricas como o
tipo de portador, a concentracdo de portadores e a mobilidade eletronica das amostras

investigadas neste trabalho.
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2.4 Magnetorresisténcia

A propriedade que certos materiais, quando conduzindo corrente elétrica, possuem de sofrer
alteracOes na resisténcia elétrica devido a aplica¢do de um campo magnético externo é chamada
de magnetorresisténcia, podendo ser negativa ou positiva. A MR pode ser bem fraca, ou seja,
ocorre pouca alteracdo nos valores da resisténcia com a aplicacdo de campo magnético, ou pode
acontecer dessa variagao da resisténcia na presenca de um campo externo ser bem alta, o que é
conhecido como o efeito de magnetorresisténcia gigante. O efeito de MR gigante foi observado
em nanofolhas de Bi>Tesz [57]. Além do mais, a MR pode ter diferentes perfis de acordo com o

angulo de incidéncia do campo B em relacédo a superficie da amostra.

O comportamento classico esperado para a curva de MR de um semicondutor € o
comportamento parabdlico, ou seja, (uB)? [58]. No entanto, para sistemas com um certo nivel
de desordem causado na rede cristalina por dopagem, por exemplo, a alteracdo das propriedades
elétricas pode induzir a um comportamento linear nas curvas de MR ao invés de parabdlico
[59]. Além disso, a magnetorresisténcia linear (MRL) também pode estar relacionado a TSS
conforme observado para uma heteroestrutura de SnTe/PbTe [60]. A presenca deste efeito foi
encontrada tanto em filmes de PbTe quanto em filmes de Bi>Tes como pode ser visto em [53]
e [61, 62], respectivamente, e tem atraido a atencdo da comunidade cientifica devido ao
potencial de aplicacdo em sensores magnéticos. Também € possivel que uma amostra exiba
uma mistura de efeitos, como observado em [61] no estudo de uma série de amostra de Bi>Tes
a amostra que exibiu 0 comportamento mais metélico apresentou comportamento classico em
baixos campos seguidos pelo efeito de MRL. Além do efeito linear, também é possivel que a
curva de MR apresente oscilacdes para valores de campo que variam de militeslas até altos
valores. Estas oscilagfes conhecidas como Shubnikov-de Haas também sdo de grande interesse,
pois permitem obter parametros de transporte da amostra, podem indicar a formacgdo de

confinamento quéntico e até evidenciar condugéo por TSS.

Nesta secédo, sdo abordados teoricamente os efeitos que foram encontrados nas curvas de MR
apresentadas no Capitulo 4. S&o eles: efeito Shubnikov-de Haas, o efeito Rashba que pode ser
observado atraves de duas frequéncias bem definidas nas oscilagdes SdH e também os efeitos
de localizagdo e antilocalizacao fraca observados em baixos campos magnéticos. As equacdes
que foram utilizadas para estudar as curvas de MR como a de Lifshitz-Kosevich e a equacgéo

simplificada do modelo de Hikami-Larkin-Nagoaka também s&o exibidas.
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2.4.1 Efeito Shubnikov-de Haas

As oscilagBes na resistividade sdo originadas da formacéo de niveis de Landau quando um
campo magnetico é aplicado sobre um gas de elétrons. O efeito oscilatorio da resistividade é
chamado de efeito Shubnikov-de Haas e é observado quando uB > 1 de forma que o0s

portadores possam se mover em orbitas ciclotronicas.

Os niveis de Landau sdo os estados permitidos de um oscilador harménico simples cuja

frequéncia é dada por:

(2.5)

onde m* representa a massa efetiva ciclotrénica, expressa como multiplo de m,, onde m,
representa a massa do elétron livre. A separacdo entre estes niveis € igual a hw,, sendo h a
constante de Planck reduzida. Com isso, da Equacédo (2.5), quanto maior o valor do campo,
maior serd a degenerescéncia dos niveis permitidos (Figura 2.4) ja que com o aumento do
campo magnético maior serd a probabilidade de encontrar estados com diferentes nimeros
guéanticos que possuam a mesma energia. Esse efeito é verificado experimentalmente por
oscilacdes na resistividade elétrica, que ocorre devido ao movimento dos niveis de Landau com
relacdo ao nivel de Fermi por meio do aumento do campo magnético. Com aumento do campo,
aumenta o espacamento entre 0s niveis de Landau e, por isso, menos niveis sdo preenchidos.
Para certo valor de campo (B; # 0 na Figura 2.4), o nivel de Fermi estara posicionado entre
dois niveis de Landau o que implica num minimo da densidade de estados e, com isso, a
condutividade serd minima pois uma certa quantidade de niveis de Landau estad completamente
preenchida e a proxima esta vazia. Por outro lado, com aumento do campo, aumenta o
espacamento entre os niveis de Landau, e, com isso, em algum momento (B, > B, na Figura
2.4) o nivel de Fermi estara posicionado no centro de um nivel de Landau causando um méximo

da densidade de estados.
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Energia

Densidade de estados
Figura 2.4 — Quantizagdo da estrutura de banda em niveis de Landau devido a aplicagcdo de campo magnético,

mostrando que a degenerescéncia dos niveis de Landau é diretamente proporcional a intensidade do campo
magnético aplicado.

Fonte: Adaptado de [63].
Das oscilagdes SdH é possivel obter a concentracdo de portadores que para sistemas 3D € dada

por:
Ny = kp° /312, (2.6)

e para sistemas 2D:
Nsan = ki” /4, (2.7)

sendo ky o vetor de onda de Fermi que pode ser calculado usando

kp = (Zef/ h, (2.8)

onde f € o valor da frequéncia que compde a oscilacdo SdH [64].

Substituindo (2.8) em (2.7) vem que:

n,p =ef/h, (2.9)

sendo h a constante de Planck.

Atraves da andlise das oscilagdes, € possivel obter a massa efetiva ciclotronica da dependéncia
entre a amplitude da FFT (AzFr) € a temperatura, onde Agpr deve ser amortecida conforme a
temperatura aumenta. Para isso, é utilizada a componente termodindmica da equacdo de
Lifshitz-Kosevich (LK) [21]:
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Appr = Ay (E221D) / sinh (22 (2.10)

sendo A, um parametro de ajuste, e é a carga do elétron, ks é a constante de Boltzmann, T € a

temperatura, B representa o valor médio do intervalo de 1/B usado para fazer a FFT.

Utilizando a equacdo completa de LK para analisar as curvas experimentais de AR, /Ry, é

possivel identificar se o transporte elétrico ocorre por estados topoldgicos de superficie [21]:

1

AR hwcs\2 _ E 1
—X = (—C) —X_¢=2p cos [Zn(—p+—+,8—8)], (2.11)
Ro 2ER/ sinh(y) hwe 2
sendo
_ thFZ _ 2TL’2kBT _ ZﬂszTD
Er = 2m; T hwe € X = hwe

onde Tp representa a temperatura de Dingle que esta relacionada ao alargamento dos niveis de
Landau, 6 é o deslocamento de fase das oscilacdes (informa dimensionalidade da superficie de
Fermi) e 4 é um parametro relacionado com a mudanca da fase de Berry. Se § = 0, isso indica
que a superficie de Fermi é bidimensional e quando § = —1/8 ou +1/8, a superficie de Fermi
é 3D cujo sinal esta relacionado com os minimos ou maximos das oscilacdes, respectivamente.
O parametro B pode assumir valores entre 0 e 1 sendo que, para 8 =0 ou g =1 férmions
normais devem ser 0s principais portadores responsaveis pelo transporte enquanto que,
p = Y indica que férmions de Dirac devem dar uma contribuigcdo mais efetiva para a conducéo
[21].

E possivel obter a mobilidade dos portadores usando a temperatura de Dingle que estdo
relacionadas pela seguinte expressao:

eh

=— 2.12
ZﬂmckBTD ( )

U

Experimentalmente, este efeito tem sido exibido por semicondutores de gap estreito sob
aplicacdo de campo inferior a 5 T [65] e até para campos superiores a 10 T [66]. Oscilagdes
foram observadas em filmes de Bi>Tes, [48, 49], de PbTe [4, 67] e também em poc¢os quanticos
de PbTe [39]. Segundo Okazaki et al. [21], o efeito SdH foi verificado na curva de R,,,
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resisténcia longitudinal, para um filme de SnTe com aplicacdo de campos de até 30 T e a origem
das oscilages foi atribuida a presenca do efeito Rashba sobre o qual discorremos na sec¢do a

sequir.

2.4.2 Efeito Rashba

A presenca de defeitos nos filmes pode criar dipolos elétricos que induzem o surgimento de um
campo elétrico que quebra a simetria do cristal [55, 68]. Se aliado a essa quebra de simetria a
amostra apresentar forte interacdo spin-drbita que é o caso de amostras de PbTe e Bi.Tes, a
amostra apresenta o efeito Rashba. Na presenca deste efeito os niveis de energia dependem néo

somente da orientacdo do campo magnético, mas também da orientacao de spin.

Na auséncia do efeito Rashba, a area projetada perpendicular ao campo magnético aplicado,
Figura 2.5(a), daria origem a uma frequéncia ciclotronica para qual valeria a Equacédo (2.13)
[69]:

f = (h/2me)Sg. (2.13)

onde S corresponde & area projetada da superficie de Fermi que é dada por Sp = mkZ.
Enquanto, se a amostra exibe o efeito Rashba, a separacdo do spin da superficie de Fermi vai
produzir duas areas de secdo transversal projetadas, que estdo representadas na Figura 2.5(b)
como S, e S,, em um plano cuja area interna vai estar relacionada com as frequéncias de acordo
com a Equacdo (2.13). A separacdo devido ao efeito Rashba, Aky, pode ser calculado a partir
de consideracdes geométricas levando em consideracdo a distancia entre o centro dos dois
circulos. A energia de Rashba pode ser calculada pela equacéo [68, 69]

h2Akg?
Er = Tf (2.14)
e o coeficiente de Rashba por [69]:
2E
ap = —=. (2.15)

Akg
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(a) (b)

Figura 2.5 — (a) Representacdo da area da superficie de Fermi projetada perpendicularmente ao campo
magnético aplicado e em (b) a da divisdo de spin causada pelo efeito Rashba resultando em duas &reas, interna
S, e uma externa S,, mostrando a divisdo Akg.

Fonte: Retirado de [70].

Em materiais que possuem superficie de Fermi simples, que é o caso PbTe e Bi>Tes, a presenca
do efeito Rashba pode ser verificada como duas frequéncias bem definidas nas oscilacdes de
Shubnikov-de Haas que dao origem a um padrao de batimento [21] e também através do calculo
da energia de spin splitting devido ao forte SOC. No trabalho de Hasegawa et al. [71] €
apresentado um estudo tedrico deste efeito Rashba num poco de PbTe com barreiras
assimétricas de PbEuTe com diferentes concentracGes de Eu e Jin et al. [5] faz esta previsao
para um poco de CdTe/PbTe/PbSrTe. Experimentalmente, o este efeito foi identificado em
pocos quanticos IV-VI confirmando as previsdes tedricas [24]. Sobre o BizTes, Jin et al. [72]
apresenta um estudo teoérico da estrutura eletrénica deste material levando em consideracdo a
adsorcdo de atomos como Na e O que modificaram os TSS induzindo separacdo devido ao
efeito Rashba. Apesar da investigagdo intensiva das propriedades elétricas e dpticas realizada nos
altimos anos, poucas informag@es sobre a investigacdo experimental do efeito Rashba em estruturas
baseadas em Bi,Tes sdo encontradas na literatura. Neste trabalho, a presenca deste efeito foi
identificada na amostra de Bi>Tez sem capa, como estd apresentado na inicio da Secdo 4.2, e

foi atribuido a oxidacdo da superficie.

2.4.3 Efeito de Localizagdo e Antilocalizacio Fraca

O fendmeno de localizacédo fraca (WL) ocorre em sistema metalicos que apresentam um certo
grau de desordem e consiste em interferéncia quantica das funcfes de onda dos elétrons de
conducéo. Essa interferéncia ocorre diretamente nos defeitos presentes na rede cristalina e pode
se manifestar nas propriedades elétricas do material. Experimentalmente, esse efeito pode ser
verificado em medicOes de resistividade elétrica e magnetorresisténcia em baixas temperaturas.

Nas medicOes de resistividade elétrica, um aumento da resistividade com a queda de
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temperatura é observado (veja o inset na Figura 4.2(b) com as medidas abaixo de 10 K da
amostra de Bi>;Tez com capa estudada neste trabalho). Isso acontece devido ao espalhamento
dos elétrons livres nos sitios de impurezas que da origem a duas ondas eletrdnicas que se
propagam no mesmo caminho, mas em direcdes opostas. Se ambas as ondas percorrem circuitos
fechados, as ondas chegam na origem com mesma fase e mesma amplitude, de forma que a
interferéncia é construtiva aumentando a probabilidade de o elétron ser localizado em um dado
ponto do espaco da rede (Figura 2.6(a)). Por outro lado, na presenca do efeito de acoplamento
spin-orbita, as fases das funcdes de onda sdo modificadas durante o processo de espalhamento,
de forma que a interferéncia é destrutiva e o efeito de localizacdo é destruido. Esse fendbmeno é
chamado de antilocalizacdo fraca (WAL) e causa uma queda na resistividade elétrica com a

reducdo da temperatura onde haveria um aumento.

Existem algumas condicdes fisicas para que o efeito de localizacdo ocorra, e a principal delas
e verificar a relagdo entre os tempos de espalhamento caracteristicos, ., Ty € Ty, que S30 0
tempo de espalhamento elastico, o tempo de espalhamento ineldstico e o tempo de
espalhamento por acoplamento spin-Orbita, respectivamente. Para que haja o efeito de
localizagdo, T4 > 7., OU Seja, 0 elétron espalha multiplas vezes nos defeitos antes que a fase
das funcdes de onda perca a coeréncia. Em geral, os mecanismos de espalhamento que regulam

T4 S0 reduzidos em baixas temperaturas, de forma que 74 aumenta para temperaturas mais
baixas. Para que o efeito de antilocalizacao seja relevante, temos que 75, < 74, € a coeréncia

de fase € reduzida devido ao espalhamento acoplamento spin-érbita.

Com a aplicacdo do campo magnético, no efeito de WL a coeréncia de fase das duas funcbes
de onda é enfraquecida ou destruida, e a interferéncia é destrutiva. Desta forma, uma queda na
curva de magnetorresisténcia é observada. Por outro lado, no efeito de WAL, na presenca de
acoplamento spin-6rbita, 0 campo magnético mantém os spins orientados em uma certa faixa
de campo magnético, mantendo a coeréncia de fase, dando origem a um aumento de

resistividade com o aumento do campo magnético (Figura 2.6(b)).
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Resisténcia elétrica
a) e 2O (b) A

Localizagio [raca

o)
Onda de elétrons
\ incidentes -
. Campo magnético B

Antilocalifacio fraca
«

Figura 2.6 — (a) Representacéo do efeito de localizago fraca onde os pontos representam impurezas da rede e em
(b) efeito de localizacdo e antilocalizacdo fraca em curva de MR.

Fonte: Adaptado de [73].

A WL e WAL acontecem no regime de difusdo quéntica, onde o caminho livre médio (L)
devido ao espalhamento eldstico € muito menor do que o tamanho da amostra, mas o
comprimento de coeréncia de fase (L) devido ao espalhamento inelastico € comparavel com
a espessura da amostra [23]. Para estudar o efeito de WAL em amostra de Bi>Tes 0s modelos
de Dirac em duas dimensdes e 0 modelo de Hikami-Larkin-Nagoaka (HLN) tém sido utilizados,
sendo este ultimo o que foi usado neste trabalho. A Equacdo 2.16 ¢é a equacao simplificada de
HLN [74], e pode ser utilizada para descrever o efeito de WAL em curvas de

magnetocondutividade, em baixos campos.

Acg(B) =d(B) —a(0) = _:;;2 [ln (%) -y (% + %)], (2.16)

onde y(B) € a funcdo Digama, By = h/87reL¢2 € 0 campo magnético caracteristico, e
Ly = /Dty € a distancia média que o elétron pode percorrer no material mantendo sua
coeréncia de fase. O pardmetro a reflete 0 nimero de canais de condugéo, sendo positivo para
WL e negativo para WAL. Para estados de superficie, em isolantes topol6gicos com dimensdes
volumétricas, a =—1/2 para um Uunico canal de superficie e a=-1 para

dois canais coerentes de transporte, mas independentes.

Em [24, 75, 80] o efeito de WAL foi analisado usando o modelo HLN. Ja por Castro et al. [46],
0 modelo HLN foi utilizado juntamente com o modelo modificado de Dirac 2D para mostrar
que a conducdo num filme de Bi,Tes ocorre tanto por TSS quanto por bulk. Embora o efeito

WAL seja esperado no caso de conducdo por superficie em isolantes topoldgicos, é possivel



21

que apenas o efeito de WL seja detectado caso existam mais canais de bulk do que de superficie
[23]. No caso das amostras de Bi,Tes com capa de BaF: estudadas neste trabalho, o efeito de
WL foi 0 mais encontrado nas medicdes. A Unica amostra que exibiu o efeito de WAL foi a

com filme de 15 nm de espessura sendo a andlise das curvas realizadas usando o modelo HLN.

Com o modelo HLN, encerramos a fundamentagdo teodrica. Na sequéncia, estd exposto 0s
procedimentos metodoldgicos utilizados para crescimento e caracterizagdo elétrica das

amostras baseadas em Bi>Tes e PbTe estudas neste trabalho.
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3 MATERIAIS E METODOS

Neste capitulo, é apresentada a técnica de crescimento das amostras investigadas neste
trabalho bem como os equipamentos utilizados para a realizacdo das medicfes experimentais
de caracterizacdo elétrica em baixas temperaturas dos filmes de Bi.Tes e do poco de PbTe.
Além disso, é feita uma breve descri¢do do sistema RHEED utilizado para acompanhar a

evolugéo do crescimento das amostras.

3.1 Equipamentos utilizados

Nesta secdo, sdo apresentados os equipamentos utilizados para a caracterizacao elétrica

das amostras e o equipamento MBE utilizado para o crescimento.

3.1.1 Molecular Beam Epitaxy

Para o crescimento das amostras investigadas neste trabalho foi utilizada a técnica de epitaxia
por feixe molecular (MBE), que permite crescer amostras com alta qualidade cristalina e com
controle de monocamadas atémicas. O equipamento de MBE utilizado esta instalado no
LABAS/INPE em S&o José dos Campos, Brasil, e é dedicado ao crescimento de compostos 1V-
VI e V-VI. Uma foto do equipamento MBE do INPE encontra-se na Figura 3.1(b). O modelo
do equipamento é 32P e foi fabricado pela empresa Riber e estd equipado com oito células de

efusdo contendo as seguintes cargas solidas: BaF, PbTe, SnTe, CaF, Eu, Bi>Tese duas de Te.

Este sistema de MBE é constituido por trés camaras, fabricadas com aco inoxidavel e separadas
por valvulas de ultra-alto vacuo (em laranja na Figura 3.1(a)) que asseguram o isolamento das
camaras adjacentes. S&o elas: cadmara de carregamento que esta em alto vacuo, camara de
preparacdo e camara de crescimento as quais estdo em ultra-alto vicuo. A cémara de
carregamento permite a introducgdo e a retirada de porta-amostras do sistema e € mantida sob
pressdo em torno de 107 Torr por uma bomba turbo molecular e uma bomba de membrana. A
camara de preparagio é mantida em ultra-alto vacuo, com pressdo inferior a 10° Torr, por uma
bomba idnica e é destinada a limpeza do substrato de impurezas passiveis de serem removidas
por aquecimento e pode também ser utilizada para tratamento térmico das amostras. Por fim, a
camara de crescimento € onde séo depositados os filmes epitaxiais na superficie do substrato e

a atmosfera residual nesta cAmara é da ordem de 1071° Torr, sendo mantida através de uma
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bomba idnica e uma unidade de sublimac&o de titanio, que operam simultaneamente, além de
um circuito interno refrigerado por nitrogénio liquido, que funciona como armadilha para

vapores residuais.

Uma ilustracdo da camara de crescimento encontra-se na Figura 3.1(a). Nesta camara encontra-
se afixado o conjunto de células de efusdo contendo as cargas solidas que sdo aquecidas para
produzir os feixes moleculares. Estas células ficam equidistantes do porta-substrato, possuem
obturadores individuais e, com objetivo de proporcionar isolagcdo térmica entre essas células,
este conjunto esta envolvido por um circuito de nitrogénio liquido. Para controlar o fluxo dos
feixes € utilizado um medidor de pressdo, do tipo i6nico Bayard-Alpert, que esta situado ao
lado oposto do porta-substrato. A medicdo da pressdo equivalente do feixe (BEP - Beam
equivalent pressure) é calculada como a diferenca entre a medida da pressdo quando o

obturador individual de uma fonte € aberto e a pressao de base do sistema.

(a) Camara de

prcparacﬁt\

) b
Uy )
[[[eo I
W ° . 09
§ - U
Hastes magnéticas

de translado N7 Valvulas de

das amostras ultra-alto vacuo  Camara dc
crescimento
Cémara de

carregamento

Figura 3.1 — (a) Vista superior esquematica do equipamento MBE utilizado para o crescimento de todas as
amostras estudadas neste trabalho e em (b) uma foto do equipamento.

Fonte: (a) Adaptado de [55] e (b) producéo da autora.

A adesdo dos substratos ao porta-amostra é por tensdo superficial através de uma solucgdo de
indio-gélio e, em seguida, 0s mesmos sao inseridos na cadmara de carregamento do MBE. Ap0s
a pressao chegar ao valor esperado o porta-amostra é transferido para a cAmara de preparagéo.
Para remogdo de eventuais residuos, ainda na cdmara de preparacdo o sistema € aquecido e
aguarda-se até que a pressdo seja menor do que 10° Torr. Apds isso, 0 porta-amostra que esta
com os substratos e transferido para a camara de crescimento. As células que serdo utilizadas
no crescimento sdo colocadas na devida temperatura e a medida do BEP é realizada para cada

fonte individualmente. Terminado o crescimento, o porta-amostra com as amostras crescidas é
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retirado do equipamento (camara de crescimento — camara de preparacdo — camara de

carregamento) e armazenado numa dessecadora.

Para monitorar o crescimento in situ, foi usado um sistema de difracdo de elétrons de alta
energia refletidos (RHEED, Reflection High Energy Electron Diffraction) que esté instalado na
camara principal do MBE. O sistema RHEED, fabricado pela Staib Instruments, possui um
canh&o de elétrons de até 35 keV, um painel de controle que permite ajuste do foco e posicéo
do feixe bem como uma tela fosforescente. Os elétrons sdo incididos na superficie da amostra
de forma rasante e sao difratados pelos atomos na superficie tornando possivel ter informacdes
em tempo real da dindmica e modo de deposicdo das camadas epitaxiais mais externas. Os
padrées RHEED sdo adquiridos por uma camera de video em frente a tela do RHEED, a qual

digitaliza as imagens em um computador para as analises.

3.1.2 Sistema de medicao de resistividade e efeito Hall

O equipamento utilizado para determinacdo da mobilidade, da resistividade, da concentracéo e
do tipo dos portadores majoritarios das amostras esta instalado no LABAS/INPE. Os detalhes
de cada componente do sistema utilizado podem ser encontrados nos trabalhos de Fornari [42]
e Anjos [76]. O campo magnético para as medidas Hall é fornecido por um eletroima que
permite a aplicacdo de um campo magnético de 0,72 T com uma corrente de 20 A e para 0

resfriamento do eletroima é utilizado agua corrente.

Para medicOes dependentes com a temperatura, a amostra € montada no criostato (Figura
3.2(b)), de circuito fechado de He, sendo possivel realizar medicGes entre 12 e 450 K. Neste
trabalho, as medicdes de resistividade e efeito Hall foram realizadas entre 12 e 320 K com
corrente de excitacdo de 1 mA. Na Figura 3.2(a) esta apresentada uma foto do sistema Hall

utilizado.
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Figura 3.2 — Em (a) temos uma imagem do sistema de medic¢do Hall montado no LABAS/INPE e em (b), uma
imagem do criostato pertencente a este sistema.

Fonte: Prépria autora.

Para realizacdo das medicgdes de efeito Hall e das demais medicdes das propriedades elétricas,
0s contatos elétricos nas amostras foram preparados na geometria van der Pauw (descrita
brevemente na Secdo 2.3) utilizando quatro fios de ouro e solda de indio metalico. A amostra
foi colocada sobre uma chapa metalica e, em seguida, os fios de ouro foram posicionados
simetricamente nos vértices da amostra ou no meio de suas arestas e o contato elétrico é
estabelecido fazendo-se uso de pequenos pedacos de indio. A seguir, a chapa metalica é posta
sobre uma mesa térmica, onde o indio € fundido para garantir um contato elétrico 6hmico na
juncdo metal-semicondutor. As extremidades livres dos fios de ouro sdo conectadas ao porta-

amostra do sistema de medicgdes de efeito Hall e resistividade utilizando estanho.

3.1.3 Physical Property Measurement System

Para realizacdo das medicOes de resisténcia elétrica em funcdo da temperatura e de
magnetorresisténcia foi utilizado um sistema de medidas de propriedades fisicas (PPMS),
modelo EverCool Il, da empresa Quantum Design. Este equipamento é composto por um
sistema supercondutor resfriado por He liquido, e é capaz de produzir campos magnéticos de
até 9 T, aplicado perpendicularmente a superficie do porta-amostras, na faixa de temperatura
1,9 K — 400 K, com precisdo de + 0,5%. As medidas de MR foram realizadas usando uma
técnica padrao de quatro pontos utilizando um lock-in ac com corrente de excitacdo de 1 pA.

Antes de iniciar as medigdes era verificado se 0s contatos estavam dhmicos, ou seja, se a relagéo
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entre | (corrente) e V (tensdo) € linear, e, além disso, qual a menor corrente poderia ser utilizada
sem perder a qualidade do sinal.

O sistema trabalha com circuito fechado de hélio e uma linha de recuperacao interna. O controle
da temperatura e do fluxo de hélio é feito remotamente por um aplicativo préprio da Quantum
Design. A cdmara onde fica a amostra é resfriada via contato térmico com a regido onde fica
circulando hélio liquido e é possivel medir até duas amostras simultaneamente (Figura 3.4(a))
e, para as medic¢des sob iluminacdo, um diodo emissor de luz (LED — Light Emitting Diode) era
colocado no lugar de uma das amostras. Uma foto do equipamento pode ser vista na Figura 3.3,
que esta localizado no Laboratdrio de Transporte Elétrico em Baixas Temperaturas (LTEBT)
do Instituto de Fisica e Quimica da Universidade Federal de Itajuba.

A preparacgdo das amostras foi feita conforme descrito anteriormente na Secdo 3.1.2. Na Figura
3.4(a) pode ser vista a montagem de duas amostras no porta-amostras a qual foi feita utilizando
graxa de vécuo para fixagdo no porta-amostras. Ainda nesta figura, € possivel ver as dimensdes
da parte dourada do porta-amostras (1,2 x 1,4 cm). Para realizar medi¢6es sob iluminagéo foi
utilizado LED azul com comprimento de onda de 460 nm e intensidade de 276 pW/m?. Devido
ao efeito de fotocondutividade persistente apresentado pelo poco de PbTe, o que é esperado em
baixas temperaturas [25], apds as medi¢es de MR sob iluminacdo em dada temperatura o
sistema era aquecido até 100 K, temperatura na qual a amostra ndo exibe mais persisténcia e,

em seguida, a temperatura do sistema era arrefecida até a temperatura desejada.

Figura 3.3 — Foto do equipamento PPMS no qual foram realizadas as medi¢des de magnetotransporte com e sem
iluminagdo. O porta-amostras é inserido no componente a esquerda.

Fonte: Retirado de [40].
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Para variacdo do angulo de incidéncia do campo foi utilizado um suporte caseiro, mostrado na
Figura 3.4(b), adaptado para o porta-amostras do equipamento. A rotacdo da amostra era
manual sendo necessario abrir o sistema para cada inclinagdo que foi medida com um
transferidor. Vale ressaltar que o LED somente foi utilizado para fixacdo do porta-amostra, ou
seja, ele néo foi ligado como nas medi¢des de MR sob iluminagéo realizadas com a amostra de
PbTe. A Figura 3.4(c) traz um digrama onde a amostra é representa pelo paralelepipedo roxo,
a seta rosa indica a direcdo de aplicacdo do campo magnético, sempre perpendicular a superficie
do porta-amostras, a seta azul representa o vetor normal a superficie da amostra e 6 representa

o0 angulo de inclinacdo da amostra.

(a) 1,2cm (b)

Amostra

Figura 3.4 — (a) Montagem dos filmes no porta-amostras do PPMS. Em (b) temos a configuracéo feita para
variacdo angular e em (c) o diagrama que representa essa configuracao.

Fonte: Producéo da autora.

3.2 Dados do crescimento

Nesta secao esta descrito o procedimento de crescimento das amostras estudadas neste trabalho
usando a técnica MBE a qual permite controlar a espessura dos filmes que pode variar de varias
monocamadas a micrémetros. As amostras sao: 4 filmes de Bi>Tes com capa de BaF, 1 filme
de Bi>Tes sem capa e 1 poco quantico baseado em PbTe. Para o crescimento de todas as
amostras estudadas neste trabalho o substrato utilizado foi de fluoreto de béario, BaF,
monocristalino sintético clivado no plano (111). O fluoreto de béario é um substrato
comercialmente disponivel e apropriado para crescer os filmes de Bi>Tes devido a proximidade
do parametro de rede e coeficiente de expansdo térmica [16]. Para o crescimento do pogo de
PbTe foi inicialmente crescido um buffer no substrato para diminuir o strain devido

incompatibilidade da rede com o substrato (Aa/a ~ 4,5%) [77].

As quatro amostras de telureto de bismuto com capa de fluoreto de bario foram crescidas usando
trés células de efusdo carregadas com cargas sélidas de Bi.Tes, BaF2 e Te, com estequiometria

nominal. A oferta de Te, @, € definida pela razdo entre a pressdo do feixe equivalente de Te,
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BEPTe, € a presséo do feixe equivalente de Bi>Tes, BEPsi2Tes. Para o crescimento dos filmes, as
cargas solidas de Bi>Tez e Te foram usadas simultaneamente, com ®r igual a 3, para compensar
a evaporacdo do Te durante o crescimento. Para as quatro amostras, as condicdes de
crescimento foram iguais somente variando a espessura dos filmes. A temperatura de
crescimento dos filmes foi mantida em 270 °C e a BEPsizres foi ajustada para 2x107 Torr.
Posteriormente, a fonte sélida de BaF> foi usada para crescer uma capa de protecdo com 75 nm
sobre cada um dos filmes. Para o crescimento da CP, a temperatura usada foi 240 °C. Também
foi estudada uma amostra de Bi,Tes sem CP com espessura de aproximadamente 156 nm
crescida com a temperatura de substrato mantida em 260 °C, sem oferta extra de teldrio e
BEPsizTes 5107 Torr. A Tabela 3.1 mostra a identificacdo, a espessura de cada filme de Bi;Tes,
a espessura da CP, a temperatura do substrato (Tsug), @ BEPgiztes € a Oferta extra de telario @r.
Tabela 3.1 - Descrigdo dos parametros de crescimento dos filmes de Bi>Tes. Na tabela sdo apresentados os

ntmeros de identificacdo das amostras, a espessura da capa de protecdo, a oferta de telurio ®g, a pressao do feixe
equivalente de Bi;Tes, a temperatura do substrato e a espessura da amostra.

15025 156 = 260 5x10°7 0
17015 150 75 270 2x10°7 3
17016 75 75 270 2x10°7 3
17017 35 75 270 2x10°7 3
17018 15 75 270 2x10°7 3

Fonte: Producdo da autora.

A Figura 3.5 mostra uma visdo esquematica das amostras de Bi>Tes estudadas neste trabalho.
Em (a) temos a estrutura da amostra de Bi>Tes sem capa, em (b) da amostra de Bi>Tes com
filme de maior espessura e capa de fluoreto de bario sendo que as demais que possuem capa sé
apresentam diferente espessura do filme. E importante mencionar que o crescimento da camada
de protecéo foi feito usando BaF> por este composto ser eletricamente isolante. Foi verificado
que os contatos elétricos foram possiveis ja que o indio difundiu através da camada de BaF: e
atingiu a camada de Bi,Tes na estrutura da amostra. Isto pode ser confirmado pelo

comportamento metalico exibido pelas amostras com capa que esté apresentado na Secdo 4.1
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(a) BiTe; (156nm) (D)
Supy )

Figura 3.5. Visdo esquematica das amostras de Bi;Tes estudadas neste trabalho: (a) 15025 e (b) 17015.

BaF, (75 nm)

BigTC} (150 1’111’1)

Fonte: Producdo da autora.

O objetivo do crescimento da camada de fluoreto de bario ndo-removivel foi de evitar a
oxidacdo da superficie para preservar os estados topoldgicos de superficie, possibilitar a
investigacdo das propriedades topoldgicas e potencializar as aplicacdes em condicdes
ambientes. De fato, o filme de Bi>Tes teve a superficie preservada como mostraram medicGes
de espectroscopia de fotoelétrons excitados por raios X (XPS, da sigla em inglés) feitas em uma
amostra com filme de Bi>Tes de 150 nm de espessura e com capa de BaF, de 75 nm cujo
crescimento foi similar as 4 amostras com capa estudadas neste trabalho. No experimento foi
utilizado um canhd&o de sputtering (com ions de argbnio) para desbastar a superficie da amostra
e checar quais elementos estavam presentes na superficie através de XPS. Antes de comecar 0
sputtering, ndo havia sinal de Te ou Bi. O sinal do Te e Bi cresceram exponencialmente com o
tempo de sputtering e o sinal do Ba e F decresceu. Somente uma espécie de Te e Bi foi detectada

na amostra o que descarta a possibilidade de 6xido na superficie.

Para o crescimento do poco baseado em PbTe foram utilizadas quatro células de efusdo, a do
PbTe, Te, Bi>Tez e de Eu. Durante o crescimento de todas as camadas a temperatura foi mantida
fixa em 210 °C. Um esquema dessa amostra pode ser visto na Figura 3.6(a). Para crescer o
buffer de PbogsEuo,12Te com 2,3 um de espessura as células de PbTe, Te e Eu foram utilizadas.
Para o crescimento das barreiras, as quatro células de efusdo foram usadas simultaneamente,
sendo que o bismuto foi utilizado para garantir o tipo n para 0 poco, e a espessura obtida de
cada barreira foi de 30 nm. Enquanto que para o crescimento do filme de PbTe somente as
fontes de PbTe e de Te foram utilizadas, sendo a espessura do po¢o de 10 nm. Na Figura 3.6(b)
estd um diagrama mostrando os gaps de energia em meV das barreiras e do poco. A banda de
conducdo esta representada pela linha amarela e a de valéncia pela linha verde. O gap de energia
das barreiras, Egj,, € de 727 meV e o gap de energia do pogo, Eg,,,, é de 190 meV. Conforme
[35], essa amostra possui 0 minimo da banda de conducdo alinhado com o minimo da banda de
valéncia e o descasamento da banda de conducéo é 55%. Com isso, tem-se que a diferenca de
energia entre o fundo e o topo da banda de conducgéo, AEc, é 295 meV e, por conseguinte, a

diferenca entre o fundo e o topo da banda de valéncia, AEv, é 242 meV.
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Figura 3.6 — A estrutura e o diagrama de energia, respectivamente em (a) e (b), do poco quantico baseado em
PbTe que possui um buffer de PbogsEuo 12Te e barreiras de PbogsEuo 12Te:Bi. Os valores dos gaps de energia sdo
dados em meV.

Fonte: (a) Producéo da autora e (b) [25].
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

Neste capitulo, sdo apresentados os resultados experimentais das medic¢Ges de caracterizacdo
elétrica e magnetorresisténcia realizadas no pogo quantico baseado em PbTe do tipo n e nos
filmes de Bi>Tes. As medidas de MR no pogo de PbTe foram coletadas na faixa de temperatura
entre 30 K e 1,9 K e foram realizadas sem e sob iluminacdo utilizando um LED azul. As
medicOes de MR na amostra de Bi>Tes sem capa foram realizadas entre 50 e 1,9 K enquanto

que para a amostra com capa foi entre 30 e 1,9 K.

Os resultados referentes as amostras de Bi;Tes estdo separados em medidas de transporte
elétrico na Secdo 4.1 e em medidas de MR na Secdo 4.2. Incialmente, as medidas de transporte
elétrico das quatro amostras de Bi>Tes com capa séo apresentadas para analisar a influéncia da
espessura do filme nas propriedades elétricas e, em seguida, é feita uma comparacédo entre a
curva de resisténcia em funcdo da temperatura das amostras com espessuras aproximadas a 150

nm com e sem capa.

Na Secdo 4.2, sdo mostradas as medidas de resisténcia de todas as amostras de Bi,Tes com
aplicacdo de campo magnético. Para a amostra sem capa 0 estudo foi realizado para o
comportamento oscilatorio encontrado em altos campos. Para as amostras com capa, foi
investigado o efeito de antilocalizacdo fraca na regido de baixo campo exibido somente pela

amostra com menor espessura.

Por fim, estdo na Secdo 4.3 os resultados das medicGes feitas no poco de PbTe que sdo as
medidas de resisténcia em funcéo da temperatura feitas no escuro e com LED azul e as medidas

de magnetotransporte, que exibem claras oscila¢fes quanticas somente sob iluminacao.

4.1 Medidas de transporte elétrico dos filmes de Bi>Tes

Conforme mencionado na Sec¢éo 3.2 foram estudadas nesse trabalho quatro amostras de Bi>Tes
com capa de BaF; e os resultados obtidos utilizando o sistema Hall, descrito na Secdo 3.1.2
estdo apresentados na Figura 4.1. A Figura 4.1(a) exibe curvas de resistividade elétrica na faixa
de temperatura entre 300 e 10 K das amostras com espessuras de 15 nm, 35 nm, 75 nm e 150 nm.
Nesta figura, é possivel notar que todas as amostras apresentam comportamento metalico o que
é esperado de um semicondutor degenerado. Além disso, as medidas de mostram que a

resistividade (p) € menor para a amostra com 15 nm de espessura, entretanto as outras amostras
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apresentam os valores de resistividade inversamente proporcionais a sua espessura em todo

intervalo de temperatura medido.

Figura 4.1(b) apresenta a mobilidade eletronica dos portadores de carga, onde € possivel
observar que quanto menor a espessura da amostra menor é a mobilidade. Isto indica que, a fim
de observar oscilagBes quéanticas nestas amostras, a aplicacdo de campos mais altos sera
necessaria para amostras com menor espessura, i.e., amostras com mobilidade mais baixa
exigem campos mais altos para completarem uma érbita ciclotrénica. A amostra com espessura
de 15 nm apresenta elétrons como portadores de carga majoritarios, enquanto que nas demais
amostras os portadores majoritarios sdo buracos. Esta diferenca deve estar relacionada com
defeitos estruturais pois durante o crescimento dos filmes de Bi>Tes, existe uma concorréncia
entre formacao de vacancias de Te, Bi e defeitos de anti-sitio de Bi [80]. Como no telureto de
bismuto o Bi tem valéncia +3 e Te apresenta valéncia —2, temos que remog¢éo de um atomo de
Te da rede, implica em dois elétrons livres, ou seja, dopagem tipo-n. No entanto, uma amostra
ricaem vacancias de Te pode comecar a apresentar defeitos de anti-sitio de Bi. Com isso, quanto
mais demorado for o crescimento devido ao prolongado tempo de exposi¢do do volume a
temperaturas altas pode resultar em uma transi¢cdo n-p com o aumento da espessura. Por
Morelhdo et al. [78] foi observado que ha majoritariamente defeitos de anti-sitio de Bi em
filmes de Bi>Tes com espessuras proximas a 150 nm, que implica em portadores majoritarios
do tipo p. A Figura 4.1(c) mostra a concentracdo de portadores p em funcdo da temperatura (T).
Os valores de p indicam a natureza altamente degenerada dessas amostras.
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Figura 4.1 — (a) Curvas de resistividade p versus T . Os perfis indicam comportamento metalico comum. (b)
Mobilidade Hall e (c) a concentracdo de portadores medidas em funcédo da temperatura.
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Antes de iniciar as medicGes de MR, foram refeitas medicOes de resisténcia em funcdo da
temperatura (RT), desta vez até a temperatura minima de 1,9 K. Como pode ser visto na Figura
4.2(a), independente da espessura do filme de Bi,Tes, todas as amostras apresentam
comportamento metalico entre 170 e 10 K o que est de acordo com as curvas de resistividade
apresentadas na Figura 4.1(a). De 10 a 1,9 K, é possivel observar um aumento resisténcia das
amostras e este comportamento indica a presenca do efeito de localizagéo fraca. Esse efeito sera
investigado em detalhes na préxima secdo. Também foram realizadas medicdes de RT na
amostra de Bi>Tes com espessura de 156 nm sem capa e a curva normalizada a 300 K est&
mostrada na Figura 4.2(b) juntamente com a curva da amostra com capa e filme com espessura
de 150 nm, para efeito de comparacdo. E possivel verificar que ambas apresentam
comportamento metalico. Entretanto, em baixas temperaturas, o efeito de localizacéo fraca ndo

foi observado na amostra sem capa.
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Figura 4.2 — (a) Curvas de resisténcia normalizadas (Rn) a 170 K, obtidas no intervalo de temperatura entre 170
e 1,9 K das amostras de Bi,Tes com capa de BaF,. (b) Comparacdo entre as curvas de RT normalizadas a 300 K
das amostras com espessuras préximas a 150 nm sem e com capa de BaF.

Para calcular a razdo de resistividade residual, RRR, foi utilizado os valores de resisténcia em
300 K e o valor coletado para a temperatura mais baixa medida que foi 1,9 K, RRR =
R300/R19. Calculando a RRR dessas duas amostras os valores encontrados foram de 14 e 2,8,
para sem capa e com capa, respectivamente. Esse resultado sugere que a amostra sem capa, por
possuir maior RRR, é mais cristalina do que a amostra com capa [79]. E possivel que o

crescimento da capa de BaF tenha aumentado a desordem na amostra e por isso ela exibe efeito
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de localizacdo em baixas temperaturas. Na literatura, os valores encontrados para amostra de
Bi>Tes sdo proximos a 14 [64, 79], semelhante ao que foi obtido para a amostra sem capa deste
trabalho.

A seguir, sdo apresentadas as medi¢fes de MR nos filmes de BizTes a fim de realizar uma
investigacdo mais detalhada nos efeitos de interferéncia quantica evidenciados nas medicoes de

resisténcia elétrica.

4.2 Medidas de magnetotransporte dos filmes de Bi>Tez

As propriedades de magnetotransporte das amostras de Bi>Tes foram investigadas usando um
PPMS cujas caracteristicas estdo descritas na Secdo 3.1.3. Conforme ja mencionado, foram
estudadas cinco amostras de telureto de bismuto sendo quatro delas com capa e uma sem capa.
Inicialmente, a anélise é feita para a amostra de Bi>Tes sem capa que possui espessura de 156
nm e os resultados aqui apresentados ja estdo publicados em [70]. Conforme visto na secao
anterior essa amostra exibe comportamento metélico, o que estd de acordo com a alta
degenerescéncia caracteristica de filmes de Bi>Tes. Medidas MR também foram realizadas
neste filme. A Figura 4.3(a) mostra a magnetorresisténcia longitudinal, R,,, em funcdo do
campo magnético aplicado perpendicularmente a superficie da amostra para temperaturas entre
1,9 K e 50 K. Nesta figura, oscilacdes de baixa amplitude sdo observadas para campos
magnéticos acima de 5 T e temperaturas inferiores a 50 K. Oscila¢gbes quanticas podem ser
melhor visualizadas aplicando a derivada segunda, com respeito ao campo magnético, em R,,..
As curvas de d?R,,/dB? em funcdo do inverso do campo magnético para diferentes
temperaturas podem ser vistas na Figura 4.3(b) onde oscilacBes quanticas sdo evidentes,
exibindo a presenca do efeito Shubnikov-de Haas. Como esperado, a amplitude das oscilacdes
SdH decrescem com o0 aumento da temperatura devido ao espalhamento por fononseem T =

50 K as oscilagdes sdo pouco perceptiveis.
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Figura 4.3 — (a) R« em fungdo do campo magnético aplicado perpendicularmente a superficie da amostra. (b)
Oscilagbes SdH obtidas da derivada de Ry com relagéo a B plotado em funcéo de 1/B no intervalo de

Para determinar as propriedades elétricas desta amostra, foram realizadas medicdes de efeito

temperatura 1,9 — 50 K.

Hall na regido de temperaturas onde as oscilacbes SdH séo observadas. A Figura 4.4 mostra a

mobilidade dos portadores (eixo a direita, quadrados abertos) e a concentracdo de portadores

(eixo a esquerda, circulos abertos). Essa amostra possui elétrons como portadores majoritarios

0 que pode ser devido a formacéo de bicamadas de bismuto [78] j& que ndo foi usada uma fonte

extra de teldrio durante o crescimento. Os valores encontrados para a concentracdo de

portadores e mobilidade sdo comparaveis aos trabalhos anteriores em amostras de BizTes

obtidos através de medicdo de efeito Hall [48, 64]. Cabe ressaltar que a mobilidade dos

portadores nesta amostra € uma ordem maior do que as amostras de Bi,Tes com capa estudadas

neste trabalho (Figura 4.1(b)).
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Figura 4.4 —Mobilidade dos portadores (eixo a direita, quadrados abertos vermelhos) e a concentragdo de
portadores (eixo & esquerda, circulos abertos azuis).

As frequéncias responsaveis pelo padrdo de batimento, observado na Figura 4.3, podem ser
obtidas através da aplicacdo da FFT. As curvas de FFT estdo mostradas na Figura 4.5 onde é
possivel observar a presenca de dois picos bem definidos com frequéncias bem proximas entre
si. O primeiro pico tem uma frequéncia de f; = 59 T e 0 segundo f, = 75 T. A partir destas

duas frequéncias é possivel calcular a concentracdo de portadores usando a equacgao ngyy =

k> /3m%. Usando os valores encontrados para f; e f,, obtemos neg; = 2,5 X 108 cm? e
Nean = 3,7 X 10'® cm3, respectivamente. Das medidas Hall, a concentragdo de portadores
obtida foi de nyqy; ~ (2,1 +0,1) X 108 cm®, que é menor do que os valores obtidos das
frequéncias SdH. Esta discrepancia pode ser devida ao formato da superficie de Fermi. A
aproximacdo esférica usada para calcular ngyy ndo é apropriada da superficie de Fermi do
Bi>Tes por ter formato cilindrico [85]. Também, dependendo dos valores da concentracdo de
portadores, a forma real da superficie de Fermi pode ser indefinida, assumindo um formato
intermediario entre cilindrico e esférico [86]. Para calcular a massa efetiva ciclotronica dos
elétrons das duas frequéncias encontradas usando FFT a amplitude méxima obtida em cada
frequéncia foi plotada em funcédo da temperatura. Os pontos obtidos estdo plotados na Figura
4.5(b) bem como os ajustes (linhas solidas) realizados usando a Equagéo reduzida de Lifshitz—
Kosevich (2.10). Os valores obtidos das massas ciclotronicas para f; e f, foram m./m, =

0,046 + 0,003 e m./m, = 0,032 + 0,003, respectivamente. Esses valores encontrados sdo
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menores dos que os encontrados na literatura que foram de 0,075 m,, e 0,058 m,, porém para
cristais de Bi>Tes do tipo p. [48, 87].
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Figura 4.5 — (a) Curvas de FFT obtidas das oscilages SdH. (b) Ajuste da amplitude méaxima do FFT em fungéo
da temperatura usando a parte termodindmica da equagdo LK.

No intuito de entender a origem das oscilagdes e 0 aparecimento de duas frequéncias no gréafico
4.5(a), a equacdo geral de LK, Equacdo (2.11), foi utilizada para ajustar a curvas de ARx/Ro e
extrair o deslocamento de fase e verificar se estados de superficie contribuem efetivamente para
as oscilacdes. Para obter a componente oscilatoria ARxx da magnetorresisténcia longitudinal a
4,2 K o background foi removido utilizando uma fun¢édo polinomial. O valor da resisténcia com
campo nulo é Ro = 3,3 Q. Para obter um bom ajuste é necessario considerar a soma de duas
formulas gerais de LK. O ajuste foi realizado usando a linguagem de programacao Python e 0s
valores obtidos para as massas efetivas ciclotronicas e as frequéncias (f1 e f,) exibidos na Figura
4.5 foram usados como parédmetros de entrada no programa e a otimizacdo foi feita com o
método de minimos quadrados. Na Figura 4.6, os dados experimentais e o ajuste obtido (linha
azul) sdo mostrados. As temperaturas de Dingle obtidas foram T, = 44 K e Tp, = 68 K, dessa
forma, utilizando a Equagdo (2.12) os valores encontrados para as mobilidades sdo p; =
(1056 + 71) cm?Viste pu, = (981 + 92) cm?V1s Esses valores sdo menores do que 0s
obtidos através do efeito Hall e do que encontrados na literatura [48, 86, 87, 88], porém sdo da
mesma ordem de grandeza. Conforme mencionado na Secéo 2.4.1, e da superficie de Fermi do
telureto de bismuto ser cilindrica (logo, § = + 1/8), o valor esperado do deslocamento de fase
para férmions de Dirac é 1/2 + 1/8, enquanto que para férmions normais o valor é 0 + 1/8. Os

valores obtidos para os deslocamentos de fase foram g, — 6 = 0,59 + 0,01 (f; =597), B, —
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6 =0,57+ 0,01 (f, =75T). Estes valores sdo proximos ao esperado para férmions de Dirac.
Para confirmar se realmente a conducéo esta sendo por TSS, medic6es variando o angulo de
incidéncia (6) do campo com relacdo a dire¢do normal a superficie da amostra foram realizadas
para analisar a dependéncia das oscilacbes com o valor de 6 e verificar se as oscilagcdes séo
realmente oriundas de TSS. Neste caso, com a variagdo do angulo de incidéncia do campo, a
posi¢do dos picos na derivada permaneceria inalterada e o valor da frequéncia encontrada

através da FFT aumentaria com o valor de 6.
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Figura 4.6 — Os circulos abertos vermelhos s&o as oscilagdes SdH na curva de MR ap6s subtragdo do
background. A linha azul representa o0 melhor ajuste aos dados usando a expressao Lifshitz-Kosevich, que
fornece a mobilidade dos portadores e as fases de Berry relativas de cada frequéncia.

Para analisar a evolugdo da dependéncia angular das oscilagdes SdH na amostra sem capa,
conforme descrito na Secdo 3.1.3, 0 suporte da amostra foi rotacionado com angulos de
inclinacdo @ enquanto o campo magnético aplicado foi mantido fixo na direcdo z. Na Figura
4.7(a) é exibida a derivada segunda da resisténcia longitudinal em relacdo ao campo magnético
medida na temperatura 4,2 K escrita em funcéo do inverso da componente perpendicular ao
campo (1/B cos(6)). As medigdes foram realizadas até 6 = 66° e as curvas foram deslocadas
verticalmente para facilitar a visualizagcdo. As linhas tracejadas foram utilizadas para mostrar
que a posicdo dos picos nas curvas em (a) estdo desalinhadas conforme o angulo 6 é variado e
isto indica que as oscilagdes obtidas ndo podem ser causadas por TSS [21]. A FFT das curvas
em (a) é apresentada na Figura 4.7(b). Se a conducgdo fosse por TSS, as frequéncias obtidas
através da FFT deveriam seguir a dependéncia f « 1/cos6 [21, 89], ou seja, as frequéncias
deveriam aumentar com o valor de 6. Essa dependéncia ndo é observada de acordo com a linha

tracejada para f;. Com isso, conclui-se que as oscilagdes com a frequéncia f; séo originadas de
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estados de bulk e néo de superficie. A variagdo da posic¢do do pico relativo a frequéncia f, ndo

pode ser analisada ja que ela ndo aparece para angulos superiores a 20°.
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Figura 4.7 — (a) Segunda derivada de R« (B) em T = 4,2 K para diferentes orienta¢es angulares plotadas em
funcgdo de 1/Bcosb. (b) Frequéncias obtidas a partir da FFT realizada nas curvas mostradas em (a).

Como foi observado anteriormente, as frequéncias f; e f, tém valores muito préximos, o que
descarta que £, seja um harmonico de f;. Foi verificado em alguns sistemas que o0 aparecimento
de dois picos préximos na transformada de Fourier pode ser originada do Efeito Rashba, como
consequéncia do forte efeito de acoplamento spin-drbita presente neste material. Utilizando a
equacio kr = (2ef/h)'/? e as frequéncias f, e f, obtidas na Figura 4.5(a) os valores
encontrados para os vetores de onda de Fermi foram kp; = 0,0423A ' e kp, = 0,0477A71.
O splitting Rashba Ak pode ser calculado a partir de consideragdes geométricas levando em
consideracdo a distancia entre o centro dos dois circulos indicados na Figura 2.5. O valor
calculado para Akg foi Akg ~ 0,009 A~ e, da equagdo Ep = h?Akg”/2m,, a energia de
Rashba é de E; = 6,8 meV. Com a equacdo ap = 2ER/Akg e 0s valores obtidos para Ak e
Eg calculamos ar =1,58 eV A. O valor obtido de ay é proximo ao encontrado para uma
amostra de BiTeCl que apresentou ap =1,2 eV A porém com Akg ~ 0,003 A~1[69]. A
observacdo da separacdo do spin causada pelo efeito Rashba pode estar relacionada a oxidagao
da superficie da amostra ou a uma desordem intrinseca presente nesta amostra. Conforme
mencionado anteriormente, é esperado que o Bi>Tes sofra oxidacdo da superficie devido a

exposicdo ao ambiente com atmosfera imida [90]. Além disso, segundo um trabalho tedrico
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[72], 4tomos adsorvidos na superficie do telureto de bismuto, tais como sodio e oxigénio,
podem causar uma transferéncia de carga destes &tomos para superficie da amostra e induzir a
separacdo Rashba. Logo, as oscilacdes observadas foram na verdade causada pela oxidacao da

superficie.

Por isso, vamos agora analisar as amostras que possuem a capa de BaF> que foi crescida
justamente para evitar essa oxidacdo. Na Figura 4.8, onde R, representa a resisténcia
longitudinal da amostra quando o campo magnético é nulo, sdo apresentadas as medidas de MR
dos filmes com capa de BaF> na temperatura de 4,2 K com campo magnético de até 9 T aplicado
perpendicularmente a superficie das amostras. Nesta figura, as linhas tracejadas foram
adicionadas para mostrar que todas as amostras apresentam comportamento quase linear em
campos mais altos. Esta resposta linear a aplicagdo de campo magnético ja foi observada em
amostras de Bi>Tez[14, 61, 62] e pode ser devido a ndo-homogeneidade ou estado de superficie
presentes nos filmes. No inset é apresentado uma ampliacdo da regido de baixo campo
mostrando que apenas a amostra com 15 nm de espessura apresenta o efeito de antilocalizacéo
fraca que pode ser usado para estudar a contribuicdo de TSS para o transporte elétrico. O efeito
de WL apresentado pelas demais amostras € 0 comportamento esperado para os estados de bulk
de um isolante topologico [23]. A ideia ao estudar filmes de Bi>Tes reduzindo a espessura € a
de diminuir a contribuicdo do bulk para detectar o transporte por superficie. Para investigar o
efeito de WAL observado na amostra com filme de 15 nm, foram feitas medi¢cOes nessa amostra
aplicando campo magnético de até 1 T medindo mais pontos nesta regido. O efeito de WAL
também ja foi observado em amostras de BiTes com espessura de 55 nm crescidas por
deposicdo por laser pulsado [80], em amostras crescidas por MBE, porém com espessura de 5
nm e 50 nm e com capa protetora de ZnS onde o transporte na amostra com 5 nm foi atribuido

a superficie e bulk [47].
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Figura 4.8 — Medidas de MR das quatro amostras de Bi,Tes com capa de BaF; aplicando campo magnético até 9
T em T = 4,2 K. No inset temos uma ampliagdo na regido de campo até 0,5 T.
As medicoes de MR foram realizadas nas quatro amostras de Bi,Tez com capa para temperatura
variando entre 1,9 e 30 K. Para verificar a presenca de oscilacdes SdH para campos de até 9 T,
0 background foi removido através da derivada segunda da resisténcia longitudinal das
amostras. No entanto, nenhuma das amostras com capa apresentou um padrdo oscilatorio em
altos campos que decaia com aumento da temperatura. Considerando a previsao classica para a
formacdo de Orbitas ciclotrénicas (uB > 1), é estimado que 0 campo magnético que
possibilitaria observar as oscila¢cdes quanticas € B > 10 T, o que ndo € possivel no sistema

PPMS utilizado nesse trabalho.

Como nao foram observadas oscila¢fes quanticas que permitissem analisar a presenca de TSS,
doravante o estudo foi focado no efeito de WAL exibido pela amostra com espessura de 15 nm
em baixos campos. A Figura 4.9(a) mostra as medidas de magnetocondutividade com a
temperatura variando de 1,9 a 30 K e o ajuste utilizando a equacdo simplificada de HLN,
apresentada na Equacdo 2.16, para o estudo do efeito de WAL. Os ajustes realizados em cada
uma das curvas estdo representados pelas linhas sélidas. Os valores obtidos para o comprimento

de coeréncia de fase, [, bem como os obtidos para a estdo mostrados nas Figura 4.9(b) e (c),
respectivamente, sendo que em (b) ambos 0s eixos estdo em escala logaritmica. Na Figura
4.9(b), temos que todos os valores obtidos para o [, séo maiores do que a espessura do filme ja
que o menor valor calculado foi 32 nm em 30 K o que indica que os elétrons estdo confinados

numa regido bidimensional no intervalo de temperatura medido. Os valores encontrados em
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temperaturas inferiores a 5 K sdo maiores quando comparados aos encontrados por [81] que foi
de 49,64 nm e menores comparados aos valores obtidos em [82, 83] que foram 92 e 175 nm
para T = 5 K, respectivamente. Além disso, conforme o esperado, quanto menor foi a

temperatura da medigdo maior foi o valor obtido para o [, 0 que também foi visto por [82] em

cristais de BixTes.
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Figura 4.9 — (a) Medidas de magnetocondutividade de 0 até 1T da amostra com 15 nm em diferentes
temperaturas juntamente com o ajuste, representado pelas linhas sélidas, usando a equagao 2.16. Em (b) temos
os valores extraidos a partir do ajuste para o comprimento de coeréncia de fase e em (c) o médulo dos valores

obtidos para o parametro a.

Ainda na Figura 4.9(b), temos o ajuste realizado considerando [, &< T~", onde o valor
encontrado para r fornece qual o tipo de mecanismo de transporte dominante. O valor
encontrado de r = 0,52 evidencia que o mecanismo de transporte dominante nesta amostra
elétron-elétron o que também foi encontrado por [83]. Além disso, o valor de r também ratifica,
juntamente com os valores encontrados para L, que 0 transporte esta ocorrendo numa regiao
bidimensional [84]. A Figura 4.9(c) mostra os valores encontrados, em maddulo, para o
parametro a da equacdo HLN. O valor esperado para este parametro no caso em que tivéssemos
somente um canal de superficie participando da conducdo seria 0,50 [23]. Os valores
encontrados variam entre 0,30 e 0,44 o que difere do esperado o que indica que o bulk também
estd contribuindo para o transporte e este mesmo resultado também foi obtido por [83] onde 0
valor de o = 0,43 foi obtido para um filme de Bi>Tes com 15 nm de espessura num substrato de

Si. Kumar et al. [81], utilizando o0 modelo HLN em medidas de um cristal de Bi>Tes 0s valores
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encontrados para a variaram, em mddulo, entre 0,28 e 0,33 0 que também foi atribuido a
presenca de um unico canal de superficie com forte contribuicdo do bulk para a condutividade.
Na verdade, o efeito de antilocalizacdo fraca observado experimentalmente € um resultado
coletivo tanto da WAL dos canais de superficie quanto da WL dos canais do bulk [23]. Ao
reduzir a espessura, a intensidade do efeito de WL do bulk foi menos intenso e, assim, foi

possivel detectar o efeito de WAL da superficie na amostra com filme menos espesso.

Para saber como as propriedades elétricas desta amostra variam com a temperatura, foram
realizadas medicdes de efeito Hall aplicando campo até 9 T na mesma regido de temperatura
das medicdes de MR ja que as obtidas no LABAS/INPE s6 foram até 12 K. A Figura 4.10
mostra a concentracdo de portadores (eixo a esquerda, circulos abertos) e a mobilidade dos
portadores (eixo a direita, quadrados abertos) em funcdo da temperatura. No inset desta figura
estd a resistividade calculada usando a equagdo p = (nue)~! onde é possivel ver que a
resistividade aumenta em temperaturas inferiores a 10 K o que esta de acordo com o visto na
Figura 4.2. A concentragdo de portadores foi calculada considerando a amostra sendo
bidimensional ja que € isso que os valores encontrados para [, e r indicam. A mobilidade
encontrada é proxima a que foi medida no LABAS/INPE, que esta apresentada na Figura 4.1(b),
e é possivel ver na Figura 4.10 que a mobilidade continua aumentando com a diminui¢do da
temperatura até 1,9 K. Os valores encontrados de mobilidade sdo da mesma ordem do que foi
encontrado para o bulk de uma amostra de Bi>Tes [12] e uma ordem de grandeza menor se
comparado a amostras de Bi>Tes com espessuras de 10 e 30 nm que exibiram oscila¢bes SdH

[48, 83] e também a amostra sem capa estudada neste trabalho.
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Figura 4.10 — No eixo a esquerda, tem-se a concentragdo dos portadores e no eixo a direita a mobilidade da
amostra com capa e filme de 15 nm de espessura. No inset, estd a curva de resistividade em fungéo da
temperatura.

Com isso, encerramos a discussdo sobre as medidas das amostras de Bi>Tes para tratar dos

resultados obtidos na amostra de PbTe que se encontram publicadas em [91].

4.3 Medidas de magnetotransporte do poco de PbTe

Na Figura 4.11(a), sdo exibidas as curvas das resisténcias em funcgdo da temperatura
para o poco de PbTe do tipo n, cujo crescimento estd descrito no Capitulo 3, sob diferentes
condicbes: no escuro e sob iluminacdo de LED azul. E observado nesta figura que,
independentemente da iluminacdo, a amostra exibe comportamento isolante entre 300 K e 100
K, indicando que nesta faixa de temperatura, o transporte ocorre principalmente pelas barreiras,
que sdo isolantes. Para a amostra submetida a iluminacdo, entretanto, uma transicdo metal-
isolante é observada abaixo de uma temperatura critica, T,, proxima a 100 K. Abaixo de 100 K,
sob iluminacdo, a amostra exibe comportamento metélico indicando que a condugédo passa a ser
predominantemente pelo poco. Para ilustrar 0 que esti ocorrendo na amostra, foi feito uma
representacdo esquematica das bandas de energia da estrutura sob iluminacdo para T > T, e
T < T, que sdo mostradas na Figura 4.11(b) e (c), respectivamente. Nos dois esquemas, 0S
circulos vermelhos representam elétrons, bar se refere a camada crescida sobre o buffer e cap
é a camada crescida sobre o PbTe. Para T > T,, os portadores fotogerados a partir do nivel
doador, €g;, originados da dopagem Bi, s&o promovidos a banda de condugédo da camada cap e

rapidamente recombinam de volta para eg; (ver setas). Para T < T, os portadores fotogerados
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sdo transferidos da banda de conducéo da camada cap para 0 QW, levando ao comportamento
metalico observado na Figura 4.11(a). Isso indica que, sob iluminacéo, ocorre a formacao de
um gas de elétrons bidimensional (2DEG) no QW devido aos portadores fotogerados na camada
cap (que é a camada afetada pela iluminacdo). A Figura 4.11(c) mostra uma representacédo
esquematica das bandas de energia da estrutura sob iluminacdo. Para T > T, 0s portadores
fotogerados a partir do nivel doador, &g;, originados da dopagem Bi, sdo promovidos a banda
de conducédo da camada cap e rapidamente recombinam de volta para eg; (ver setas). Para T <
T,, os portadores fotogerados sdo transferidos da banda de condugéo da camada cap para o QW,

levando ao comportamento metélico observado na Figura 4.11(a).
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Figura 4.11 — (a) Resisténcia elétrica em funcdo da temperatura para 0 po¢o de PbTe no escuro (quadrados) e
iluminado com LED azul (circulos). (b) Representacdo esquematica das bandas de energia da estrutura sob
iluminacdo quando a temperatura esta acima de T e em (c) quando a temperatura é inferior a T.. Em (b) e (c),
os circulos vermelhos representam elétrons.

Para uma investigacdo mais detalhada, foram realizadas medi¢bes de
magnetorresisténcia com campo magnético de até 9 T e intervalo de temperatura variando entre
1,9 e 30 K com luz aplicada a superficie da amostra. Na Figura 4.12(a) sdo mostradas as curvas
de magnetorresisténcia para a temperatura de 4,2 K com a amostra sob iluminacéo e no escuro.
E possivel ver que para baixos campos com LED ligado a amostra apresenta diminuicdo na
resisténcia, indicado pela seta, o que é devido ao efeito de fotoconducdo. Além disso, a presenca
de oscilacbes para campos acima de 6 T é evidente para a amostra sob iluminacéo o que néo é
aparente na medida com LED desligado. Para confirmar que as oscila¢fes realmente ndo estdo

presentes na auséncia de luz, foi feita a subtragdo do background através da derivada segunda.
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De fato, nenhum padréo de oscilagdo foi encontrado na medida obtida no escuro enquanto que
a curva medida com LED azul ligado apresenta um claro padréo de oscilagdo como pode ser
verificado através da derivada segunda exibida na Figura 4.12(b). Esse efeito pode estar sendo
induzido pelos portadores fotogerados e transferidos para o poco sob iluminag&o. E esperado

que o PbTe exiba oscilagdes quanticas em baixas temperaturas [38, 67, 77, 92].
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Figura 4.12 — Em (a) encontra-se a comparagdo entre as medidas de magnetorresisténcia no escuro e usando um
LED azul com a temperatura em 4,2 K. Em (b) estdo mostradas as curvas da derivada segunda de Ryx com
respeito a B plotadas em funcéo de 1/B das medidas apresentadas em (a).

As medidas de MR com o poco sob iluminacdo por LED azul obtidas em diferentes
temperaturas sdo apresentadas na Figura 4.13(a). Para campos mais altos as curvas de MR
apresentam efeito SdH para temperaturas inferiores a 20 K, que praticamente desaparece
quando T = 30 K onde a magnetorresisténcia é predominantemente linear no intervalo de
campo medido. Para estudar as oscilacbes Shubnikov-de Haas o background, devido a
contribuicdo classica e ao efeito de MRL que ja foi encontrado para amostras de PbTe [53], foi
removido através da derivada segunda da curva de Rxx com respeito ao campo. A derivada
segunda da resisténcia longitudinal em funcéo do inverso do campo (1/B) ¢ exibida na Figura
4.13(b) para as temperaturas medidas entre 1,9 e 30 K. Por clareza, as curvas nas diferentes
temperaturas foram deslocadas verticalmente. E possivel ver que as curvas apresentam um
padrdo de oscilacdo e que a amplitude das oscilagbes é amortecida com o aumento da

temperatura ndo sendo mais observaveis em T = 30 K.
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Figura 4.13 — (a) Curvas de magnetorresisténcia com campo variando até 9 T do po¢o quantico sob iluminacéo
azul no intervalo de temperatura 1,9 K — 30 K. Em (b), derivada segunda de Rxx com relacdo B plotada em funcéo
1/B para as diferentes temperaturas sendo que as curvas foram deslocadas verticalmente.

Para obter as frequéncias que compde as oscilacbes, a FFT foi aplicada as curvas exibidas na
Figura 4.13(b) no intervalo (0,112 <1/B < 0,25T~1). As amplitudes da FFT, também
deslocadas verticalmente, sdo apresentadas na Figura 4.14(a). A frequéncia principal das
oscilacBes é f, = 42 T e ainda outros trés picos sdo observadosem f, = 14T f; =31 Tef; =
86 T. A frequéncia f; parece ser o segundo harmoénico de f, umavez que f5/f, = 2,04. O pico
em aproximadamente f; = 31T ndo aparece claramente para todas as temperaturas, mas
usando a funcdo Gaussiana para encontrar picos ocultos obtemos que esta frequéncia é
necessaria para reproduzir o pico principal. Na Figura 4.14(b), a curva de FFT a 4,2 K, onde o
pico em f; ndo é observado, é representada pela curva preta e o ajuste incluindo quatro
frequéncias pela curva verde, a curva laranja é relativa a frequénciaem 14 T e a curva vermelha
em 86 T. Como pode ser visto, duas frequéncias (curvas rosa e azul) foram usadas para
reproduzir o pico principal desta curva. Além disso, como veremos mais adiante nesta secéo,
essa frequéncia também é necessaria para obter um bom ajuste usando a expressao completa de

Lifshitz-Kosevich.
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Figura 4.14 — (a) Amplitude FFT em func¢do da frequéncia f para as diferentes temperaturas medidas,
evidenciando que quatro frequéncias fo, f1, f2 e fscompdem as oscilagdes SdH. Em (b), a curva em verde
representa o ajuste de quatro Gaussianas a curva FFT em 4,2 K representada pela curva em preto.

A partir da dependéncia da amplitude FFT com a temperatura, obtemos a massa efetiva
ciclotronica dos portadores que participam da oscilacdo através do termo termodindmico da
equacdo LK, Equacdo (2.10). O ajuste realizado com os valores maximos da amplitude da FFT
é mostrado na Figura 4.15(a) para as trés frequéncias e sdo representados pelas linhas sélidas.
Os valores obtidos para as massas ciclotrénica foram de m,,/m, = 0,048 £+ 0,003,
me/m, = 0,063 + 0,004 e m,,/m, = 0,071 £+ 0,005. O valor de massa obtido para a f; é
um pouco maior que o dobro do esperado para o vale longitudinal (0,021 m,) o que pode ser
devido a contribuicdo de duas sub-bandas longitudinais. Entretanto, o encontrado para f; €

exatamente o esperado para o vale obliquo de um pogo quantico de PbTe [39].

A ocupacdo das sub-bandas no QW pode ser verificada calculando a energia de Fermi e
comparando-a com as energias de confinamento. Para obter a energia de Fermi, calculamos
primeiro a concentragdo de portadores. Para sistemas bidimensionais, 0 nimero de portadores
é diretamente proporcional a frequéncia e é dado por n,, = ef/h,onde f representa a
frequéncia obtida pela FFT. Como obtivemos quatro frequéncias, para calcular o nimero de
portadores vamos considerar a soma do valor obtido para cada uma delas. Assim, 0 nimero de
portadores total calculado foi de n = (5,8 +0,2) x 102 cm™2 que é da mesma ordem dos

valores encontrados em [39, 93] para 0 PbTe. Medicdes de feito Hall foram realizadas
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utilizando o PPMS para obter o nimero de portadores a 4,2 K sob iluminacao azul e o valor
obtido foi de n = (5,42 +0,01) X 102 cm™2 0 que esta bem proximo do que foi obtido
através da FFT. A energia de Fermi foi calculada para o pogo integrando sobre a densidade
bidimensional de estados para todas as sub-bandas de forma a obter concentracao de portadores
das oscilacGes e o valor encontrado foi de 77,5 meV. Conforme Peres et al. [24], pela previséo
tedrica os niveis quantizados no QW de PbTe do tipo n possuem energias de 11, 38, 78, 123,
170 e 219 meV para os vales longitudinais, enquanto que para os vales obliquos sdo de 45 e
154 meV. Assim, dois vales longitudinais e um obliquo estdo populados e participando da
conducdo. De acordo com [94], a razdo entre uma frequéncia originada de um vale obliquo e
um vale longitudinal é f, /f; =2,24. Calculando a raz&o entre f; e f, obtemos 2,21 e, portanto,

as frequéncias f, e f; sdo originadas da contribuicdo do vale longitudinal e obliquo,
respectivamente.
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Figura 4.15 — (a) Ajuste utilizando a Equacao (2.10) para obtencdo das massas efetivas ciclotrénicas para as trés
frequéncias obtidas através da FFT. Em (b), a linha sélida representa o ajuste utilizando a Equagéo (2.11) a
componente oscilatéria normalizada AR,../Ry.

Como temos f,/f; = 1,3 segue que f, ndo pode ser o segundo harménico de f;. Tedrica e
experimentalmente [5, 21, 71] é visto que o PbTe pode sofrer efeito Rashba o que poderia
explicar o aparecimento da frequéncia f,. No entanto, a divisdo Rashba em pogos de PbTe foi
observada no vale longitudinal, que foi dividido em duas frequéncias proximas [94] e, no nosso
caso, a f; esta atribuida ao vale obliquo e o vale longitudinal atribuido a frequéncia f, néo
sofreu divisdo, o que exclui o efeito Rashba. O surgimento de f, também poderia ser devido ao

espalhamento magnético inter-sub-banda que s6 ocorre quando a segunda sub-banda fica
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ocupada [95] e, como ja vimos, temos mais de uma sub-banda ocupada nesta amostra de PbTe.
Porém, a amplitude da FFT caso ocorresse esse espalhamento deveria ser independente da
temperatura [95], 0 que ndo € o caso aqui como pode-se observar na Figura 4.15(a). Portanto,
esse espalhamento inter-sub-banda é improvavel. Por outro lado, recentemente, descobriu-se
que a introducdo de defeitos no PbTe, como antissitios de Tepp, pode induzir a uma inversdo de
banda proxima ao ponto L da zona de Brillouin dando origem a estados topoldgicos de
superficie [4]. Neste caso, a contribuicdo dos canais de TSS pode ser detectada usando a

expressao completa de LK, dada na Equacéo (2.11), para analisar a curva experimental.

Para usar a Equacdo (2.11), a curva de magnetorresisténcia escolhidafoiade R, emT = 4,2 K
e 0 background foi removido subtraindo um polinémio de grau dois e as massas ciclotrénicas
ja obtidas foram utilizadas. O ajuste foi realizado na curva 4R,, /R, usando o método de
aproximacdo de minimos quadrados e o resultado estd exibido na Figura 4.15(b). Duas
frequéncias como pardmetros de ajuste foram necessarias e os valores obtidos foram f; =36 T
e f, =42T, que estdo em concordancia com os valores de f; =31 T e f, = 42 T obtidos da
analise FFT. A partir do ajuste apresentado na Figura 4.15(b) obtivemos também as fases de
Berry a; = 1,05+ 0,01 e a, = 0,52 + 0,01, para as frequéncias f; e f,, respectivamente. O
valor obtido para a; é o esperado para os férmions normais. J& o valor a, = 0,52 sugere a
existéncia de férmions de Dirac contribuindo para o transporte elétrico neste QW o que explica
porque a frequéncia f, ndo pdde ser identificada como um vale longitudinal ou obliquo. Neste
caso, a inversao de banda proxima ao ponto L da zona de Brillouin de acordo com [4] levou a

uma mistura de férmions normais e de Dirac.

Para confirmar as fases Berry relacionadas as frequéncias f; = 36 T e f, = 42 T, separamos as
componentes da oscilacdo original conforme exibido nas Figura 4.16(a) e (b). Em seguida,
fizemos o diagrama de Landau para cada componente oscilatoria para obter as fases de Berry
relativas a cada uma das frequéncias. Na Figura 4.16(c) as linhas representam o melhor ajuste
linear aos minimos das oscilacdes sendo que a intersecdo do ajuste linear com o eixo N fornece
a fase de Berry. A fase Berry encontrada para f; foi 1,06 + 0,01 e para f, obtivemos 0,53 +
0,01 que estdo bem proximos aos valores obtidos pelo ajuste usando a simulacéo
computacional. Logo, temos que a frequéncia f, esta associada a uma fase de Berry ndo trivial

indicando a presenca de estados topologicos de superficie.
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5 CONCLUSOES

Este trabalho de doutorado teve como objetivo investigar as propriedades de magnetotransporte
de compostos semicondutores baseados em PbTe e BixTes. As amostras estudadas foram
crescidas pela técnica de MBE num substrato de BaF> clivado no plano (111). O po¢o quéntico
baseado em PbTe de 10 nm de espessura possui um buffer de PbogsEuo,12Te, as barreiras sao de
PbogsEuo,12Te:Bi. Para o estudo dos filmes epitaxiais de Bi>Tes, foi utilizado uma série com
espessura do filme variando entre 15 e 150 nm cobertos por com uma camada de BaF, bem

como um filme com espessura de 156 nm sem capa protetora.

Primeiramente, as amostras medidas foram os filmes de Bi>Tes. Com relacdo aos filmes com
capa de protecdo, quanto mais fina a espessura do filme menor foi a mobilidade, maior o nimero
de portadores e menos pronunciado o efeito de WL visto nas curvas RT em temperaturas
inferiores a 10 K. Independente da espessura, nenhuma das amostras exibiu oscilagdes
quéanticas a 1,9 K no intervalo de campo medido. O efeito de WAL apareceu apenas nas medidas
de MR da amostra com 15 nm em regides de baixo campo magnético. As demais amostras
somente exibiram o efeito de WL indicando que a conducéo esta ocorrendo predominante pelo
bulk. O modelo de HLN foi utilizado para ajustar as curvas de MR da amostra com 15 nm, e

encontrar o comprimento de coeréncia de fase, L, € 0 valor do parametro a que poderia indicar
conducéo por estados de superficie. Os valores obtidos para o [, evidenciam gue o transporte

esta ocorrendo numa regido bidimensional e que o mecanismo dominante em temperaturas
menores que 30 K é o espalhamento elétron-elétron. Ja os parametros @ demonstram que o
efeito de WAL observado é na verdade uma mistura com o efeito de WL proveniente da

conducéo pelo bulk.

O filme de Bi2Tes sem capa, exibiu comportamento metalico em toda a faixa de temperatura
medida, ou seja, ndo exibiu o efeito de WL e nem o de WAL nas medidas de MR em baixos
campos. Em altos campos, essa amostra exibiu magnetorresisténcia linear seguida por
oscilagcBes SdH em baixas temperaturas. O estudo das oscila¢fes foi realizado através da FFT
identificando que elas sdo compostas por duas frequéncias proximas. As massas ciclotrénicas
relativas a cada uma destas frequéncias foram calculadas usando a equacéo reduzida de LK.
Com a equacdo completa de LK as fases de Berry obtidas para ambas as frequéncias sdo
préximas ao que € esperado no caso de haver transporte por superficie. No entanto, variando o

angulo de incidéncia do campo constatou-se que estas oscilagdes sdo mais efeito de bulk do que
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de superficie uma vez que ndo seguem a dependéncia angular esperada para TSS. A observacao
da separacao do spin causada pelo efeito Rashba, que deu origem as duas frequéncias na FFT,
pode estar relacionada a oxidacdo da superficie da amostra. Logo, a degradacdo da superficie

exerceu forte influéncia nas propriedades de transporte do filme.

Para a amostra de PbTe, inicialmente, foi analisada a influéncia da luz na curva de resisténcia
em funcgdo da temperatura na faixa de 300 K até 1,9 K. Com LED ligado foi visto que quando
a temperatura esta em torno de 100 K ocorre uma transicao isolante-metal e que a resisténcia
chega a diminuir quatro ordens de grandeza quando comparada com a medida sem luz. Essa
transicdo € atribuida a transferéncia de portadores de carga da barreira de PbEuTe para o PbTe
sob iluminacdo. Em seguida, foi observado que as curvas de MR em baixas temperaturas
exibem oscilacdes apenas quando a amostra esta sob iluminacdo e também mostram uma
diminuicdo da resisténcia em baixos campos. O efeito visto em baixo campo é atribuido ao
efeito de fotoconducdo. Para analise das oscilagdes em altos campos, a subtracdo do
background através da derivada segunda foi realizada nas curvas de R,..(B) e aplicacdo da FFT
mostrou que quatro frequéncias compdem essas oscilagdes. A frequéncia f; foi atribuida ao
segundo harménico de f;. O nimero de portadores calculado a partir dessas frequéncias foi
bem préximo ao obtido pelo efeito Hall e com o valor encontrado foi identificado que dois vales
longitudinais e um vale obliquo estdo participando da conducdo na amostra. Das massas
ciclotronicas encontradas para f, e f;, bem como a razdo entre elas, concluiu-se que f,
corresponde ao vale longitudinal e f; ao vale obliquo. Com a equagdo completa de LK, o valor
da fase de Berry obtida pelo ajuste para f, evidencia conducao por TSS. Através da separagdo
das componentes oscilatérias da curva e usando o diagrama de Landau foi possivel confirmar
a fase de Berry encontrada pelo ajuste evidenciando que f, realmente deve ser atribuida a

estados de superficie.

Como trabalhos futuros, propde-se submeter as amostras de Bi>Tes com capa de BaF, a campos
acima de 9 T, em especial, a amostra com 150 nm de espessura para averiguar a presenca de
oscilagbes quéanticas. Ou ainda, realizar medi¢6es na amostra com 15 nm em temperaturas
menores que 1,9 K pois pode ser que com a reducéo da temperatura o transporte passe a ocorrer
predominante pela superficie. Em geral, o valor obtido para a desta amostra com 15 nm esta
aumentando com reducdo da temperatura e, pode ser que em temperaturas mais baixas o valor

possa atingir 0,50 que é o esperado para férmions de Dirac.
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