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It’s alive! It’s alive! - Victor Frankenstein



Resumo

Neste trabalho investigamos um desdobramento de aproximadamente 0,19
meV no espectro de luminescéncia do Lower Polariton (LP) em uma mi-
crocavidade semicondutora de espessura A com um poc¢o quantico de GaAs
imerso. Existem algumas causas possiveis para o desdobramento em energia
do LP em uma microcavidade. Ao longo da dissertacao citamos as princi-
pais e, em seguida, tentamos demonstrar por um método de eliminacao de
hipdteses, baseado em medidas de fotoluminescéncia, que o fendomeno ob-
servado ¢é o splitting entre éxcitons com momento de dipolo Longitudinal e
Transversal em relagao ao vetor de onda do éxciton no plano do poco quantico
decorrente das interagoes de troca.



Abstract

In this work we investigate a splitting of aproximately 0,19 meV in the lu-
minescense spectrum of the Lower Polariton (LP) in a semiconductor mi-
crocavity of thickness A with a GaAs quantum well embedded. There are
some possible causes for this energy splitting in the LP mode. Along this
dissertation we mention the main ones and then follow to demonstrate, by a
process of hypothesis elimination based in photoluminescense experiments,
that the phenom observed is a splitting between excitons with longitudinal
and transversal dipole momentos in relation to the exciton wave vector in
the plane of the quantum well due to the exchanche interactions.
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Capitulo 1

Introducao

Excitons podem ser entendidos como pares elétron-buraco que interagem
entre si por atracao coulombiana e que sao caracterizados por transicoes
energéticas discretas. Do acoplamento de um éxciton com um campo ele-
tromagnético resulta um éxciton-polariton: uma quasiparticula que combina
propriedades de éxcitons e fotons.

Os éxcitons-polaritons foram previstos teoricamente no final da década
de 50 por Hopfield [1] e Agranovich [2]. Desde entdo eles tém sido estu-
dados extensivamente em semicondutores bulk, filmes finos, pogos e pontos
quanticos e wires. Dentre todas as estruturas nas quais os polaritons podem
ser estudados aquelas nas quais o acoplamento da luz com o éxciton é mais
forte sao as microcavidades.

Uma microvavidade pode ser tratada como uma cavidade Fabry Perot
contendo um poco quantico embebido. Um Fabry Perot consiste, basica-
mente, de dois espelhos planos altamente refletores dispostos paralelamente
um ao outro e separados por uma distancia que pode ser fixa ou variavel. No
caso da microcavidade ha dois espelhos DBR e entre eles hd um meio ativo.

Espelhos DBR (Distributed Bragg Reflectors) sao estruturas periddicas
formadas por camadas alternadas de materiais semicondutores de indice de
refragao diferentes. A espessura de cada camada é determinada pela condi¢ao
de que haja interferéncia positiva entre as frentes de onda refletidas por cada
interface. Essa condicao é satisfeita se a espessura de cada camada for igual
a um quarto do comprimento de onda da luz incidente no material de cada
interface.

Uma das conseqiiéncias da estrutura periodica dos espelhos DBR é o
surgimento de bandas fotonicas proibidas para a propagacao da luz. Em
determinada faixa espectral a refletividade pode exceder 99%. A essa faixa
dé-se o nome de Stop Band. Espelhos DBR reais sao levemente transparentes
mesmo na Stop Band ja que fétons podem passar pela banda fotonica proi-
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bida por tunelamento. O fator de qualidade QQ de uma cavidade ressonante
depende da refletividade dos espelhos que a formam. Em boas amostras o Q
esta acima de 1500.

A intensificagdo do acoplameno entre luz e matéria numa microcavidade
pode ser entendida através de uma imagem semiclassica. Um féton que se
propaga numa cavidade 6tica ao chegar em sua borda encontrard um espelho
DBR e, entdo, serd refletido (com grande probabilidade) ou transmitido por
tunelamento (com probabilidade muito menor). Se refletido, esse féton ira
interagir com um éxciton no poco quantico ou atingir o espelho DBR oposto,
onde serd novamente refletido com alta probabilidade. Em cavidades de alto
fator de qualidade um féton é refletido, em média, mais de 100 vezes antes
de ir para o meio externo. Isso significa que a probabilidade de que eles
interajam com um éxciton é 100 vezes maior que em um pog¢o quantico sem
espelhos. Se os fotons dentro da cavidade sao refletidos um ntimero suficiente
de vezes para que possam ser absorvidos e reemitidos por éxcitons do pogo
quantico em um numero grande de ocasioes atinge-se o chamado regime de
acoplamento forte.

O regime de acoplamento forte foi observado pela primeira vez no inicio
da década de 90 por Weisbuch et al. [3]. Este regime se manifesta pelo
anticrossing dos modos éxciton polariton. Se a amostra for bombeada no
ponto de ressonancia entre o modo da cavidade e a energia de transicao
do éxciton verifica-se o surgimento de dois modos distintos no espectro de
luminiscéncia da cavidade: o Upper Polariton(UP) e o Lower Polariton(LP).
No ponto de anticrossing ha um uma separacao entre os modos UP e LP que
é chamada de Rabi Splitting.

Uma propriedade subjacente de todo fluido quantico é a de que um
numero par de férmions podem ser combinados de modo a formar uma
particula de spin inteiro, ou seja: um bdson. Tais compostos bosonicos,
como todo bdson, podem se condensar abaixo de uma certa temperatura
critica - tipicamente a temperatura na qual o comprimento de de Broglie ter-

2 , , N . ~ . , .
mal, A ~ ,/mﬁ—BT, é comparavel a distancia entre os bdsons. Buracos, sejam

leves ou pesados, e elétrons possuem spin semi-inteiro. Polaritons, portanto,
possuem carater bosonico.

Uma consequéncia de grande interesse do carater bosonico dos polaritons
de cavidade é a possibilidade de geracao de um laser de baixo limiar. Num
condensado de polaritons as fases dos éxcitons e fotons estao atreladas a um
polariton. Os polaritons, por sua vez, formam um condensado coerente. O
campo oscilante na cavidade adquire as mesmas fases e energias dos pola-
ritons e, portanto, nao ha necessidade de inversao de populacao para que
haja emissao laser. Um resultado pratico disso é que o limiar da densidade

12



elétron-buraco para que haja emissao coerente ¢ muito menor do que o de
um laser tradicional no mesmo meio semicondutor.

Tem chamado atencao da comunidade cientifica, também, o estudo da
dinamica de spin de polariton em microcavidades [4]. Existem vérios pro-
cessos responsaveis pelo processo de relaxacao de spin. O processo mais
relevante em microcavidades ocorre devido as interacoes de troca de curto e
longo alcance entre elétros e buracos. Este mecanismo dé origem a um des-
dobramento em energia conhecido na literatura como splitting Longitudinal-
Transversal (L-T). Esse desdobramento estd associado a separagao em energia
entre éxcitons com momento de dipolo paralelo e perpendicular em relacao
a sua dire¢ao de propagacao no plano do poco quantico.

Neste trabalho estamos interessados no desdobramento do espectro de
luminescéncia do Lower Polariton em dois picos com separacao de aproxi-
madamente 0, 19meV . Mostraremos adiante que dentre os varios processos
que podem gerar esse tipo de estrutura no espectro o tinico compativel com
nossos dados experimentais é o splitting L-T.

Esta dissertagao esta dividida em sete capitulos. No capitulo 2 deduzire-
mos as equacoes de reflectancia de espelhos DBR e de cavidades Fabry Perot
chegando, finalmente, aos espectros de reflectancia da microcavidade.

No capitulo 3 discutiremos alguns detalhes relevantes sobre pogos quanticos
e estrutura de bandas em semi-condutores. Em seguida mostraremos através
de calculos variacionais que éxcitons sao sistemas similares a um atomo de
hidrogénio. Por fim, deduziremos a equacao de dipersao do Polariton de
cavidade.

No capitulo 4 discutiremos os processos de relaxacao de spin do polariton
dentro de uma microcavidade. Veremos que o processo mais relevante é
causado pelas interagoes de troca de curto e longo alcance que dao origem
ao splitting Longitudinal-Transversal.

No capitulo 5 mostraremos os detalhes da parte experimental deste tra-
balho bem como da amostra utilizada.

No capitulo 6 apresentaremos os resultados experimentais obtidos acom-
panhados das discussoes pertinentes.

No capitulo 7 retomaremos os principais resultados obtidos no trabalho e
tentaremos fundamentar melhor a relacao entre o desdobramento observado
no espectro e o splitting L-T.

13



Capitulo 2

Microcavidades

Uma microcavidade consiste, basicamente, de um meio de ganho - um poco
quantico, por exemplo - colocado entre dois espelhos de alta reflectancia. E
desejavel que a reflectividade dos espelhos na cavidade seja tao proxima de
100% quanto possivel. E impossivel alcancar reflectividades tao altas utili-
zando apenas espelhos metélicos ou espelhos dielétricos de camada unica. A
solucao para este problema é usar filmes dielétricos de multicamadas. Es-
truturas deste tipo podem atingir reflectividades superiores a 99% e, por
este motivo, vém sendo muito utilizadas em pesquisas na area de Optica de
semicondutores nos tltimos anos.

Um tipo especial de filme multicamada de grande utilidade sao os chama-
dos espelhos DBR(Distributed Bragg Mirror). Espelhos DBR consistem de
pares de materiais épticos de diferentes indices de refracao que se repetem ao
longo de uma estrutura. A espessura de cada camada é escolhida de forma
que a condicao 2.1 seja obedecida:

A
ngly =npls = T (2.1)

onde ny e ny sao os indices de refracao dos materiais que compoe o
DBR com ny > ny. Os termos l1ely sao as espessuras das camadas 1 e 2
respectivamente. A equacao (2.1) é chamada de condicao de interferéncia de
Bragg para incidéncia normal. O comprimento de onda A marca o centro da
stop band do espelho. A refletividade de um DBR serd tanto maior quanto
forem o seu nimero de camadas e a diferenca entre os indices de refracao ny
eny.

Neste capitulo trataremos a microcavidade como um ressonador 6tico
do tipo Fabry Perot formado por espelhos DBR. Primeiro deduziremos a
reflectancia de uma estrutura de multicamadas utilizando o formalismo da
matriz de transferéncia. As equacoes de reflectancia para um espelho DBR

14



aparecerao como uma extensao natural desse desenvolvimento. Em seguida
serao apresentadas algumas caracteristicas mais relevantes de uma cavidade
do tipo Fabry Perot.

2.1 Filmes de multicamadas

Nesta secao desenvolveremos o formalismo para lidar com um nimero ar-
bitrario de interfaces paralelas. Tudo que serd mostrado daqui em diante é
para o caso em que a luz incidente tem campo magnético paralelo ao plano da
interface, essa polarizacao sera chamada de polarizacao tipo p ou TM. O for-
malismo para a polarizacao TE ou tipo-s - quando o campo elétrico é paralelo
ao plano da interface - é muito semelhante e, por este motivo, sera omitido.
Os resultados mais relevantes relativos a polarizacao TE, entretanto, serao
mostrados no final desta secao.

A figura 2.1 mostra uma estrutura multicamadas. O angulo de pro-
pagacao da luz em cada camada pode ser computado pela lei de snell:

nesinfy =nysinf; = --- = nysinfy = nyyqsinfyyq, (2.2)

onde N é o nimero de camadas da estrutura. O subscrito 0 representa o meio
pelo qual a luz passa antes de entrar no filme e o subscrito N+1 representa
o meio final.

NN+1

et - .- > Z-direction

Ry,

Figura 2.1: Propagacao da luz através de multiplas camadas

Em cada camada hd duas ondas planas. As setas indicam se a luz pos-
sui direcao incidente ou refletida. Na ultima camada existe apenas uma

15



onda propagando-se na direcao incidente. Nas interfaces entre as camadas os
campos elétricos e magnéticos da luz devem ser continuos. Isso implica nas
condicoes:

cos 0P (EP_ + E¥_) = cos 0P (EP_, + EP_) (2.3)
e
nO(E(1)3—> - E&_) =m (Ezlg—> - Ei—) (2.4)

Até agora aplicamos as condigoes de contorno apenas para a primeira
interface. Para a conexao entre a j-ésima camada e a seguinte podemos
escrever de maneira similar:

Ccos Qj(EJ(.ﬂeikjlj cosbj 4 E]@e*ikﬂj c0sbi) = cos 0j+1(E](-f’r)1_> + E](’JZ(_) (2.5)

(B — B ittty (BB ) (26)

A origem de cada camada estd arbitrariamente determinada na superficie
esquerda. O termo exponencial corresponde a fase adquirida pela onda plana
ao atravessar a camada de espessura [;. O lado direito das equagoes 2.5 e
2.6 nao necessita de ajustes de fase ja que o campo é avaliado a esquerda da
camada.

Na ultima interface as condigdes de contorno sao:

cos QN(E](\?)_}eikNZN cosfn 4 E](\f()_e’ikf\’l” cosbN) = cos 9N+1EJ(511_> (2.7)
e . .
(B N B i) B (09

O problema consiste em resolver as equagoes 2.3 - 2.8. Se conseguirmos
i P P (p) A

eliminar os termos Ey ,, Ey, e FEy.,_, poderemos obter a reflectancia e a
transmitancia do filme de multiplas camadas. Para fazer isso comegamos

reorganizando as equagoes em forma matricial:

cos0;ePi cosBjePi EJ(Q | cosBji1 cosbyg Ej(fr)l_>
nje® —ne EY Mjy1 M Ef.
(2.9)
onde
] 0 ) se 7 =0,
B = { kjl;cos;, se 1<j<N. (2.10)
e
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EY, = (2.11)

A equacao 2.9 pode ser reescrita como:

. . -1
EJ@ [ cosb;ei cos ;e i cosfj1 costpy Ej(ﬁ)lﬁ
E](ff nge'®  —nje='% Nj+1 Nyt E](-ﬂ(_

(2.12)
A equacgao 2.12 representa uma matriz distinta para cada valor diferente
de j. Podemos, entao substituir a equacao de j=1 na de j=0 para obter:

Eéi) cosfy cosb - » | cosby cosby Eépl
g | T n,  —n My _ ) (2.13)
0 0 0 no no Es”

As matrizes relacionadas a j=1 foram agrupadas no termo Ml(p ) de forma
que:

Ml(p) —

b1 —ipy 171
[ cosf; cosb, } [ cos e cos Bye } (2.14)

n1 —ng niet —nie”

Podemos substituir equacoes de maior ordem sucessivamente até chegar-
mos ao limite de 7 = N. E possivel expressar isso como:

-1 N
E((fi)) _ | cos 6y cos by (H M(p)) cosni1 coslniq Ez(\ﬂl%
EY o o picilid TN TN ’ |

(2.15)

O termo M ;p ) ¢ a matriz relacionada a uma camada arbitraria qualquer
J e é definido como:

MP) =

J

. ) otBj =i 1L
[cosﬁj cos 0 } [cosﬁje cos ;e } (2.16)

. . etBj — e B
n; n; n;es nje "

Depois de inverter a matriz do lado direito da equacao 2.16 obtemos:

® cos f3; —isin B cos 0;in;
My = [ —in; sin f3;1 cos 6; cosf3; (2.17)

Para finalizar, dividimos a equacgao 2.15 por E((f;) e invertemos a matriz
do lado da direito da equacao obtendo:
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]- E](\I;J)rla
sy | = AP | D) (2.18)
B 0
onde
® @
A@ — | 4 %12 (2.19)
Ex

1 n cos 0, N cos 0
0 0 (p) N+1
= — M: 2.20
2ng cos 6y [ ng —cosf, } (31:[1 J ) [ nys+1 0O } ( )

Na ultima matriz da equacao 2.19 os termos da coluna a direita foram
substituidos por zeros. Isto é possivel pois essa matriz opera sobre o vetor
coluna do lado direito da equagao 2.18 que possui um zero no termo mais
abaixo.

A equacao 2.18 representa um sistema de equagoes. Podemos resolver
quag P G
. E(p) (p)
esse sistema para —t5 e — =2
E
.. I 0= . .
tividade e transmitividade do filme multicamadas. Computando a matriz AP

teremos, entao:

chegando, portanto, aos coeficientes de reflec-

e ez
p - .
B
(p)
t, = Enii _ ﬁ (2.22)
Peoge) @) :
0— 11

As equagoes andlogas as 2.21 e 2.22 para luz com polarizagao tipo-s podem
ser derivadas de maneira similar ao que foi feito até agora para polarizacao
tipo-p. A equacao correspondente a eq. 2.18 sera:

— A®)

I(\fztla
B, (2.23)
0

A — aﬁ) agsz) (2.24)
- (s)  (s) :
Aoy Q9o

1 ngcosby 1 (s) 1 0
= M: 2
2n cos by { ngcosfy —1 } (H J ) Nn41 COS0p i1 O( )

=1
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) N isin 3;
Mﬁs) — cos 5] n; cos (2 26)
—in;jsin 3 cost;  cosp;
¢é a matriz de transferéncia.
Como antes, os coeficientes de reflexao e transmissao serao:

Bl (2.27)
B ol
By, 1
o= e (2.28)
Ey agy

A grande vantagem do tratamento aqui proposto é que podemos lidar
com um numero arbitrario de camadas, cada uma delas com espessura e
indice de refracao préprios. As informacgoes essenciais referentes a cada uma
das camadas estao contidas em suas respectivas matrizes de transferéncia M.
Para encontrar o efeito de multiplas camadas basta multiplicar as matrizes
correspondentes a cada uma dessas camadas de modo a encontrar A. A partir
da matriz A é facil encontrar a reflectividade e a transmitividade do sistema
através das equacoes 2.21 e 2.22. A reflectancia e a transmitancia do filme
sao dadas respectivamente por R = |r|? e T = |t|*.

2.2 Espelhos DBR

Podemos visualizar um espelho DBR como uma estrutura multicamadas com
camadas alternantes de alto (ny) e baixo (n;) indices de refragdo e com
espessura de um quarto de comprimento de onda, como na figura 2.2.

Como estamos tratando do caso de um feixe incidindo obliquamente na
estrutura DBR nao podemos mais usar a condicao de Bragg como definida
em 2.1. Levando em consideracao o angulo de incidéncia do feixe de luz na
amostra a nova condicao de Bragg é dada por:

A
/{Zjlj COs 9j = Bj = Z (229)
Para que a condicao 2.29 seja atendida devemos ter:
7
Bi=5 (2.30)

e 2.30 implica que a espessura [; das camadas devera ser de:
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N4 M4 N4 M4

Luz

Ny "Rl N

Figura 2.2: Espelho DBR

A

l, = ——+ 2.31
7 4njcos0, (2:31)
Onde usamos que:
2 .
ki = 7;”9 (2.32)

Nesta situacao o calculo da matriz de transferéncia para cada camada
(2.16) se simplifica imensamente. Temos, entao:

0 —icosf
M; = [ —ing ’8 ] (2.33)
cos 0;
As matrizes para indice de refracao alto e baixo podem ser multiplicadas
da maneira usual e agrupadas em pares. A matriz de transferéncia para cada
par terd a forma:

0 —icosfOy 0 —icosfp, —nrcosOg
. ng . nL — ny cosfy, 2 34
—ing 0 —iny 0 0 —ngcosfr,
N
2

cos Oy cosfr, ny, cos O

Podemos estender a matriz do lado direito de 2.34 para q¢ =
camadas idénticas:

pares de

N ny, cos 6
( n Lcos H)q 0
H M](p) = [ H O aL (—nH COSQL )q (235)

=1 ny, cos Oy
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Substituindo a expressao 2.35 em 2.19 obtemos:

1 (—nLcosﬂH )qcosoN—i-l (—nHCOSGL )qu+1 0

A(p) —_ ng cosf cos g ny, cos ng
2 (—nLcos H)qCOSQN—i—l (—anos L)q”N+1 0
ng cos By, cos g ny, cosfOyg ng

(2.36)

Com a matriz A calculada podemos encontrar, facilmente, o coeficiente

de reflexao a partir de 2.21:

(—'nL cos O )qcosﬁN—H . (—nH cosfp, )qmv+1

roo— ny cosfr, cos 0g ny, cos Oy ng
p (7nL cos O )qc059N+1 + <an cosfr, )qu+1
ng cos By, cos g ny, cos Oy ng
e o de transmissao a partir de 2.22:
; 1
P (—nLcoseH)qcoseN—i-l + (—nHCOSQL)qu+1
ny cos By, cos g ny, cos Oy no

(2.37)

(2.38)

As equacoes 2.37 e 2.38 representam, respectivamente, a reflectividade e
a transmitividade de um espelho DBR de N camadas de espessura % para um

feixe de luz de polarizacio tipo p e comprimento de onda . E importante
lembrar que se quisermos encontrar a relfectancia e a transmitancia devemos
elevar cada um dos coeficientes ao quadrado. No limite em que ¢ — o0,
teremos r, — 1 e ¢, — 0, como representado na figura abaixo, retirada de

[5].

o ¢

Figura 2.3: Coeficientes de transmissao e reflexao para um espelho de um

quarto de comprimento de onda com ny = 2.32 e ny, = 1.38
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2.3 Cavidade formada por espelhos DBR

Na secao anterior vimos que estruturas dielétricas de varias camadas podem
ser espelhos de altissima reflectancia. Como ja mencionado anteriormente,
uma microcavidade é, em esséncia, uma estrutura formada por dois espelhos
de alta reflectancia dispostos paralelamente um ao outro e separados por
uma distancia %, onde \y é o comprimento de onda de ressonancia e n é
o indice de refracao da camada espacadora; ou seja: uma estrutura do tipo
Fabry Perot. Nesta secao desenvolveremos o formalismo para o caso geral
de interferéncia entre miltiplos feixes de luz. A partir dele deduziremos as
equagoes que descrevem as intensidades de luz transmitida e refletida por
um instrumento do tipo Fabry Perot além de outros parametros relevantes
para este tipo de cavidade como o coeficiente de finesse, o poder de resolucao
e o fator de qualidade. O tratamento exposto aqui segue de perto aquele
mostrado na referéncia [6].

2.3.1 Interferéncia de miuiltiplos feixes

Consideremos o caso simples de uma estrutura como a mostrada abaixo,
composta por duas superficies paralelas idénticas e parcialmente refletoras.
Um feixe de amplitude FEj incide obliquamente na primeira superficie e é
refletido multiplas vezes entre as duas superficies.

/ Eot’r*
Eyr?r? )
\ Egtr Egt'r?
Eptr /
2
Eot’r \ Eotr?
Eqiz

Eoir /
Eyr

Ey

Figura 2.4: Feixe de luz sofrendo miiltiplas reflexoes entre duas superficies
parcialmente refletoras

Em todo o desenvolvimento a seguir partiremos do pressuposto de que o
feixe incide numa direcao quase normal em relagao a superficie. Portanto,
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nao mais nos preocuparemos em colocar subscritos s ou p nas equacoes.
Como usual, chamaremos de r o coeficiente de reflxao e de t o coeficiente
de transmissao. Contanto que nao haja absor¢ao no meio entre as duas
superficies, as amplitudes das sucessivas reflexoes internas do feixe incidente
serao Fot, Egtr, Egtr? e assim por diante, como indicado na figura 2.3.1. De
maneira similar, a sequéncia Eyt?, Egt?r?, Eyt?r?,..., representa a amplitude
dos raios transmitidos.

Chamando de d a separacao entre as duas superficies podemos usar geo-
metria basica para encontrar a diferenca de caminho entre dois raios trans-
mitidos sucessivos — 2d cosf—, onde # é o angulo entre um raio refletido
internamente qualquer e a normal. A figura 2.3.1 mostra essas relagoes de
maneira mais clara.

Figura 2.5: diferenca de caminho entre dois raios refletidos

A diferenga de fase entre dois feixes sucessivos é dada por 2.39:

4
0 = 2kdcosf = )\—Wndcos 6o, (2.39)
0

onde )\g é o comprimento de onda do vacuo e n o indice de refragao
do meio entre as duas superficies parcialmente refletoras. Podemos tomar
esta diferenca de fase como um fator e?
transmitidos obtendo:

e somar as amplitudes dos raios

Ep = Eot? + Egt?r?e + Egt’r*e® + ... (2.40)
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Essa é uma série geométrica de razio ¢ = r2e®, como |g| < 1 ! essa série

converge para:

Egt?
e a intensidade I = |Ep|? sera dada por:
L|t]*

onde usamos que Iy = |Eg|*.
Como ha uma mudanca na fase da luz em cada reflexao devemos expressar
o coeficiente r como um nimero complexo da seguinte forma:

r= \r\ei%, (2.43)

onde % ¢ a mudanca de fase em cada reflexao.
Como anteriormente, iremos nos referir a reflectancia como R e a trans-
mitancia como 1" aqui definidas como:

R=|r)>=rr (2.44)

T = |t]* = tt*, (2.45)

onde o asterisco denota o complexo conjugado de r ou ¢t. Usando as

equagoes 2.45 e 2.44 podemos reescrever a equagao 2.42 como:
IT?

Ir=——
r |1 — Reid|?’

(2.46)

o termo A representa a diferenca de fase total entre dois feixes definida
como:

A=6§+94, (2.47)

Podemos reescrever o denominador da equagao 2.46 da seguinte forma:

1 — R = (1 — Re™)(1 — Re™™?)
= 1—R(e™ +e7) + R
= 1—-2RcosA+ R®
4R A

= (1 — R)2[1 + mSiHQ E]

IPara visualizar isso basta notar que r, por definicdo, serd sempre menor do que 1. O
termo exponencial ird sumir quando multiplicamos por seu conjugado para tirar o médulo
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Substituindo a expressao acima em 2.46 obtemos:

Iy = L L (2.43)
(1-R)?1+ Fsin®*2
onde AR

¢é o coeficiente de finesse - uma medida da largura das franjas de inter-
feréncia.
O termo

1
_— 2.50
1 + Fsin® % ( )

em 2.48 é conhecido como fun¢ao de Airy. Seu comportamento esta mos-
trado na figura 2.3.1:

Figura 2.6: Intensidade das franjas de interferéncia

As franjas de interferéncia possuirao intensidade méxima quando a se-
guinte condicao for obedecida:

% — N, (2.51)

onde N é um numero inteiro. Usando as equacoes 2.39 e 2.47 é facil
mostrar que a equacao 2.51 é equivalente a:

4
2Nm = )\—WndCOSQ + 9, (2.52)
0
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O numero inteiro N é conhecido como ordem de interferéncia e representa
a diferenca de fase entre dois feixes sucessivos em comprimentos de onda.

Toda a discussao até agora foi feita sob a hipotese de que as duas su-
perficies refletoras eram idénticas, o que pode nao ser verdade. No caso geral
cada uma das superficies possui coeficientes de reflectividade r; = |ri]e®! e
ry = |r2‘ei‘52 respectivamente. Todas as férmulas deduzidas anteriormente sao
verdadeiras nesta nova condicao desde que valham as seguintes relacoes:

T = |tal[t2] = VI T2 (2.53)
R = |7’1HT2| =\ RlRQ (254)

&=&;% (2.55)

Os valores maximo e minimo para a intensidade transmitida Iy podem
ser encontrados fazendo A = 0 e A = 7 respectivamente. Nestas condigoes
as intensidades de transmissao serao:

]T(ma:c) T
Loz = = 2.56
Iy (1 - R?) (2.56)

IT(mzn) o T2

Lpin = = 2.57
Iy (1+ R?) ( )

Considerando o termo de absorgao A, por conservagao de energia devemos
ter:

A+R+T=1 (2.58)

E facil ver que se A =0, I,,,. = 1. Entretanto, o fator de absorcao nunca
deixard de existir e a transmitancia maxima tera sempre intensidade inferior
a um e dada pela expressao:

1-A—-R

- )2 (2.59)

Imax = (

2.3.2 O instrumento Fabry-Perot

Foi no final do século XIX que os experimentalistas franceses, Fabry e Pe-
rot, perceberam que poderiam usar o fenomeno de interferéncia de multiplos
feixes para distinguir comprimentos de onda muito proximos entre si. O
dispositivo que eles criaram utilizando uma dupla interface parcialmente re-
fletora separada por uma distancia d ficou conhecido como instrumento de
Fabry-Perot. Se a distancia d entre as interfaces for ajustdavel o dispositivo
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é conhecido como interferometro de Fabry-Perot, se o espagamento for fixo
enquanto o angulo de incidéncia da luz variar o instrumento é chamado de
etalon.

Um interferometro Fabry-Perot pode ser montado utilizando-se duas len-
tes: a primeira para colimar o feixe de luz antes que ele entre na cavidade e
o segundo para focar os feixes transmitidos em um tnico ponto. O padrao
de interferéncia formado deve consistir de anéis concéntricos. E possivel fa-
zer uma varredura sobre este padrao de interferéncia variando o espagamento
entre as interfaces e registrando a intensidade do anel central de interferéncia
com um detector. O padrao de intensidade obtido deve ser, em esséncia, uma
funcao de Airy ou uma combinacao de fung¢oes de Airy correspondentes aos
comprimentos de onda presentes no espectro.

A qualidade mais importante de um interferometro é o seu poder de re-
solugao (RP), definido em [7] como o inverso da menor variag¢ao fraciondria
% que ele permite determinar:

A
RP = < (2.60)

No caso de um instrumento Fabry-Perot, veremos adiante, RP depende
apenas do coeficiente de reflectancia R. Consideremos um espectro que con-
siste de duas frequéncias - w e w' muito préximas entre si. O padrao de
intensidade é uma superposicao das franjas de interferéncia de dois sistemas
associados a cada uma das frequéncias e pode ser representado como a soma
de duas fungoes de Airy, como mostrado abaixo:

’

A A
Iy = Io(1+Fsin2§)’1 —|—Io(1+Fsin27)’1 (2.61)

Vamos considerar que 6 é pequeno e portanto cos ~ 1. Nesta condicgao,
e da equacao 2.47, temos:

2
A=6+ %l (2.62)
€
, 2w’
A =6, + %l (2.63)

Agora, pelo critério de Taylor, podemos dizer que duas frequéncias quais-
quer estao resolvidas caso as curvas individuais de cada uma delas se cruzem
no ponto de meia altura de modo que a intensidade total no ponto de sela
seja igual a intensidade maxima de cada linha individualmente. Portanto,
no ponto de sela podemos escrever:

27



A
I = 2Iy[1 + F sin®(

Nt = I (2.64)
De 2.64 obtemos:

Fsin?( A

) =1 (2.65)

. -, .
Assumindo que A — A" é um valor pequeno podemos aproximar o termo
seno pelo seu argumento para obter:

1-R

VR

E em termos da frequéncia angular podemos escrever:

/ 2¢ 1 ¢, VR

lw—w| = EF 2 = E(m) (2.67)
Outro parametro importante em espectroscopia é a finesse de reflexao

(Fr) (reflecting finesse )definida como:

A—AN =4F 2 =3 ) (2.66)

AN—H - AN ™ \/}_%
R TIA A 3VE =" (2.68)
De 2.60, 2.67 e 2.68 podemos mostrar que o poder de resolucao de um
Fabry-Perot é dado por:

VR
1—-R
Portanto o poder de resolucao de um instrumento Fabry-Perot depende
da reflectancia e a da ordem de interferéncia N. A um dado valor R podemos
aumentar RP indefinidamente apenas aumentando N.
Outra caracteristica importante de uma cavidade Fabry-Perot é o seu
fator de qualidade Q, aqui definido como:

RP =NFr=Nr

(2.69)

Wy

@= Aw,

O fator de qualidade QQ é igual a razao entre a frequéncia ressonante e

a largura de linha da ressonancia da cavidade. Quanto maior o valor de Q

maior serd o tempo médio de permanéncia de um féton na cavidade. Uma

das maneiras de se melhorar o confinamento da luz em uma cavidade é,

portanto, aumentando seu fator de qualidade. Uma das possibilidades para
se fazer isso é utilizando espelhos com alto coeficiente de reflectancia R.

(2.70)
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Como visto anteriormente, espelhos DBR podem possuir reflectancias ex-
tremamente préximas de um e por isso eles sao muito utilizados na fabricacao
de microcavidades. Para que o confinamento da luz na microcavidade seja
maximo é importante que a reflctancia dos espelhos seja a maior possivel na
regiao do comprimento de onda de ressonancia - A\g - do ressonador 6tico.

No trabalho da referéncia [8] simulou-se o espectro de reflectancia da luz
branca para uma microcavidade do tipo Fabry-Perot formada por espelhos
DBR com 5, 10 e 20 camadas de um quarto de comprimento de onda. O
resultado pode ser visto na figura 2.7.

10— .

— 20 pares
- =10 pares
— b pares

= =
(o] w>
1 1

=
-~
e —

=
[=>]
1

=
B~
1

=
(%]

Reflectancia (%)

=
]
1

==

0,14
W+
6500 7000 7500 8OO0 8500 9000 9500

L (A)

Figura 2.7: Espectros de refléctancia de uma cavidade formada por espelhos
DBR de 5,10 e 20 camadas sob incidéncia normal e com ressonancia em
800nm

No préximo capitulo veremos como certos efeitos de eletrodinamica quantica
emergem devido ao confinamento 6ptico quando colocamos um meio de ga-
nho dentro da microcavidade.
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Capitulo 3

Exciton Polaritons em uma
microcavidade

3.1 Introducao

No capitulo anterior descrevemos o comportamento da luz em um ressonador
optico formado por espelhos DBR e vimos que essas estruturas sao capazes
de confinar fétons com muita eficiéncia em determinadas bandas espectrais.
Neste capitulo veremos o que acontece quando a luz confinada em uma micro-
cavidade interage com um meio ativo. Em particular, estamos interessados
nos efeitos decorrentes da interacao da luz com um pogo quantico. Falaremos
brevemente sobre a estrutura de bandas de um semicondutor e veremos como
podemos utilizar as diferencas de gap entre dois materiais distintos para cons-
truir barreiras de potencial. Em seguida, discutiremos algumas propriedades
relevantes de um éxciton e deduziremos sua equacao de dispersao bidimensio-
nal usando um formalismo variacional. Por fim, resolveremos o Hamiltoniano
que leva ao surgimento dos modos Upper Polariton e Lower Polariton numa
microcavidade.

3.2 Semicondutores

Determinar o comportamento de um elétron num sélido é uma tarefa muito
complicada ja que nao é possivel descrever precisamente o potencial ao qual
o elétron estd submetido devido aos atomos do sistema. Uma simplificacao
muito 1til consiste em considerar o sélido como um cristal perfeito no qual
os fons estao arranjados em uma rede periodica. Nesta condicao podemos
escrever o potencial V (7) como:

30



V(7)) = V(7 + R); (3.1)

onde R é um vetor da rede cristalina.

E possivel resolver a equacao de Schoroedinger para o potencial da equagao
3.1 através de métodos computacionais e utilizando o teorema de Bloch. Al-
guns destes métodos estao descritos na referéncia [9] e estao fora do escopo
deste trabalho.

Uma das propriedades fundamentais de sistemas com potenciais periddicos
¢é a existéncia de bandas permitidas e proibidas para os elétrons no cristal.
Nas bandas permitidas o elétron pode assumir praticamente qualquer ener-
gia, ja nas bandas proibidas nao hé niveis eletronicos disponiveis. A diferenca
de energia entre uma banda proibida e uma permitida é chamada gap. E o
valor do gap que determina se um material é condutor, isolante ou semicon-
dutor. Por definicao, um material sera semicondutor se possuir gap entre 0 e
3 eV [10]. Neste trabalho estamos interessados em um composto semicondu-
tor em particular: o Arseneto de Gdalio (GaAs). Por ser um material muito
estudado, o GaAs tem uma estrutura de bandas muito bem conhecida.

Eip)

Figura 3.1: Estrutura de bandas do GaAs em trés dimensdes [11]

A figura 3.1 mostra a estrutura de bandas do GaAs no caso tridimensi-
onal. Da figura, vemos que a energia de gap E, ¢ de 1,42eV a temperatura
ambiente (300 K). Isso significa que, a temperatura de 0K, todos os niveis
eletronicos do material estarao preenchidos até o nivel de Fermi. Portanto,
para excitar um elétron para uma nova banda permitida, chamada banda de
condugao, precisaremos fornecer ao elétron uma energia superior a energia
de gap do GaAs. Uma caracteristica importante da estrutura de bandas do
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GaAs é que o maximo da banda da valéncia e o minimo da banda de condugao
ocorrem para o mesmo vetor de onda E, neste caso em k = 0. Quando isto
ocorre diz-se que o semicondutor possui gap direto.

Quando um elétron faz a transicao da banda de valéncia para a de
conducao ele deixa nesta ultima uma vacancia ou auséncia de carga. A
essa vacancia da-se o nome de buraco. Para todos os efeitos podemos tratar
o buraco como uma particula dotada de uma massa efetiva e com carga e
vetor de onda opostos aos do elétron. A estrutura de bandas do GaAs mos-
tra que a banda de valéncia é composta por trés ramos correspondentes ao
estados de buraco pesado (heavy hole), buraco leve (light hole) e split-off.
Podemos pensar em cada uma destas bandas de energia como originarias dos
niveis discretos de energia de cada um dos dtomos que compoem o cristal
isoladamente. Neste contexto, a banda se de conducao pode ser vista como
remanescente do orbital s enquanto que a banda de valéncia é remanescente
dos orbitais p: p,, py e p.. No ponto k = 0 os ramos buraco pesado e bu-
raco leve sao degenerados. Esta degenerescéncia, entretanto, é quebrada se
o elétron no cristal estiver confinado em uma das direcoes. Veremos como
fazer isso adiante.

3.3 Pocos quanticos

Com o surgimento das técnicas de crescimento epitaxial tornou-se possivel
a construgao de camadas semicondutoras com espessuras de escala atomica
e com bandgaps projetados para confinar elétrons. O confinamento de um
elétron ao longo de uma direcao especifica altera significativamente a es-
trutura de bandas de um semicondutor modificando praticamente todas as
propriedades do material em algum grau.

Um poco quantico pode ser tratado como uma heteroestrutura formada
por uma heterojuncao dupla. Uma heterojuncao consiste de dois materiais
diferentes dispostos um ao lado do outro. Se as estruturas de bandas dos
materiais sao diferentes entre si havera uma descontinuidade em ambas as
bandas - de condugao e de valéncia - na fronteira entre os dois materiais.
Podemos aproximar esta descontinuidade por um potencial constante V. A
figura 3.2 ilustra uma heterojuncao tipica

Agora, se inserirmos uma camada de um material semicondutor de gap
pequeno entre duas camadas de outro material com gap maior formaremos
uma heteroestrutura como a mostrada na figura 3.3:

Se o material semicondutor do centro da estrutura tiver uma espessura da
mesma ordem de grandeza do raio de Bohr do éxciton confinado (alguns na-
nometros), a amostra passa a exibir efeitos quanticos. Esse tipo de estrutura
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Figura 3.2: Descontinuidade do potencial em uma heterojuncao

¢é chamada de poco quantico.

Com um pogo quantico é possivel confinar um elétron no plano perpendi-
cular ao eixo de crescimento da amostra. Neste caso a estrutura de bandas do
material se modifica, pois agora o potencial introduzido pelo pog¢o quantico
também deve ser levado em conta. O novo Hamiltoniano do sistema pode
ser resolvido perturbativamente através do formalismo de Luttinger Kohn
[12]. A principal modifica¢ao na estrutura de bandas do GaAs quando intro-
duzimos o confinamento acontece na banda de valéncia. Como mostrado na
secao anterior, no caso tridimensional o GaAs apresenta uma degenerescéncia
nos ramos Heavy Hole e Light Hole para k = 0. Em duas dimensdes essa
degenerescéncia ¢é levantada.

Neste trabalho utilizamos um poco quantico simples de GaAs de 100
Angstrons embebido no centro de uma microcavidade de espessura A formada
por duas camadas de Aly3GagrAs dispostas entre dois espelhos DBR. Os es-
pelhos sao formados por pares de camadas alternantes de AlAs e Alg,GaggAs
com 26,5 e 24 pares abaixo e acima da amostra respectivamente.

Utilizando o programa QWS versao 4.3, desenvolvido pelo professor An-
gelo Passaro do Instituto de Estudos Avangados (IEAvV), foi possivel calcular
os niveis de energia dos ramos Heavy Hole(HH) e Light Hole(LH) da banda
de valéncia de um poco quantico de GaAs com as caracteristicas definidas
no paragrafo anterior. Os resultados para o HH estdo mostrados na figura
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Figura 3.3: Representacao esquematica de um poco quantico

3.4 e para o LH na figura 3.5. O eixo das ordenadas representa a energia e
as abcissas representam a largura do pogo em Angstrons.
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3.4 Excitons

Excitons sao, por definicao, pares elétron-buraco correlacionados por in-
teracao de Coulomb. Existem basicamente dois tipos de éxcitons: os de
Frenkel e os de Wannier-Mott. A diferenca entre éxcitons de Frenkel e de
Wannier-Mott é quantitativa - cada um deles representa um modelo teérico
diferente para o mesmo objeto fisico.

Excitons de Frenkel tem origem de estados moleculares excitados aco-
plados pelo potencial do cristal. A interacao elétron buraco ocorre nestes
estados e é maior que o acoplamento intermolecular. Neste caso o potencial
associado ao cristal é tratado como uma perturbacao. Este método é muito
efetivo quando se esta lidando com materiais organicos. Para semicondutores
a melhor abordagem, em geral, é a de Wannier Mott que considera o aco-
plamento entre atomos dominante sobre a interagao elétron buraco. Como
resultado, para este tipo de éxciton, a interacao coulombiana pode ser tra-
tada como uma perturbacao. Nesta dissertacao o objeto de estudo é um pocgo
quantico de GaAs, portanto usaremos a abordagem de Wannier Mott.

Excitons de Wannier-Mott possuem energias de ligacao relativamente pe-
quenas, da ordem de alguns meV, e tamanhos tipicos da ordem de algu-
mas dezenas de parametros de rede. A melhor maneira de descrevé-los é
através da aproximacgao de massa efetiva que nos permite desprezar o po-
tencial periddico do cristal e tratar elétrons e buracos como particulas livres
com uma curva de dispersao parabdlica caracterizada por uma massa efe-
tiva que depende do material. Para o GaAs a massa efetiva do elétron é
me = 0,067mg e a do buraco pesado my, = 0,45mq [13] .

3.5 Excitons num poco quantico

A equagao de Schroedinger para um éxciton num poco quantico pode ser
escrita como [14]:

62

{Ke + Ky + V(Zo) + Vi (Zy) — } Uepe = BV, (3.2)

€|re — 7]

2 .
onde K., = —5—V?,, o laplaciano V7, depende das coordenadas do

elétron e do buraco, respectivamente. Os termos V.(Z. ) representam o
potencial de confinamento para elétrons e buracos no eixo z da estrutura, aqui
definido, arbitrariamente, como o eixo de crescimento do poco. E muito dificil
resolver a equagao 3.2 analiticamente. Podemos tentar resolver o problema
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através do método variacional utilizando uma funcgao teste com a seguinte
forma:

\I]exc = F(R)f(p)Ue(Ze)Uh(Zh)a (33)

onde R = %W ¢ a coordenada do centro de massa do éxciton e
p = pe — pn € a coordenada relativa entre o elétron e o buraco no plano do
poco quantico.

As quatro componentes da funcao teste representam, respectivamente, a
funcao de onda do movimento do centro de massa do éxciton, o movimento
relativo entre o elétron e o buraco e os movimentos do elétron e do buraco na
direcao perpendicular a do plano do confinamento. A fatorizacao da funcao
de onda do éxciton é uma aproximacao que s6 vale quando o diametro de
Bohr do éxciton bulk é comparavel a espessura do pogo quantico. Neste caso,
elétrons e buracos sao quantizados de maneira independente. Como o raio
de Bohr do GaAs é de 150 Angstrons vamos considerar que a equagao 3.3
vale.

Os quatro termos que compoem a funcao de onda do éxciton sao norma-
lizados como se segue abaixo:

o0 o0

[dedv)P = [ @i = [ 2mpdplf(o)f = [ 2epariF(mE =1
' ’ (3.4)

Substituindo a fungao teste 3.3 em 3.2 e integrando em R obtemos:

62

- F - Kezc
e/ P+ (ze — 21)? } 8
f(p)Ue<Ze)Uh(Zh) = 07

{K; + Ki + K, +Vi(Z.) + Vi(Zn) —

(3.5)
_ P2, S, 9 B2 0y 0 B2 D
onde Kepe = 5455, Ki = =555 Ki = =55 5m o
s 2 , A .
K,= —/—1)6% (;L—Npa%) e = gf::} : P, ¢ o momento excitonico. No estado

fundamental P,,. = 0.

A equacao 3.5 pode ser transformada em um sistema de trés equacgoes
diferenciais acopladas, cada uma delas definindo uma das componentes da
fungao teste. A equag@o para f(p) pode ser obtida multiplicando-se os dois
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lados da equagao de 3.5 por Uf(z.)U(21) e integrando sobre z. e z,. Isso
nos da:

- P |U Ze)l |Uh(zh)\2 _ow
{K //d ) \/P + (2e — 2n)? }f(p) Eg™ fp), (3.6)

onde ng é a energia de ligacao do éxciton. As energias de confinamento
para o buraco e o elétron - E, e Ej - e suas respectivas fungoes de onda
Uen(Zen) podem ser obtidas multiplicando a equagao 3.5 por f*(p)UZ ), (2e.n)
e integrando sobre z.; e p de modo a chegar em:

~ 62 2 Ue Ze 2
Ke,h + V;,h - _//QWpdpdze,h ’f(p2)| | 7h< 7h)‘2 Ue,h(ze,h) = - e,hUe,h(Ze,h)a
€ V02 + (ze — 21)
(3.7)

Idealmente, em duas dimensoes teremos |U, p(zen)|? = 0(2en) j& que a
probabilidade de se encontrar o elétron ou o buraco deve ser nula em qualquer
ponto fora do plano do poco quantico. Usando esta condicao a equacao 3.6

se modifica:
1R* 0 0 e 9D
—_— =] - — = 3.8
(055) - S = 2850 (3.5)
Essa ¢ a equagao do atomo de hidrogénio em duas dimensoes. Sua solugao
¢é bastante conhecida. Para o estado fundamental temos:

2 1 -4
fls(p>:\/;agBD€ B, (39)

onde a%f = 2, sendo ap o raio de Bohr do éxciton tridimensional. A energia

de ligagao do éxciton confinado em duas dimensoes excede aquela do éxciton
bulk por um fator 4.

EXP = 4FER (3.10)

Para pocos quanticos realistas as equacoes 3.6 e 3.7 ainda podem ser
desacopladas desde que o termo coulombiano em 3.7 seja desprezado. Dessa
maneira, é possivel encontrar as fun¢oes U, (2. ) independentemente uma
da outra, além de f(p). Podemos encontrar uma expressdo para a energia

de ligagao do éxicton usando uma fungao teste do tipo f(p) = \/E Le=@ na

equagao 3.6. O termo a é o parametro variacional. Resolvendo, entao, para
W
Eg obtemos:
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o0

52 it x 2 2 2
B = ———+ / dze/dzh/zwpdp’f(p” 1Un(2n) PU() (3.11)
2ua . V2 + (ze — )2

—0o0 0

A maximizacao de EQW(a) leva a energia de ligacao de um éxciton em
um pogo quantico. Eg varia entre Ep e B3’ e depende da largura do
poco quantico e da altura das barreiras de potencial para o elétron e o bu-
raco. A dependéncia da energia de ligacao em relacao a largura do pog¢o nao
¢ monotonica. Em pocos largos o confinamento aumenta a medida que a
espessura do poco diminui. Se a largura do pogo for pequena demais, entre-
tanto, a tendéncia se inverte. Nesta situagao as fungoes de onda do buraco e
do elétron podem tunelar na barreira de potencial. A figura 3.6 mostra essas
relacoes mais claramente.

Exclton binding energy (£,)

T T T 1
oe 05 10 15 20 25

Quantum well width {a)

Figura 3.6: Energia de ligagdo do éxciton como fungao da largura (em angs-
trons) de um pogo quantico ultra-estreito. [15]

As integrais da equacao 3.11 sao calculadas por métodos computacionais
na maioria das vezes. A energia de ligacdo dos éxcitons num pogo quantico
de GaAs com barreiras de Al,Ga;_,As foram calculadas em [16]. Os resul-
tados estao na figura 3.7. Podemos ver que para um poco de 100 Angstrons
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a energia de ligacao dos éxcitons formados por buracos pesados é de aproxi-
madamente 8meV/ .

13 v 1 v T T T '

HEAVY-HOLE EXCITON
——=— LIGHT-HOLE EXCITON

\ nfinite Weil

Ejs (mev)

Figura 3.7: Energia de ligacao do éxciton 1s em fungao da largura (em Angs-
trons) de um pogo quantico de GaAs/Al,Gay_,As

3.6 Transicoes 6pticas

Um éxciton é formado por dois férmions: o elétron e o buraco. A projecao do
momento angular do elétron no eixo z dentro da banda de condugao sera dada
por JS =S¢ = i%. J& para o buraco na banda de valéncia as projecoes de
momento angular possiveis sio J* = Sh + M = i%, i%, onde M representa
o momento angular mecanico. Os estados com J! = :I:% se formam quando
a projecao de Spin do buraco ¢ antiparalela a sua projecao de momento
angular. Estados com tais caracteristicas formam os buracos leves. No caso
em que o spin e o momento angular sao paralelos formam-se estados com
projecao total de momento angular JP = :I:%, - esses sao os buracos pesados.
Num poco quantico a energia dos niveis buraco pesado estao, tipicamente,
mais préximas do fundo do poco do que as energias dos niveis de buraco leve.
O estado fundamental do éxciton é, portanto, formado por um elétron ligado
a um buraco pesado.

O momento angular total J do éxciton pode assumir valores +1 e +£2.
Como o féton possui projecoes de spin 0 ou £1 e o momento angular deve se
conservar em processos de fotoabsorcao, os éxcitons de spin £2 nao podem
ser acessados opticamente. Estes sao os chamados dark states. Daqui para
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frente iremos ignorar tais estados. Os estados com spin total +1 podem ser
acessados através de luz circularmente polarizada para a direita (o) e luz
circularmente polarizada para a esquerda (o~). Luz linearmente polarizada
excita uma combinacao dos estados o™ e o~ de modo que a projecao de spin
total do éxciton seja zero.

A figura 3.8 apresenta um resumo das transigoes possiveis entre buracos:

-112 2

Figura 3.8: Transigoes Opticas possiveis para éxcitons
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3.7 Polaritons de cavidade

Até agora tratamos o surgimento de bandas fotonicas em estruturas mul-
ticamadas e a formacao de éxcitons em pogos quanticos como problemas
separados. Quando colocamos um poco quantico em um antiné de uma
microcavidade semicondutora, os éxcitons do pog¢o podem interagir com os
fétons confinados na cavidade. Por conservacgao de momento, um éxciton
pode se acoplar a um modo de oscilagao desde que ambos, foton e éxciton,
possuam o mesmo vetor de onda no plano de confinamento. Nesta condicao,
o novo sistema formado oscilard entre éxciton e foton em um estado misto
conhecido como polariton.

O polariton é uma quasiparticula. Podemos descrevée-lo através de um
Hamiltoniano de trés termos: um associado aos éxcitons no cristal (Heg.),
outro a radiagao confinada (H.,) e o terceiro a interagdo de dipolo entre
féton e matéria (H;,:). O Hamiltoniano completo (H,) do sistema pode ser
escrito como [17]:

]:Ipol = Heacc + Hcav + Hint (312)

Dentro do formalismo de segunda quantizagao ¢ possivel reescrever 3.12
em termos de operadores criacao e destruicao para éxcitons e féton como:

Hypot = EeaelK)bbr + > Beav(k)ajar + 1Y Q(afby + agb})  (3.13)
k k k

Os operadores bz e aL criam, respectivamente, éxcitons e fétons de mo-

mento k. No contexto da segunda quantizacao os termos bLbk e a,tak podem
ser interpretados como o numero de éxcitons e fotons com momento k no
sistema. Portanto o Hamiltoniano pode ser entendido como a energia total
de éxcitons e fétons ponderada pelos seus respectivos nimeros de ocupagao
e acrescidas de um termo de interacao. O {2 no termo de interagao é uma
constante de acoplamento entre o éxciton e o fé6ton e é proporcional a forca
de oscilador (oscillator strength) da transicao do éxciton. O Hamiltoniano
da equacao 3.13 pode ser escrito em forma matricial como:

[ b } (3.14)

Qg

Exk hQ

— Tt

E fécil perceber que esta é basicamente uma equacao de dois osciladores
acoplados. Podemos achar os modos fundamentais de vibracao do sistema
diagonalizando a matriz M a seguir:
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M = (3.15)

Eepe(k) RO
R BEuw(k)

Como usual, as auto-energias associadas ao Hamiltoniano 3.15, para cada
valor de k, podem ser encontradas fazendo det(M — A\I) = 0. As solugoes
obtidas sao:

Ey(k) = % Beae() + s (F) + /41202 + (Epue(F) — Eoan(F)2|  (3.16)

B (R) = 1 | Burel) + o) — /40202 4 (Beac() — Eens (02| (317

Os autovalores Ey e Ep representam, respectivamente, as energias dos
estados Upper Polariton (UP) e Lower Polariton (LP). A diferenga A entre
as energias do éxciton (FEe..) e do campo confinado (F.,) é chamada de
sintonia da cavidade. Quando A = 0 a separagao entre os ramos UP e LP
¢ minima. Nesta situacao Fy — Ep = 2h{). Este valor é conhecido como o
Rabi-Splitting da cavidade.

Para obter a curva completa de dispersao em k do Polariton devemos
conhecer as energias do éxciton (E,,.) e do féton confinado (E..,). O termo
E... é dado pela soma das energias ao elétron, ao buraco e a interacao entre
eles. Como mostrado na segao 3.5, o calculo exato dessas energias envolve
integrais que s6 podem ser resolvidas numericamente. Para pequenas va-
riagoes no vetor de onda, entretanto, a curva de dispersao é praticamente
constante. Neste trabalho consideraremos que a energia do éxciton ¢é fixa e
tem valor de 1,5eV. Ja a dispersao em energia do féton na cavidade nao pode
ser considerada constante e é dada pela equagao:

he|k
B, = Mk (3.18)

C

onde n,. é o indice de refracao da cavidade. Uma demonstracao do resul-
tado acima pode ser encontrada em [38]. Podemos reescrever a equagao 3.18

de modo que ela dependa apenas da componente horizontal de k fazendo:

he [
Eogy = n—c,/kﬁ + R (3.19)

Como, numa cavidade ideal, |k;| = 2* = 2T equagao anterior toma a

by Lo
forma:
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(3.20)

onde L. é o comprimento efetivo da cavidade.

O comportamento qualitativo da dispersao do Polariton esté representado
esquematicamente na figura 3.9 para o caso em que a sintonia da cavidade é
Zero.

N , Cavidade

1,572 - Y S .
= \ / UPB
< 1,566 . / .
S
2
2 1,560
w

1,554 -

-0,8 -0,4 0,0 0,4

Angulo (rad)

Figura 3.9: Curva de dispersao do polariton para A = 0. E possivel observar
da figura que a curva de dispersao do féton toca a do éxciton quando k£ =0

Os ramos UP e LP nunca se cruzam. O ponto no qual a separagao entre
elés é minima é chamado de ponto de anticrossing. Na figura 3.10 podemos
ver a dispersao do Polariton como uma funcao da sintonia A em k=0.0
anticrossing ocorre quando A = 0. A separacdo em energia entre os dois
ramos da curva de dispersao do Polariton neste ponto é o Rabi Splitting.

O desdobramento da dispersao do Polariton em dois ramos - UP e LP -
é o que caracteriza o chamado regime de acoplamento forte. E importante
notar que, neste regime, os modos Upper e Lower Polariton sao verdadei-
ramente os auto estados do sistema. Polaritons podem ser entendidos como
pares éxciton-féton propagando-se em um cristal. Uma vez que eles este-
jam presentes na cavidade nao faz mais sentido falar em fétons e éxcitons
separadamente.

Para demonstrar o regime de acoplamento forte na cavidade de interesse
para esta dissertagao fizemos incidir sobre a amostra um feixe de luz branca
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Figura 3.10: Curva de dispersao do polariton para vetor de onda igual a zero.
Podemos ver que quando a sintonia é nula ha o anticrossing entre os ramos
UP e LP

e coletamos o espectro de reflectancia para varios valores de sintonia. Os
resultados estao mostrados na figura 3.11.

Podemos ver que, para as sintonias mais negativas, o espectro de re-
flectancia exibe apenas um vale, que corresponde ao modo da cavidade Fabry-
Perot conforme discutido no capitulo 2. A medida que a sintonia se aproxima
de zero, o modo da cavidade se desdobra em outros dois modos correspon-
dentes ao UP e ao LP. Esse comportamento demonstra que, para sintonias
proximas de zero a cavidade esta em regime de acoplamento forte.
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Figura 3.11: Espectro de reflectancia da amostra para varios valores de sin-

tonia
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Capitulo 4

Interacoes de troca

4.1 Mecanismos de relaxacao de spin

Os éxcitons formados dentro de uma microcavidade retém a polarizacao da
luz de bombeio apenas por certo tempo. Cedo ou tarde eles perdem a pola-
rizacao devido aos inevitaveis processos de relaxacao de spin ou de momento
angular. Em semicondutores os quatro processos mais importantes para re-
laxagao de spin sao:

1. Mecanismo de Elliot-Yaffet - envolve a mistura de diferentes fungoes de
onda de spin com k # 0 como resultado da interagao kp entre bandas.
Em pocos quanticos esse efeito é importante na relaxagao de buracos e
pode induzir transicoes entre estados excitonicos opticamente ativos e
escuros (dark states).

2. Mecanismo de Dyakonov-Perel - este processo ¢ causado pelo splitting
de spin induzido pela interagao spin-érbita na banda de conducao de
cristais e pogos quanticos nao simétricos em k # 0. Como no meca-
nismo de Elliot-Yaffet, este efeito leva a transicoes entre estados opti-
camente ativos e escuros.

3. Mecanismo de Bir-Aronov-Pikus (BAP) - este processo estd relacionado
a interacao de troca (exchange) entre elétrons e buracos. Para éxcitons
este mecanismo é mais eficiente ja que o elétron e o buraco formam,
neste caso, um estado ligado. A interacao de troca é formada por duas
partes: uma de curto alcance e outra de longo alcance. A parte de
curto alcance leva a um splitting dos estados excitonicos em k = 0
correspondentes as diferentes orientacoes de spin das particulas. A
interacao de longo alcance, por sua vez, leva a transicoes entre o dubleto
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opticamente ativo | + 1) — | — 1) e portanto pode levar a inversao da
polarizacao circular da emissao em medidas resolvidas no tempo.

4. Spin flips entre portadores de carga e fons magnéticos em semicondu-
tores magnéticos. Um exemplo sao os semicondutores paramagnéticos
que contém fons Mn** de spin g Nestes materiais a troca de spins com
os fons magnéticos permite a relaxacao eficiente dos spins de elétrons
e buracos.

No trabalho de Maialle et. al. [19] foi demonstrado que, para éxcitons con-
finados em semicondutores nao magnéticos, o mecanismo de relaxa¢ao mais
importante é o terceiro (BAP). A interagao de longo alcance entre elétrons
e buracos dé origem ao chamado splitting longitudinal transversal (L-T): a
separacao em energia entre éxcitons que possuem momento de dipolo para-
lelo e perpendicular ao vetor de onda (k). Em pogos quanticos este splitting
¢é responsavel pela rdpida relaxacao de éxcitons.

Exciton Polaritons possuem a mesma estrutura de spin de éxcitons puros.
Podemos, portanto, tratar os processos de relaxacao de spin de um éxciton
polariton, qualitativamente, da mesma forma que tratariamos aqueles de um
éxciton puro. E isso que faremos até o final deste capitulo. A seguir veremos
em mais detalhes como funcionam as interacoes de curto alcance e longo
alcance.

4.2 Interacoes de Curto Alcance

Para um éxciton formado por um buraco pesado a parte de longo alcance da
interagao de troca ¢ dominante sobre a parte de curto alcance ja que esta
ultima nao é capaz de virar o spin do buraco diretamente [19]. Entretanto,
como veremos adiante, a interacao de curto alcance pode gerar um splitting
no espectro de luminescéncia do éxciton em k = 0 mesmo em situagoes nas
quais nao ha campo magnético interagindo com o pogo quantico.

Podemos escrever o Hamiltoniano (H,,) de interacao entre um éxciton
no estado fundamental e um campo magnético B como uma soma de trés
termos [20]:

sz :H6+Hh+Heh7 (41)

onde H, e Hj, sao os termos de interagao Zeeman para o elétron e o buraco
respectivamente e H,., ¢ a interacao de troca dependente do spin. Estamos
interessados apenas nos éxcitons formados por buracos pesados. Como em
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baixas temperaturas a populacao de buracos leves é desprezivel podemos usar
um Hamiltoniano de spin efetivo com a forma [21]:

Hy = Z [118(ge,iSi — gni2i) Bi — 2¢i8:%4), (4.2)
1=x,Y,2
onde S = % ¢é o operador de spin do elétron e Y = % é um operador de

spin efetivo que representa os dois estados de buraco com momento angular
total J = j:%. Os termos g. e g, representam o fator magnético 'g’ para o
elétron e para o buraco pesado. O termo ¢ é uma medida da interagao de
troca de curto alcance. Os fatores 'g’ e ‘¢’ sao fungoes da largura do poco
quantico.

As energias dos estados excitonicos formados por buracos pesados com
campo magnético aplicado na dire¢ao de crescimento da amostra (aqui to-
mada arbitrariamente como z) sao:

c, 1

Bi = S o\ ihBgns + o) + (o + ) (4.3)
c, 1

By = St s\ Bgns + ge)? + (0 ) (44)
c, 1

By = =2+ 5B — 0e2)* = (e + ) (45)
c, 1

Bi = =% = S\iBons: — 0e2)? = (ca+ )2 (4.6)

Os niveis estao plotados na figura 4.1 para um caso especial no qual a
amostra possui simetria Doy e para valores de ¢ que obedecam a condicao:

Car €y << (4.7)

Os coeficientes ¢, e ¢, sao pequenos porque sao coeficientes do termo
spin-spin da contribui¢ao de terceira ordem da interagio Zeeman - J?B;. O
coeficiente ¢, vem da do termo linear dominante da interagao Zeeman: J;B;.
J; sao os operadores de momento angular da camada de valéncia. Nao ha
confirmacao experimental direta da condicao 4.7 para pogos quanticos de
GaAs do tipo I. Estudos em pogos do tipo II, entretanto, confirmaram que
cy >> 0y [21].

A componente z da interacao de troca gera um splitting a campo zero
entre os estados opticamente permitidos e proibidos. As componentes x e y
geram pequenos splittings adicionais entre os estados proibidos a campo zero.
No caso de simetria Dyg devemos ter ¢, = —¢y, Jex = Gey € Gha = —Ghy
[21] de modo que os estado opticamente ativos sdo degenerados em energia
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Figura 4.1: Niveis de energia do éxciton como dados pelas equagoes 4.3. E;
e 5 sao estados opticamente permitidos com polarizacoes o e o~

se nao hé campo. Se a simetria Dy for quebrada aparece uma separagao
¢z + ¢y entre By e Ey a campo zero.

A figura 4.2 mostra a separagao em energia no espectro de fotolumi-
nescéncia do éxciton devido a interagao de curto alcance. As curvas foram
obtidas para os casos de bombeio ressonante e nao ressonante como uma
funcao da largura do poco quantico e foram simuladas para dois tipos de
pogos: um de GaAs/AlAs e outro de GaAs/Al,Gay_,As. As curvas cheias
sao uma medida do fator de amplificacao devido as interagoes de troca que
serd definido na proxima secao. A principal fonte de incerteza nos valores
obtidos esta associada aos valores dos fatores giromagnéticos g medidos ex-
perimentalmente em [22].
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Figura 4.2: Splittings em campo nulo para éxcitons em pocos quanticos de
GaAs/Al,Ga;_,As (circulos) e GaAs/AlAs (quadrados). Simbolos preen-
chidos representam valores do splitting entre os estados proibidos e os permi-
tidos (c,) no caso de bombeio nao ressonante. Simbolos vazios sao medidas
do splitting entre os estados permitidos para bombeio ressonante no caso em
que o pogo quantico nao é idealmente simétrico. [20]

4.3 Interacoes de Longo Alcance

Em cristais bulk a interacao de troca elétron-buraco contém uma parte nao
analitica que d&a origem a um splitting entre éxcitons longitudinais e trans-
versais em k = 0 [23]. Em pogos quanticos espera-se que o splitting aumente
ja que o confinamento é maior. Um maior confinamento, em geral, implica
numa forga de oscilador maior (oscillator strength) e o splitting longitudinal-
transversal é proporcional a forga de oscilador. Forca de oscilador é uma
grandeza adimensional que indica o peso relativo entre as diferentes transigoes
eletronicas em um material. Essa expectativa, como demonstrado por An-
dreani et.al. [24], s6 é correspondida para k >> %, onde L ¢ a largura do
pogo. Para k << % o splitting longitudinal transversal é linear em k e some
para k = 0. Neste trabalho estamos interessados no segundo caso ja que
nosso aparato experimental s6 permite medidas de fotoluminescéncia para
valores pequenos de k.

Para ilustrar o problema que se segue consideraremos um pogo quantico
formado por uma blenda de zinco de gap direto e crescida na diregao [001].

O raciocinio exposto aqui é geral e pode ser estendido ao GaAs. k= (kg ky)
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¢é o vetor de onda no plano do poco. Excitons opticamente ativos em k=0
podem ter simetria I's e I'y. A banda I's possui uma degenerescéncia dupla
correspondente a luz polarizada no plano (z,y). Ja o estado de simetria I'y
nao ¢ degenerado e corresponde a luz polarizada na diregao perpendicular ao
poco quantico.

Os éxcitons de simetria I'; se dividem em Longitudinal (L) e Transversal
(T) de acordo com as dire¢oes de seus momentos de dipolo no plano do
poco quantico em relacao ao vetor de onda k. Os modos L e T também sio
conhecidos na literatura como X e Y. O estado nao degenerado de simetria
I'y é conhecido como Z. Na terminologia da éptica de superficie, o plano
(x,y) é o de incidéncia. O éxciton T pode ser chamado também de s ou TE
enquanto que os éxcitons L e Z sao chamados de modos p ou TM. O modo
7, s6 existe para éxcitons formados por buracos leves. Uma justificativa para
isso pode ser encontrada em [24] e envolve basicamente consideragoes sobre
paridade e simetria da estrutura de bandas do material que estao fora do
escopo deste trabalho. Como neste trabalho excitamos experimentalmente
apenas buracos pesados estamos interassados somente nos estados L e T.
Por isso omitiremos, daqui em diante, todo o formalismo associado ao modo
opticamente ativo Z.

A relagao entre a forca de oscilador e o splitting longitudinal transversal
de éxcitons opticamente permitidos ja é bem estabelecida na literatura. Po-
demos entender essa relagao tomando como exemplo um cristal com simetria
cibica: em k = 0 ndo hd distincao entre éxcitons longitudinais e transversais.
Portanto os estados opticamente ativos devem ser triplamente degenerados.
Se a interacao com a luz é desprezada os modos longitudinal e transversal
se encontrarao separados pela parte de longo alcance da interagao de troca.
A interagao com o campo deve compensar exatamente esta separacao deslo-
cando a energia do modo transversal do éxciton em k =0 de um valor igual
ao splitting longitudinal-transversal AFE 7. Quantitativamente podemos ex-
pressar essa relacao como:

AE ;=== < (4.8)

onde wy é a energia do éxciton e % a forca de oscilador por unidade
de volume. Essa expressao ¢ valida para bulk e pogos quanticos desde que
V' seja interpretado como o volume de uma caixa de quantizacao para o
campo de radiagao. No caso de pogos quanticos a forca de oscilador deve ser
proporcional a drea da segao transversal S da amostra. Para um modelo de
sub-bandas obtemos [24]:
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| / ()P Faw ()| . (49)

2
fow = m£”05| < uy|Tlu, > |2

onde ¢(z) e v(z) sdo fungoes envelope das sub-bandas de conducao e
valéncia, e Fow(p) é a funcdo envelope para o movimento relativo entre
elétron e buraco no plano (x,y). No caso ideal de éxcitons estritamente
bidimensionais teremos |Fg (0)]? = =3 = D ¢ o raio de Bohr

bidimensional.

Substituindo 4.8 em 4.9 e deixando o volume de quantizacao ir a infinito
vemos que em k=00 splitting longitudinal transversal desaparece

Para valores pequenos de k o termo de menor ordem para o A% Lo tem a

formas
/ c(2)v(2)dz

onde ¢ é um fator numérico determinado no célculo microscépico da interacao
de troca. Essa é a forma mais simples possivel para a qual o splitting L_T
some em k = 0 e é dimensionalmente correta.

2

| Eow (0)|?k, (4.10)

ALY = ce®| < uy|Flue > |

4.4 Calculo microscépico das interacoes de
troca

Como tem sido feito até aqui, iremos usar a aproximacao de massa efetiva
para determinar a forma das interacoes de troca para éxcitons em pogos
quanticos. Por simplicidade consideraremos um éxciton associado a um par
de sub-bandas ¢ e v desprezando possiveis efeitos de cruzamento entre bandas
(valence band mixing). Na aproximagao de massa efetiva podemos expressar
as funcoes de Bloch para a sub-banda ¢ do poco quantico em termos da
fungao de Bloch para o bulk no extremo da banda u.(7) como:

2

6l = [ g| et ()

onde p é a coordenada no plano do poco quantico. De maneira similar
podemos construir uma fun¢ao de onda para a sub-banda v.

As variaveis de spin podem ser ignoradas desde que, ao final, multipli-
quemos o resultado por um fator de spin-6rbita g. Num pogo quantico, para
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estados derivados da banda I's, o fator g é igual a 1, %, % para buracos pesa-

dos, leves e estados de split-off respectivamente. Ja para os estados derivados
da sub-banda I'y o valor g vale % para os estados de buraco leve e % para
aqueles de split-off.

A interagao de exchange pode ser representada em termos de k como:

J(k) =<t bor |(S)| o, Yot > (4.12)

A equacao 4.12 pode, como ja mencionado, ser separada em uma parte
de longo alcance e uma de curto alcance. E possivel avaliar cada uma dessas
partes analiticamente na condicao de que a funcao de onda 4.11 varie suave-
mente na escala de uma célula unitaria. Este resultado nao serd demonstrado
aqui mas foi derivado com detalhes em [25]. A interagao de troca para os
estados opticamente ativos L e T sera, entao:

< Jgp >= g(A5)QJ0|FQw(0)|2$, (413)

onde Jy é a integral da interacao de troca para o bulk e

S = /dz]c(z)\2]v(z)]2 (4.14)

A interacao de curto alcance nao possui dependéncia em k.
A equagao 4.13 mostra que, em pocgos quanticos, a interacao de troca é
aumentada em relacao ao bulk por um fator de:

_ [Fow(0)PPS
| Fyur(0)[?

A equagao 4.15 pode ser entendida como a probabilidade aumentada de
que elétron e buraco estejam no mesmo lugar e vale tanto para a interacao
de curto alcance como para a de longo alcance.

A figura 4.3 mostra o fator de aumento £ em fungao da largura de um
pogo quantico de GaAs/GagsAlysAs para éxcitons formados por buracos
pesados em k= 0.

Para calcular a parte de longo alcance da interacao de troca vamos levar
em conta também o efeito do acoplamento entre bandas. O procedimento
estd descrito em [26] e consiste, basicamente, em incluir a parte dipolar da
interagao de troca usando uma constante dielétrica apropriada de modo a
obter:

E (4.15)

2 oA
< Jir >= g(Us)— 1’| Fowo [’ X[k P (k), (4.16)
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Figura 4.3: Fator de aumento para o estado fundamental do éxciton formado
por buracos pesados em pogos quanticos de GaAs/GagsAlysAs de varias
espessuras [24]

onde pu =< u.ler|u, > sdo os elementos de matriz entre as fungoes de Bloch
do bulk e a fungao P(k) é definida como:

Pk = / i / 4z ¢ (2)o(2)o* (2 e K7 (4.17)

Ao contrario do termo de curto alcance, o de longo alcance possui uma relagao
com o vetor de onda k. No limite em que kl << 1, como as fungoes envelope
c(z) e v(z) decaem exponencialmente para |z| > £, o fator exponencial em
4.17 pode ser aproximado por uma unidade e entao a equagao 4.16 se reduz

a:

2

2m
AZrr = 9<F5)6_N2|FQW(O)|2 k (4.18)

/ c(2)v(z)dz

Portanto, a parte de longo alcance da interagao de troca varia linearmente
com k. A equacao 4.18 se reduz a 4.10 no caso em que ¢ = g(Fg,)fT:.

Em microcavidades a separacao entre os modos longitudinal e transversal
é amplificada devido ao acoplamento do éxciton com o modo da cavidade.
O modo da cavidade também estd separado em polarizacoes TE e TM. O
splitting resultante na luminescéncia do polariton dependerd da dessintonia
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entre a energia do modo da cavidade e a frequéncia de ressonancia do éxciton.
A figura 4.4 mostra o splitting longitudinal transversal do polariton calculado
para uma microcavidade % de Cdy 4 M go 6T e estudada em [27] para diferentes
dessintonias.
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Figura 4.4: Splitting Longitudinal-transversal(TM-TE) para o Polariton cal-
culado para uma microcavidade de [C'dy 4M gy ¢Te | em fungao da dessintonia
para o Upper Polariton e o Lower Polariton [28].

O splitting L-T é bastante sensivel em relacao a dessintonia e ao angulo
de excitagao e possui sinais diferentes para o UP e para o LP. Isso se deve ao
fato de que diferentes forcas de oscilador para o éxciton levam a diferentes
valores de Rabi-Splitting para polarizacoes TE e TM.
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Capitulo 5

Parte experimental

5.1 Fotoluminescéncia

A principal técnica experimental utilizada neste trabalho foi a fotolumi-
nescéncia (PL). A fotoluminescéncia pode ser ressonante ou nao-ressonante.
Na fotoluminescéncia nao-ressonante, o laser de bombeio é sintonizado em
uma frequéncia superior a energia do éxciton. O elétron excitado relaxa,
entao, em energia até o fundo da banda de condugao e se liga a um buraco
no topo da banda de valéncia. Como o éxciton tem um tempo de vida fi-
nito ele ird decair e emitir um féton de energia inferior a energia do foton
de bombeio em k = 0. Na fotoluminescéncia ressonante o laser de bom-
beio possui a mesma energia da transicao excitonica e o féton emitido tem o
mesmo comprimento de onda do fé6ton absorvido pela amostra. A vantagem
da fotoluminescéncia ressonante sobre a nao-ressonante é que, na primeira, o
éxciton mantém suas propriedades originais de spin e polarizacao enquanto
que na segunda essas caracteristicas sao perdidas durante o processo de re-
laxagao do éxciton ao longo da curva de dispersao. Neste trabalho o laser
de bombeio foi sintonizado para uma energia levemente superior a energia
de emissao do Lower Polariton. Neste caso, o processo pode ser entendido
como uma fotoluminescéncia quase-ressonante.

5.2 A amostra

Para a realizacao da parte experimental deste trabalho foi utilizado um poco
quantico de GaAs de 100 Angstrons colocado no centro de uma cavidade
de Aly2GaggAs e espessura A\, onde A é o comprimento de onda ressonante
da cavidade e vale 800 nm aproximadamente. Essa condigao permite que
a radiacao incidente seja confinada no sistema de modo que haja um anti-
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n6é do campo eletromagnético no centro da cavidade. Acima e abaixo do
pogo quantico ha um espelho DBR formado por camadas alternadas de
AlAs/Aly3GagrAs de espessura %. O DBR acima da amostra possui 24
pares de camadas e o de baixo possui 26,5 pares. Sobre o DBR que entra
em contato com o ar ha ainda uma camada de GaAs de 50 Angstrosns para
evitar a oxidagdo. A amostra foi crescida por MBE (Molecular Beam Epi-
tazy) sobre um substrato de GaAs cortado na diregao (100). A amostra foi
crescida sob rotacao para que fosse o mais plana possivel. Durante o pro-
cesso de fabricacao a rotagao sé ¢ interrompida no crescimento da camada
de Aly2GapsgAs uma vez que é importante que ela possua pequenos desvios
em relacao ao comprimento de onda ressonante. Uma variacao na espessura
da cavidade implica numa mudanga do termo F.,, das equagoes 3.17 e 3.16.
Como ja visto no capitulo 3, a quantidade A = E.,. — E.,, representa a
sintonia da cavidade. Portanto, podemos modificar A apenas movendo a
posicao do spot de laser de um lugar da cavidade para outro de maior ou
menor espessura. A figura 5.1 mostra um esquema da amostra. Um aspecto
importante da microcavidade utilizada é que ela foi crescida de modo que sua
frequéncia de ressonancia estd muito proxima da energia do estado funda-
mental do éxciton em um pogo quantico de GaAs ( 1,55 eV). Em medidas de
fotoluminescéncia, o comprimento de onda do laser de bombeio é sintonizado
na regiao desta janela de baixa reflectancia permitindo que a luz incidente
penetre para dentro da amostra e seja confinada pelos espelhos DBR. Deta-
lhes técnicos da amostra com as espessuras exatas de cada camada podem
ser encontrados no apéndice na tabela da figura 5.2.

Al GaAs AlAs Aly 53, ,AS QW (GaAs)

I

GaAs

> P . —
24 pairs

A/ 4 A 26,5 pairs

Figura 5.1: Representacao esquematica da amostra
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Perfil Grupo  Rep. Mols (%) Espessura(A) Dopante Clone.

GaAs 50 Be 1,0 x 1048
AlGaAs 201 539 Nenlhum
AlAs (i8S Nenhum
AlGaAs 2 x 21 20 590 Nenhum
AlAs 2 x21 fiNy Nenlhum
AlGaAs 30 1154 Nenhum
Gals 10 Nenlnn
AlGaAs(sem rotacao) 30 1154 Nenlnm
AlAs 88 Nenlum
AlGaAs 1 x 26 2() 590 Nenhum
AlAs 1 x 26 GRS Nenhum
GaAs 5.000 Nenlhum
3N+ GaAs Substrato 625 = 25 pm Si

Figura 5.2: Detalhes técnicos da amostra

5.3 Pulsos de femtossegundos

Pulsos de ultra-curtos sao muito utilizados no estudo dos chamados fenomenos
ultra-rapidos - muito comuns no estudo de processos relacionados ao chave-
amento eletro-6ptico da luz. Um dos métodos para se obter pulsos ultra
curtos de laser é através da operacao em mode locking. Essa técnica, que
consiste, basicamente, em induzir uma diferenca de fase fixa entre os modos
da cavidade ressonante, permite a criacao de pulsos da ordem de picosse-
gundos ou femtossegundos. Os pulsos sao tipicamente separados pelo tempo
que levam para completar um ciclo completo dentro da cavidade. Pulsos de
duracgao tao curta possuem uma banda larga de comprimentos de onda em
seu espectro. Por causa disso o ganho do meio deve ser grande o suficiente
para amplificar todas essas freqiiéncias. O laser utilizado nesse trabalho é
um Mode-Locked Femtosecond Titanium:Sapphire/ version tresteles - 50, da
Del Mar Photonics e esta esquematizado na figura 5.3.

A cavidade do Trestles-50 é composta por cinco espelhos dielétricos (M1,
M2. M3, M4, OC ), um cristal Ti:Safira (TiS), uma lente (F), dois prismas
(P1 e P2) e uma fenda (S). O comprimento de onda de saida ¢é ajustado
através de uma sequéncia de prismas e uma fenda. Esta sequéncia cria uma
regiao dentro da cavidade na qual os comprimentos de onda estao espalhados
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espacialmente. Uma fenda varidvel é colocada neste feixe disperso. Mudando
a posicao desta fenda no plano horizontal é possivel calibrar o comprimento de
onda de saida do laser. Mudando a largura da fenda, é possivel, ainda, variar
a largura de banda do pulso e, consequentemente, sua largura temporal. O
Trestles-50 é capaz de produzir pulsos de até 50fs.

A principal vantagem do laser pulsado sobre o CW é que o primeiro possui
uma poténcia de pico bem maior que a do segundo. Como consequéncia um
laser pulsado é capaz de, em um dado intervalo de tempo, excitar muito mais
portadores que um laser cw, - gerando, assim, uma populagao instantanea
maior de polaritons.

PR Pml

P”jl H “ \ /"’x M3
]-“ é'].r\: -

ﬂ"
M6 %%
A3
M2

M3

oc

/3

Figura 5.3: Layout béasico do Trestles-50

5.4 O angulo magico

A dispersao do Polariton ao longo da curva de dispersao é bastante eficaz na
parte excitonica devido ao espalhamento com os fonons da amostra mas se
torna muito mais devagar proximo ao ponto de anticrossing devido ao que
é conhecido na literatura como efeito gargalo (bottleneck). O efeito gargalo
impede os polaritons de relaxarem até o estado fundamental em k=0 A
razao disto é a falta de fonons actusticos para espalhar os polaritons nesta
regiao da curva de dispersao.
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Uma maneira de contornar isso foi descoberta por Savids et. al [29]. Num
experimento realizado em 2000 um efeito de 6ptica nao linear foi reportado:
ao excitar a microcavidade na vizinhanga do ponto de inflexao da curva
de dispersao do polariton o espectro de fotoluminescéncia da amostra era
amplificado em até 70 vezes. Esse efeito ocorre pois, na regiao de inflexao,
polaritons com momento k:;, sao criados de maneira ressonante pelo laser de
bombeio. A partir deste estado pode haver um espalhamento ressonante do
polariton para dois outros estados - um chamado signal de momento k=0
e outro chamado idler com momento k = 2k,. Este processo ¢ ressonante
porque conserva a energia e o momento do sistema.

Como visto no capitulo 3 diferentes valores do momento k podem ser
acessados apenas variando o angulo de incidéncia do laser de bombeio na
microcavidade. O angulo para o qual o momento coincide com a regiao de
inflexao na curva de dispersao do Polariton é chamado de angulo magico.
Para a maioria das microcavidades este angulo estd entre 15 e 20 graus.
Para a amostra utilizada neste trabalho o angulo magico é de 12 graus, valor
medido experimentalmente no trabalho de Eduardo et. al [8]. A figura 5.4
mostra o angulo magico na curva de dispersao do Lower Polariton.

Figura 5.4: Dispersao do Polariton mostrando o ponto de inflexao da curva
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5.5 Placas polarizadoras

Em éptica é muito comum que se queira controlar a polarizacao da luz que
chega ou é emitida da amostra. Os instrumentos capazes de fazer isso sao as
placas placas polarizadas que sao, em esséncia, filtros capazes de selecionar
certos tipos especificos de polarizagao. Dois filtros muito comuns e de grande
aplicacao para este trabalho sdo as placas de um quarto de onda (ou %) e as
placas de meia onda (ou 3).

Placas de % de onda sao instrumentos capazes de produzir luz circu-
larmente polarizada ao introduzir uma diferenga de fase de 7 entre duas
componentes lineares de luz ortogonais entre si. Placas deste tipo sao feitas
de cristais birrefringentes (os mais comuns sao a calcita e a mica); ou seja,
que possuem indices de refragao diferentes para luz polarizada em diregoes
diferentes. Cristais birrefringentes podem ser cortados de modo que o eixo
de maior indice de refragao (também chamado de eixo devagar) seja perpen-
dicular ao eixo de menor indice de refragao (eixo rapido). A orientagao da
placa ¢é definida pelo angulo formado entre a polarizacao da luz incidente e o
eixo rapido. Se a espessura da placa é ’d’, entao a espessura efetiva para luz
polarizada na direcao do eixo répido serd n¢d e para luz polarizada no eixo
devagar serd nsd. Os termos ny s representam o indice de refracao em cada
um dos eixos. Para que uma placa seja de um quarto de onda a espessura

'd” deve atender a seguinte condicgao:

Ao

d—= 70
4(ns —ng)’

(5.1)
onde \g é o comprimento de onda do vacuo.
O principio de funcionamento de uma placa de meia onda é basicamente
o mesmo da placa de um quarto de onda. Ela também é feita de um material
birrefringente capaz de introduzir uma diferenca de fase entre as componentes
de uma onda. No caso da placa de meia onda a fase introduzida é de .

5.6 Setup experimental

O acoplamento entre éxcitons num poco quantico e o modo da cavidade de-
pendem fortemente da temperatura a qual o sistema esta submetido. Em
temperaturas altas o espalhamento por fonons quebra os estados excitonicos
e a producao de éxciton-polaritons é suprimida. De fato, para a amostra uti-
lizada neste trabalho, ja foi demonstrado por Eduardo et. al [8] que em tem-
peraturas maiores que 40K nao é mais possivel observar o rabe splitting. Para
contornar este problema, experimentos envolvendo microcavidades sao reali-
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zados a temperaturas criogénicas. No setup experimental desta dissertacao
a amostra foi colocada, sob vdcuo de aproximadamente 10~Torr, em um
criostato de dedo frio pelo qual circulava um fluxo constante de Hélio liquido
que mantinha a temperatura da microcavidade em aproximadamente 10K.
A amostra foi excitada por um laser de Ti:Sa pulsado descrito nas se¢oes an-
teriores e sintonizado em 800nm, mesmo comprimento de onda da transicao
excitonica e da ressonancia da cavidade.

Espello :“n Criostato

Espello Poco quantico

Enissi
missio Gals
P1

Placa 1/4 <:|
aca

Pump

M [‘l == Placa /)
? = Placa polarizadora

Jobin Yvon
Spectrometer

Figura 5.5: Setup experimental basico

O setup experimental utilizado esta esquematizado na figura 5.5. O feixe
laser passa por um espelho dielétricos de alta refletividade na regiao de 800nm
até chegar a uma de lente com 5 cm de foco que direciona a luz de bombeio
para a amostra no angulo magico de 12 graus. A emissao do polariton é
coletada na direcao normal em relacao ao plano do poco quantico (l; =0)
ou em angulos apenas levemente deslocados em relacao a direcao normal
(lg > 0). O feixe é, entdo, refletido para dentro de um espectrometro que
mede o espectro de luminescéncia da emissao. O espectrometro utilizado é
um Jobin Yvon T64000 com uma grade de 1800 linhas/mm e resolucao de
aproximadamente 0,1 meV. A detecgao optica é feita através de uma CCD
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(charge coupling device) resfriada por nitrogénio liquido. Como o equipa-
mento possui maior capacidade de deteccao de polarizagoes horizontais, hé
um polarizador orientado verticalmente na entrada do espectrometro para
garantir que componentes horizontais nao estao sendo detectadas.

Nas posicoes indicadas por P1, P2 foram colocados compensadores de
Babinet. Compensadores de Babinet sao placas variaveis que podem ser
ajustadas para que se obtenha qualquer atraso que se queira entre duas com-
ponentes de uma onda, - incluindo atrasos de meia onda ou de um quarto
de onda. Esses instrumentos consistem de dois cristais birrefringentes colo-
cados em contato um com o outro. Os eixos rapidos dos dois cristais sao
perpendiculares entre si. Desta maneira uma diferenca de fase acumulada
na primeira placa pode ser parcialmente ou completamente compensada pela
segunda. Um compensador variavel é construido substituindo-se a primeira
placa por outras duas complementares. Assim a espessura total do primeiro
cristal pode ser ajustada apenas escorregando uma placa sobre a outra. Va-
riar a espessura total do cristal corresponde a uma variacao do termo 'd’ na
equagao 5.1 e, por extensao, a uma variacao na diferenca de fase introdu-
zida entre as polarizagoes na direcao do eixo rapido e do eixo devagar. Um
esquema desse sistema esta ilustrado na figura 5.6. Neste trabalho os dois
compensadores utilizados foram ajustados sempre como placas %. Portanto,
daqui em diante, por simplicidade, iremos nos referir a eles apenas como
placas%. Na posicao P3 indicada na figura havia uma placa % O objetivo
de cada um desses instrumentos era variar o grau de polarizacao circular da
luz de bombeio ou de emissao. Em cada experimento o setup experimental
era diferente de modo que nem sempre as duas placas % e a placa % foram
utilizadas ao mesmo tempo. Na descricao da parte experimental sempre ire-
mos nos referir as posicoes P1, P2 e P3 para descrever o setup utilizado em

cada medida.
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Figura 5.6: Compensador de Babinet
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Capitulo 6

Resultados e discussao

6.1 Introducao

Neste capitulo mostraremos os resultados experimentais deste trabalho. O
setup experimental é aquele descrito no capitulo 5. O espectro PL usual da
amostra utilizada apresenta um pico intenso e estreito associado ao Lower
Polariton quando a emissao é coletada em k =0. Entretanto, ao se deslocar
a emissao para valores de k levemente maiores do que zero é possivel observar
um dubleto no espectro do Lower Polariton. A figura 6.1 mostra um espectro
tipico no qual este dubleto aparece. A dessintonia da cavidade nesta medida
era de 1,4meV .

9.
] 019 meV
3
$ 6
2]
2
7]
[
3
£ 3
1.552 1.554 1.556
Energia (eV)

Figura 6.1: Dubleto no espectro de PL do Lower Polariton. A separacao
entre os picos é de 0,19 meV.
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A separacao entre os dois picos do dubleto, como mostrado na figura,
¢ de 0,19 meV. Existem alguns mecanismos capazes de produzir esse tipo
de desdobramento no espectro de luminescéncia do polariton. Um deles é o

efeito das interacoes de troca, ja descrito no capitulo 4. Outros mecanismos
citados na literatura sao:

e Tripleto de Mollow - O tripleto de Mollow é um efeito que aparece
devido & transigoes entre estados atomicos vestidos (dressed) por um
feixe de luz coerente com frequéncia w. Para atomos e moléculas é, em
alguns casos, conveniente considerar apenas o estado fundamental do
sistema e aqueles estados com energia nhw. Se ha apenas um estado
com esta caracteristica o sistema pode ser considerado de dois niveis.
Ao interagir com a radiagao incidente esses dois niveis se separam, numa
manifestacao do efeito Stark, fazendo com que o seu espectro de fluo-
rescéncia apresente duas bandas laterais correspondentes as transicoes
entre os novos niveis gerados [30]. A figura abaixo, retirada de [31]
ilustra esse processo de maneira mais clara:

Bare state  Dressed state

|N photons, gnd ? __/" A
[N =1 photons, ex.) \-.._ N
[ \
[
= [
2 |
= |
£ |
[
III II|
: ¥ / '.‘
|N -1 photons, gnd} / ‘\
- >
[N - 2 photons, ex.) \ Ly Frequency

Figura 6.2: Tripleto de Mollow

O estado conjunto do sistema atomo-campo é caracterizado por um
numero de fotons 'n’ e o estado do atomo, que pode ser fundamental
ou excitado. Na presenca de um campo externo forte e de frequéncia
proxima a energia de transicao do atomo os quatro estados mostrados
na figura se separam e as regras de selecao permitem transigoes entre

eles. Essas transicoes dao origem as duas bandas laterais do espectro,
como mostrado em 6.2.

e Spin Splitting devido ao efeito Zeeman dentro da microcavidade - o
efeito Zeeman ¢ a separacao de linhas espectrais de uma amostra em
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varias componentes devido a presenca de um campo magnético. Para
entender como o efeito Zeeman pode surgir dentro de uma microcavi-
dade podemos considerar um féton qualquer polarizado linearmente.
O estado de polarizagao deste foton é uma superposicao de luz circu-
larmente polarizada a direita (67) e a esquerda (o~), como na equagao
abaixo:

1
V2

A amplitude de luz transmitida através de um poco quantico, na frequéncia
de ressonancia do éxciton, em termos das polarizacoes ot e o, é dada
por [18]:

|P>=—|o" > +]c” > (6.1)

—— —w—i(y+Ty), (6.2)

os termos 'y e v representam, respectivamente, as taxas de decai-
mento radioativas e ndo radioativas do éxciton. Ja o termo wy T 6
frequéncia de ressonancia do éxciton para cada uma das polarizagoes.
A diferenga 6 = of — 0, ¢é uma medida do efeito Zeeman do éxciton
devido ao campo magnético. Em uma microcavidade, o efeito Zeeman
pode ser observado sem que haja um campo magnético externo. Isso
ocorre pois a propria radiacao confinada gera um campo magnético
efetivo dentro da cavidade.

e Formacao de bipolaritons - Em um sistema sob bombeio de alta poténcia
a concentracao de éxcitons pode ser alta o suficiente para que eles come-
cem a fazer ligagoes entre si. A particula resultante da ligacao entre dois
éxcitons é conhecida como biéxciton. Biéxcitons, por sua vez, podem se
acoplar com dois fé6tons numa microcavidade produzindo bipolaritons.

Como demonstrado em [32], o espectro de luminescéncia de uma mi-
crocavidade em regime de acoplamento forte, sob excitagao éptica de
alta poténcia, pode apresentar dois picos - um associado a emissao do
polariton e outro, menos intenso, associado a emissao do bipolariton.

Tentaremos demonstrar, por um método de eliminacao de hipoteses, que
dentre os mecanismos citados o inico compativel com os dados experimentais
¢ o de interagoes de troca de curto e longo alcance. Daqui em diante sempre
iremos nos referir a figura 5.5 para explicar o setup experimental de cada
medida.
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6.2 Medidas de intensidade da emissao em
funcao da polarizacao do bombeio

Neste conjunto de medidas utilizamos apenas a placa % na posicao P1. Ro-

dando o eixo da placa de -45 graus até +45 graus ¢é possivel transformar a luz
de bombeio de circularmente polarizada a esquerda (o~) até circularmente
polarizada a direita (67) passando pela polarizagao linear (quando o angulo
relativo entre a polarizacao da luz incidente e o eixo rapido do cristal é zero).
A figura 6.3 mostra a intensidade dos espectros de luminescéncia da cavidade
como funcao da polarizacao da luz de bombeio.
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Figura 6.3: Dubleto no espectro de PL do Lower Polariton. A separacao
entre os picos ¢ de 0, 19mev.

O resultados mostrados em 6.3 podem ser compreendidos como uma forte
evidéncia de que esta havendo condensacao de polaritons no estado funda-
mental do LPB. Como demonstrado em [33] a formagdo de condensados
de polaritons se torna mais eficiente para excitacao linearmente polarizada,
o que explica a amplificacao na intensidade do espectro de emissao da mi-
crocavidade quando o angulo na placa % estd proximo de zero grau. Essa
amplificacao se deve ao fato de que polaritons dotados de spin levam um
tempo maior para relaxar até o estado de condensado em relagao aqueles que
nao possuem spin. Ja foi mostrado no capitulo 3 que os estados excitonicos

opticamente ativos possuem projecao de momento angular +1 ou -1. Os es-
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tados de projecao +1 sao acessados por fétons circularmente polarizados a
direita (o%) e os de projegao -1 por fétons circularmente polarizados a es-
querda (0~). Luz polarizada linearmente excita uma combinacao de estados
o e 0~ produzindo estados com spin resultante nulo e, portanto, capazes
de relaxar mais rapidamente para o estado fundamental do sistema.

O perfil mostrado em 6.3 nao é completamente simétrico; isso deve, prova-
velmente, ao isolador acusto-6ptico posicionado na saida do laser de bombeio
que pode ter girado a polarizagao da luz em alguns graus.

6.3 Medidas variando a poténcia

Neste conjunto de medidas usamos uma placa % na posicao 1 para medir a

relacao entre a poténcia da radiacao de bombeio e a intensidade relativa dos
picos do dubleto. Para facilitar a analise chamaremos de pico 1 e pico 2 os
picos de menor e maior energia respectivamente. A intensidade relativa entre
os picos ¢é dada por:

I
Ire ativa — 7 6.3
n = (63

onde I e I5 sao as intensidade dos picos 1 e 2.

Para medir a intensidade relativa entre os picos, o eixo da placa % foi
ajustado em um angulo de zero grau em relagao a direcao de polarizagao do
laser. Deste modo, luz de bombeio chega na amostra linearmente polarizada.
A calibracao da poténcia do feixe foi feita com o auxilio de um atenuador.

Os resultados tipicos para este tipo de medida estao mostrados na figura
6.4.

O grafico mostra que ha uma inversao de populacao entre os dois estados
do dubleto. Para poténcias altas o estado de menor energia (pico 1) é mais
intenso e, portanto, I .cativa > 1. A medida que a poténcia do pump diminui,
o estado de maior energia passa a se sobrepor ao de menor energia havendo,
entao, uma inversao na intensidade relativa entre os dois picos. Uma maneira
mais precisa de se verificar o comportamento de transferéncia de populacao
entre os dois estados ¢ através de medidas da intensidade integrada de cada
um dos picos em funcao da poténcia. A intensidade integrada foi obtida
através de um ajuste gaussiano dos picos do espectro. A figura 6.5 mostra
os resultados obtidos:

O grafico acima mostra que o comportamento de transferéncia de po-
pulacao aparece de forma mais acentuada a partir de um limiar de poténcia.
Uma hipotese é que este comportamento esteja relacionado com a formagao
de condensado em um dos estados do dubleto. Polaritons possuem um carater
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Figura 6.4: Comportamento dos picos do dubleto em funcao da poténcia de
bombeio

bosonico e a possibilidade de formacao de um condensado de polaritons vem
sendo discutida na literatura desde a década de 90. Mais adiante neste
trabalho discutiremos brevemente alguns aspectos mais relevantes sobre as
evidéncias de condensado numa microcavidade. Uma discussao mais apro-
fundada sobre o assunto pode ser encontrada em [34].

Da figura 6.5 podemos observar que a populagao dos dois estados cresce
de maneira aproximadamente constante até poténcias préximas de 200 mW.
Podemos supor que, neste intervalo, as taxas de espalhamento dos polaritons
entre os dois estados tém valores parecidos e por isso nao ha troca liquida
de populagao entre eles. Em poténcias maiores o estado de menor ener-
gia, supondo que a hipétese do paragrafo anterior esteja correta, comeca a
condensar. A taxa de decaimento de estados condensados é maior do que
em estados nao condensados. Ocorreria, entao, um esvaziamento do estado
de menor energia. Como a taxa de espalhamento entre dois estados é pro-
porcional a populacao de cada um deles passaria a haver mais transferéncia
de polaritons do estado mais energético para o menos enegético do que o
contrario. Esse processo se manifesta no efeito de transferéncia de populacao
observado no grafico.

Tal comportamento, por si s6, nao serve para comprovar e nem para
descartar nenhuma das quatro hipoteses citadas na abertura do capitulo.
Podemos, no entanto, aproveitar as medidas de luminiscéncia do dubleto em
funcao da poténcia de outra maneira e, assim, descartar a hipétese de que o
desdobramento no espectro seja devido ao tripleto de Mollow. No trabalho de
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Figura 6.5: Intensidade integrada dos picos em funcao da potencia de bom-
beio

E. del Valle et.al [35] foi demonstrado que, para uma cavidade sob bombeio
coerente - como € o0 caso aqui -, a separacao entre os picos do tripleto aumenta
conforme a poténcia de bombeio também aumenta. Ou seja, caso o splitting
da figura 6.1 seja um tripleto de Mollow com o terceiro pico oculto devido
a resolucao do espectrometro, deveriamos esperar que o perfil do espectro se
torne mais definido conforme a intensidade do pump aumenta. Nao é isso,
entretanto, que ocorre.

A figura 6.6 mostra as energias dos dois picos da emissao do lower polari-
ton em funcao da poténcia de bombeio. E possivel observar que a separagao
em energia entre os picos tem valor aproximadamente constante a nao ser
por um leve desvio para o azul na linha espectral correspondente ao pico
de menor energia. Esse resultado descarta a possibilidade de que o dubleto
tenha origem em um processo semelhante ao que gera um tripleto de Mol-
low. O desvio para o azul ja era esperado e pode ser interpretado como uma
evidéncia da formacao de condensado no sistema.

Ha varias dificuldade associadas a deteccao de condensados em microca-
vidades. A maior parte destas dificuldades estd associada ao pequeno tempo
de vida dos polaritons (da ordem de alguns picossegundos). Existem algu-
mas evidéncias indiretas, no entanto. Eduardo et al. [34] lista as trés mais
importantes:

e Uma emissao linearmente polarizada.

e Um deslocamento para o azul no pico de luminescéncia do polariton.
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e Uma queda na largura de linha da emissao.

A primeira evidéncia ja foi demonstrada pela medida da figura 6.3. A
emissao de um condensado de Bose Einstein (BEC) tem polarizac¢ao predo-
minantemente linear pois isso faz com que a energia livre do sistema como
um todo seja minimizada.

A segunda evideéncia indireta da presenca de condensado - o desvio para
o azul - se deve a saturacao do nivel fundamental do sistema: conforme a
poténcia de bombeio aumenta, o estado de menor energia do sistema satura
comeca a haver espalhamento de polaritons para estados de maior energia
comegam a ser populados também. Esse fenomeno faz com que se observe um
desvio para o azul no espectro de luminescéncia da emissao da microcavidade.
Como visto na figura 6.6:
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Figura 6.6: Gréfico mostrando a energia do centro de cada um dos picos do
dubleto. Os circulos representam o pico de maior energia e os quadrados o
de menor.

A terceira evidéncia indireta da formacao de condensados - o estreita-
mento da largura de linha - é uma consequéncia do aumento espontaneo da
coeréncia dos polaritons quando o BEC se forma. A medida que a populacao
no estado de energia mais baixa do sistema aumenta (como resultado do au-
mento da intensidade de bombeio) a interagao entre polaritons se torna muito
intensa e a largura de linha da emissao tende a diminuir. Como mostrado
na figura 6.7, abaixo, esse comportamento sé foi observado no pico de menor
energia o que sugere que apenas ele apresenta formacao de BEC.

74



0,18 - o

= o . - -

5 0,16 - Pico de menor energia

g ./ . v

€ 0,14+ -

[} )l .

T 0,12 -

© -

= 1 - Y

o010+ . —_—

‘s [ . /,/ T

- 1 e Pico de maior energia
0,08 T T T 1

140 160 180 200 220 240 260 280
Poténcia (mw)

Figura 6.7: comportamento da largura de linha da emissao em funcao da
poténcia de bombeio. Os circulos mostram a tendéncia para o pico de menor
energia e os quadrados para o de maior.

6.4 Medidas de Polarizacao

Neste conjunto de medidas estudamos o comportamento dos picos do dubleto
em relagao a sua polarizagao. O estudo de polarizagao foi dividido em duas
partes. Na primeira parte utilizamos uma placa % na posicao P1 para variar
o grau de polarizacao circular da luz de bombeio de -1 (polarizagao circular
a esquerda) até +1 (polarizagao circular a direita). O grau de polarizacao

circular pode ser escrito como:

Nt 4+ N™
Nt +N-’

em que N e N~ sdo, respectivamente, as concentracoes de éxcitons com
projecao +1 e -1.

Luz linearmente polarizada proveniente do laser se torna polarizada a es-
querda (p = —1) se passar por uma placa % com seu campo elétrico vibrando
em uma dire¢do de -45 graus em relagao ao eixo 6ptico da placa. Analoga-
mente, se o angulo entre o campo elétrico e a placa for de +45 graus a luz se
torna polarizada circularmente a direita (p = +1).

O restante do experimento foi montado como um PL usual como mostrado
na figura 5.5. Nenhum instrumento 6ptico foi colocado nas posicoes P2 e P3.

O procedimento adotado para a anélise dos dados foi semelhante ao uti-
lizado para as medidas de poténcia. Novamente utilizamos a intensidade
relativa entre os picos definida em 6.3 como parametro relevante para a in-

p (6.4)
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terpretacao dos resultados. Os resultados experimentais tipicos mostram
que ha uma inversao na intensidade dos picos do dubleto, semelhante a in-
versao observada nas medidas de poténcia, em funcao do aumento do grau
de polarizacao circular da luz. Um exemplo deste comportamento pode ser
observado na figura 6.8.
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Figura 6.8: Intensidade relativa entre os picos do dubleto em funcao da
polarizacao da luz de bombeio. O detuning nesta medida era de -1,4 meV

O resultado mostrado em 6.8 parece condizente com um processo de des-
dobramento de spin. Luz circularmente polarizada a esquerda (o~) excita
estados de spin -1 enquanto que luz polarizada a direita (o7) excita esta-
dos de spin +1. Quando a luz de bombeio ¢ linearmente polarizada os dois
estados sao igualmente excitados e a intensidade relativa entre os picos do
dubleto é de aproximadamente 1, como mostrado no grafico.

A principio, é coerente atribuir o comportamento verificado a um des-
dobramento de spin. No entanto, para comprovar essa hipdtese, devemos
demonstrar que as polarizacoes dos picos do espectro sao ortogonais entre si.
Esperamos que uma das componentes do dubleto tenha polarizacao o~ e a
outra componente o .

Para verificar se isto é verdadeiro utilizamos a montagem especificada
em 5.5. A placa % em P1 foi ajustada em um angulo de zero grau em
relacao a direcao de polarizagao da luz do laser. Desta maneira garantimos

que a radiacao incidente na cavidade seja linearmente polarizada, ou seja:
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uma combinacao de polarizacoes o~ e o+ com intensidades aproximadamente
iguais. Outra placa %, também com eixo ajustado em um angulo de zero grau
em relacao a direcao de polarizacao do laser, foi colocada na posicao P2. A
funcao desta placa é transformar as componentes circulares a esquerda e a
direita da luz emitida pela amostra em componentes lineares de polarizacao
perpendiculares entre si. Em P3 usamos uma placa %; girando-a podemos
rodar a polarizagao da luz incidente de um angulo proporcional ao angulo
entre o eixo da placa e a diregaode polaizacao da luz incidente. Por fim, a luz
emitida passa por um polarizador na entrada do espectrometro que seleciona
apenas a sua componente horizontal de polarizacao.

Ao girar a placa de meia onda de 90° e mantendo os parametros inaltera-
dos espera-se observar, caso a hipotese de desdobramento de spin seja correta,
uma inversao na intensidade dos picos do dubleto. Enquanto um dos picos
estiver com intensidade maxima o outro deve, idealmente, desaparecer. A
figura 6.9 mostra os resultados obtidos neste experimento:
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Figura 6.9: Intensidade dos picos em fungao do angulo na placa % Os circulos
representam o pico de maior energia e os quadrados o de menor energia

O padrao observado em 6.9 sugere fortemente que o dubleto na emissao
do LP nao é devido a um desdobramento de spin. A figura mostra que os
dois picos estao em fase um em relacao ao outro e, portanto, a polarizacao
de cada um deles é uma mistura de estados 0~ e ot. Os resultados mostram
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claramente que os picos nao possuem polarizagoes ortogonais entre si como
era o esperado.

Outra maneira de se caracterizar um desdobramento de spin é medindo
a separacao em energia entre os picos do dubleto em func¢ao do grau de pola-
rizagao circular da luz de bombeio. De acordo com o trabalho de Lagoudakis
et al. [36], a dependéncia dos picos 0 e 0~ com a polarizagao de bombeio
segue a tendéncia mostrada em 6.10:
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Figura 6.10: Comportamento experimental do desdobramento de spin da
ressonancia excitonica em termos da polarizacao da luz de bombeio para
uma microcavidade semicondutora

A figura 6.10 mostra um comportamento claro de inversao entre as ener-
gias dos estados o™ e 07. Quando o grau de polarizacgao circular da luz de
bombeio é zero ha um cruzamento entre as energias dos dois estados. Para
verificar se tal comportamento pode, também, ser observado para a amostra
de estudo neste trabalho utilizamos o mesmo aparato experimental ja des-
crito no inicio desta secao. A diferenca fundamental é que, desta vez, ao
invés de usarmos a intensidade relativa entre os picos como parametro de
interesse utilizamos a diferenca de energia entre eles. A figura 6.11 mostra o
resultado da medida para uma dessintonia de —1,4meV.

O padrao obtido nao mostra nenhuma tendéncia discernivel. De fato,
a nao ser por um vale em angulos proximos a -30 graus, a medida parece
ser completamente aleatéria. O vale em -30 graus pode ser atribuido as
distorcoes que aparecem nos espectros de luminiscéncia do polariton devi-
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Figura 6.11: Diferenca de energia os estadosdo dubleto em funcao da pola-
rizagao da radiacao de bombeio

das a baixa intesidade da emissao para bombeios circularmente polarizados.
Também nao é possivel observar nenhum cruzamento entre as energias dos
picos do dubleto. Este resultado e o anterior conduzem a conclusao de que,
ainda que seja possivel que haja um desdobramento de spin dentro da cavi-
dade, o dubleto observado em 6.1 é causado por outro fenomeno.

6.5 Medidas de dessintonia

Muitos fendmenos interessantes em fisica de microcavidades apresentam uma
dependéncia forte com a dessintonia entre a energia do féton confinado e a
energia do éxciton. Como definido no capitulo 3 a relagao de dessintonia em

uma microcavidade é dada por:

A= Eexc(lg) - Ecang)a (65)

em que E... e E., sao respectivamente as energias do éxciton e da ca-
vidade. A energia do éxciton para a cavidade utilizada neste trabalho é de
1,5538 eV. A energia do féton confinado depende do comprimento da amostra

e é um parametro sintonizavel.
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Um dos fenomenos de microcavidade que apresenta forte dependéncia
com a dessintonia da amostra é a emissao de bipolaritons. No trabalho de
Leandro et al. [32] foi demonstrado que o pico correspondente & emissao
do bipolariton sé6 surgia quando o acoplamento do modo da cavidade com
o éxciton nao era ideal. Ou seja: quando A # 0. Verificou-se ainda que a
separacao em energia entre as emissoes dos ramos Lower Polariton (LPB)
e Lower Bipolariton (LBB) aumentava conforme a dessintonia A da micro-
cavidade também aumentava. A figura 6.12, retirada de [32], mostra esse
comportamento:

Intensidade (u.a.)

t T T t .I
1.549 15495 155 1.5505 1{.551
Energia (eV)

Figura 6.12: Espectros de fotoluminescéncia mostrando a diferenca de energia
entre a emissao do polariton e do bipolariton como funcao da dessintonia da
amostra. Quando a amostra estd na posigdo 0 (que corresponde a A = 0)
nao é possivel observar nenhum desdobramento no espectro.

E possivel observar no grafico que a separacao entre os dois picos au-
menta até que a posicao da amostra esteja em 1,05mm. A partir deste
ponto a distancia em energia entre o LPB e o LBB é constante e vale apro-
ximadamente 0,25 meV. Este valor estd apenas ligeiramente acima daquele
observado no espectro da figura 6.1. Para verificar se o desdobramento detec-
tado no espectro do Lower Polariton poderia ser atribuido a recombinacao
de bipolaritons repetimos o experimento da figura 6.12 esperando observar
um resultado similar. A montagem experimental utilizada nesta medida é
basicamente aquela mostrada no capitulo 5, mas sem nenhuma placa pola-
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rizadora nas posi¢oes P1, P2 ou P3. A poténcia do laser de bombeio foi
mantida constante em aproximadamente 300 mW e a sua polarizagao era
linear (p = 0). Para variar o parametro A apenas deslocamos a amostra
no criostato. Como ¢ usual, todo o experimento foi realizado sob vacuo e a

temperatura de aproximadamente 10K. O resultado obtido esta mostrado na
figura 6.13:

“Q

N

B
1

.0,002 -0,001 0,000 0,001 0,002

Dessintonia da amostra (eV)

Diferenc¢a de energia entre os picos (meV)
o
®
~_
/

Figura 6.13: Separacao entre as energias dos picos do dubleto como fungao
da sintonia da microcavidade

A figura 6.13 mostra que, a nao ser por um tnico ponto, nao ha variagao
significativa da separacao entre os picos do dubleto como funcao da dessinto-
nia da amostra. Mais importante do que isso ¢ o fato de que mesmo quando
A = 0 o desdobramento do espectro ainda permanece. Esse resultado re-
futa a hipétese de que o fenomeno observado na figura 6.1 seja decorrente da
recombinacao de bipolaritons.

Cabe ressaltar que, de acordo com a figura 4.4 no capitulo 4, o splitting
longitudinal transversal também apresenta uma dependéncia com a dessinto-
nia da amostra. No entanto é possivel observar do grafico que, para valores
do vetor de onda k muito pequenos - como é o caso neste trabalho, essa
relagao com a dessintonia da microcavidade é quase que imperceptivel.

Neste capitulo nos concentramos apenas em descrever as medidas e mos-
trar como elas descartam algumas hipdteses. No proximo tentaremos argu-
mentar com mais clareza os motivos pelos quais o desdobramento observado
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no espectro pode ser associado a um splitting L-T.

6.6 Sobre Splitting L-T

Ao longo deste capitulo vimos que o espectro de luminescéncia do Lower Po-
lariton apresenta um desdobramento na forma de um dubleto. A diferenca
de energia entre os dois picos varia ligeiramente e sem seguir um padrao es-
pecifico conforme mudamos a polarizacao e intensidade de bombeio. Tomare-
mos como valor de referéncia uma diferenca de energia de 0, 19meV, conforme
observado na medida da figura 6.1, realizada sob bombeio de polarizacao li-
near e poténcia de 280mw. Analisamos o comportamento do desdobramento
no espectro em funcao da polarizacao, da poténcia de bombeio e da dessin-
tonia da cavidade. Cada uma das medidas foi utilizada para demonstrar que
o desdobramento nao poderia ter sido causado por alguns mecanismos mais
comuns citados na literatura. Provar que o splitting é um separagao em mo-
dos longitudinal e transversal, no entanto, é uma tarefa bem mais dificil. A
literatura existente sobre o assunto é pequena e nos dd poucas pistas sobre
o que deveria caracterizar um desdobramento L-T devido as interagoes de
troca dentro da microcavidade.

Um dos primeiros trabalhos neste tépico é o de Kohl et al. [37]. Kohl
mediu o splitting Longitudinal-Tranversal de éxcitons confinados em pogos
quanticos de GaAs/AlGaAs utilizando espectros de luminescéncia da amos-
tra. O valor medido para o desdobramento L-T foi de 0,3 meV. Essa energia
estd muito proxima daquela encontrada neste trabalho. Em um trabalho
posterior, Ivchenko et al. [39] mediram o splitting L-T para pogos quéanticos
e super-redes (superlattices) de GaAs/AlGaAs. Os valores encontrados pelo
grupo foram de 0,7 meV tanto para temperaturas criogénicas (1,6 K) como
para temperatura ambiente (295 K). Um resultado compativel com o modelo
tedrico proposto pelos autores no artigo e da mesma ordem de grandeza dos
resultados obtidos neste trabalho. E importante ressaltar que a separagao em
modos longitudinal e transversal depende nao apenas do material da amostra
mas também da largura do pogo quantico.

Esses resultados, entretanto, foram contestados no trabalho tedrico de
Andreani et al. [24]. De acordo com Andreani, o splitting L-T pode ser
mascarado pela dispersao espacial no plano da cavidade. A dispersao espacial
é um efeito decorrente da dependéncia do tensor de susceptibilidade dielétrica
de um cristal em relagao ao comprimento de onda da luz incidente. Levando
em conta o efeito de dispersao espacial, a constante dielétrica de um cristal
pode ser escrita como:
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onde ep é a constante dielétrica de fundo, v é o termo de alargamento

~ . . .~ 4 . , . 2
nao radiativo da emissao, M é a massa efetiva do éxciton e ag = %, sendo
D o elemento da matriz de transigao interbanda. Substituindo a equacao 6.6

na equagao de onda:

—AE = K2e(w, k)E, (6.7)

obtemos duas solugoes. A primeira descreve a propagacao de modos trans-
versais ao vetor de onda e é dada por:
k2
— = €(w, k) (6.8)
ks

A segunda estd relacionada aos modos longitudinais:

e(w,k) =0 (6.9)

Portanto, para uma dada frequéncia existem trés modos épticos que dao
origem aos modos excitonicos X, Y, e Z, como descrito no capitulo 4, se
propagando numa cavidade: dois transversais e um longitudinal. Se consi-
derarmos que M — oo e que a cavidade nao tenha imperfeicoes, ou seja -
a =0 -, wrr se torna exatamente a diferenca entre a freqéncia wr dada pela
condigao:

é(wr, k) = o0, (6.10)

e wr, pela condicao:

e(wr, k) =0 (6.11)

Desta maneira, o splitting L-T nada mais é do que a diferenca de energia
entre os modos longitudinal e transversal na condicao de que a cavidade seja
completamente homogénea.

De acordo com Andreani os resultados obtidos por Ivchenko e Kohl foram
mascarados pela dispersao espacial do buraco pesado no plano da cavidade.
Esse efeito certamente esta presente nos resultados obtidos neste trabalho,
no entanto acreditamos que ele nao seja preponderante uma vez que 0 Nnosso
dubleto apresenta comportamentos de inversao bem definidos em relacao a
polarizacao e a poténcia de bombeio.

Depois destes dois trabalhos nao encontramos mais referéncias experi-
mentais para o valor do splitting L-T em pocos quanticos na literatura. A
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melhor referéncia experimental é o desdobramento L-T para o polariton no
GaAs bulk cujo valor de 0,08 meV é muito bem estabelecido na literatura
[18].

Todos os trabalhos citados até aqui, sejam experimentais ou tedricos, sao
apenas para pocos quanticos.Em nossa revisao bibliografica a tinica mencao
que encontramos ao splitting L-T em microcavidades foi na referéncia [28].
Infelizmente este trabalho cita o splitting L-T brevemente e nao poderia servir
de base teorica para comparagao com os resultados experimentais obtidos.
Esperamos que o valor do splitting L-T seja maior num pogo quantico inserido
numa microcavidade. Como demonstrado no capitulo 4 a energia hwpr €
uma medida direta da intensidade do acoplamento entre a luz e o éxciton e
é proporcional a forca de oscilador do éxciton. A forga de oscilador, por sua
vez, aumenta com o confinamento.

O fato de que o valor do desdobramento L-T medido neste trabalho é
da mesma ordem de grandeza do valor bulk, porém levemente superior, é
coerente com o que foi exposto no paragrafo anterior. Devemos, no en-
tanto, tomar esse resultado com cautela porque ao considerar apenas o au-
mento do confinamento estamos desconsiderando outro fator importante: a
dependéncia em k.

Como visto no capitulo 4, no limite de £ << % o desdobramento em
modos longitudinal e transversal segue uma relagao linear com o vetor de
onda e some quando k= 0. Experimentalmente é isso que foi observado
neste trabalho. Infelizmente nosso sistema nao é capaz de fazer medidas
angulares e por isso podemos coletar a emissao apenas para valores pequenos
do vetor de onda. Porém, era possivel observar que o desdobramento sumia
quando coletavamos a emissao que vinha perpendicular ao plano da cavidade.
Quando deslocavamos o feixe levemente da diregao perpendicular o splitting
voltava a aparecer.

Uma estimativa tedrica mais precisa do desdobramento L-T para a amos-
tra utilizada neste trabalho deveria envolver um célculo das fungoes envelope
c(2), v(2) e Fow(p) para um poco quantico de GaAs/Gag7Aly3As com 100
Angstrons de espessura conforme especificado no capitulo 5. O calculo mais
semelhante a este existente na literatura é o de Andreani et al. para um
buraco leve num pogo quantico de GaAs/GaggAlpsAs de 60 angstrons de
espessura. A curva tedrica obtida é a que segue abaixo:

A figura 6.14 mostra que para valores muito pequenos do vetor de onda
ka separacao em energia entre os modos longitudinal e transversal é muito
pequena, da ordem de algumas dezenas de meV - mesma ordem de gran-
deza dos valores experimentais obtidos neste trabalho. Uma estimativa das
funcoes ¢(z), v(z) e Fow(p) poderia levar também ao célculo do fator de
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Figura 6.14: Energias dos modos L, T e Z devido as interacoes de troca de
longo alcance para um pogo quantico de GaAs/GagygAly4As de 60 angstrons
para o buraco leve. O modo Z estd relacionado ao momento de dipolo do
éxciton no plano perpendicular ao do pogo quantico e, por possuir energia
bem maior que as dos modos L e T na regiao de k pequeno, nao é observado
em nosso sistema

aumento da nossa cavidade para valores pequenos de k.

Infelizmente nao ha na literatura qualquer tipo de modelo microscépico
capaz de explicar as relagoes dos picos do dubleto com a polarizacao e a
poténcia, conforme mostrado no capitulo anterior. Tais comportamentos,
portanto, ficam como um problema tedrico em aberto.
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Capitulo 7

Conclusao

Neste trabalho observamos um dubleto de energia de aproximadamente 0, 19
meV no espectro de fotoluminescéncia do Lower Polariton. Apods consulta
a literatura do assunto quatro hipoteses plausiveis foram elaboradas para
explicar o fenomeno: tripleto de Mollow, spin splitting decorrente da in-
teracao Zeeman dentro da cavidade, formacao de bipolaritons e Splitting
Longitudinal-Transversal.

Medidas de intensidade do espectro em funcao da poténcia de bombeio
refutaram a hipdtese de que o dubleto se devia a um tripleto de Mollow. Os
espectros mostraram que o centro dos picos se mantinha inalterado a medida
que a poténcia do laser de bombeio aumentava. Esse comportamento nao é
compativel com o que se espera com um tripleto de Mollow ja que trabalhos
tedricos mostram que a distancia entre os centros deveria aumentar.

A hipétese de spin splitting foi refutada pelas medidas de polarizacao. Foi
demonstrado que as polarizagoes dos dois picos do dubleto sao uma mistura
de componentes circularmente a direita e a esquerda. Se a hipdtese de spin
splitting fosse verdadeira deveriamos esperar que as polarizacoes dos picos
observados fossem ortogonais entre si.

Ja a hipotese de Bipolariton se mostrou falsa por causa das medidas de
dessintonia. Era esperado que os centros dos picos do dubleto se afastassem
um do outro a medida que a dessintonia da cavidade aumentasse. Os dados
experimentais mostraram que na verdade isso nao ocorre.

Por fim, a inica hipétese consistente com os dados experimentais é de que
o dubleto observado é, na verdade, um splitting Longitudinal-Transversal.
Baseamos essa conclusao em dois fatos experimentais. O primeiro esta as-
sociado ao fato de que a separacao em energia entre os picos do dubleto é
compativel com aquela prevista teoricamente para sistemas similares ao utili-
zado neste trabalho. O segundo fato experimental diz respeito a dependéncia
em k do splitting L-T: é esperado que nao haja nenhum desdobramento se a
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emissio é coletada em k = 0. De fato foi isso que observamos.

Observou-se ainda trés sinais tipicos de condensac¢ao no espectro de lumi-
nescéncia do pico de menor energia do dubleto. Isso indica que possivelmente
esta havendo formagao de BEC na cavidade estudada.
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