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Resumo

Esta dissertacao tem como objetivo o estudo da dindmica populacional de po-
laritons de acordo com um modelo quantico de oscilacao paramétrica. Neste
trabalho apresentamos os resultados experimentais da medida do periodo de
oscilacao de polaritons entre os estados excitados e o estado do fundo da
curva de dispersao. Variou-se a polarizacao do laser pulsado utilizado na
excitacao do sistema. O método experimental adotado para obter resolugao
temporal adequada foi o de pump e probe e também foi testada a dependén-
cia do periodo de oscilagao com a poténcia do laser e com o detuning da
microcavidade.

Palavras-chave: polaritons, microcavidades, dinadmica populacional, os-
cilacao paramétrica, pump e probe.



Abstract

This dissertation aims to report the study of the polariton population dy-
namics derived from a quantum model for parametric oscillation. In this
work we show the experimental results of the measurement of the oscillation
period of polaritons between excited states and the bottom state of its dis-
persion curve. There was a variation of the polarization of the pulsed laser,
which was used to excitate the system. The pump and probe experimental
method was adopted to obtain the necessary time resolution. It was also
tested the dependency of the oscillation period with the power of excitation
and the microcavity detuning.

Keywords: polaritons, microcavities, populational dynamics, parametric
oscillation, pump and probe.
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Capitulo 1

Introducao

Microcavidades 6ticas sao estudadas desde os anos 90 como sendo um grupo
de estruturas semicondutoras de grande interesse de estudo especialmente na
area de eletrodinamica quantica [1]. Sua estrutura é analoga a cavidade otica,
e permite a insercao de um meio de ganho em seu interior, que pode ser com-
posto por pontos ou pogos quanticos (QW), por exemplo. O confinamento
do campo eletromagnético na microcavidade cede condigoes especificas de
interacao com o meio de ganho em que pode ser observado o confinamento
de particulas e o aparecimento de autoestados especificos de toda estrutura
da microcavidade. Este é o caso dos polaritons, estudados neste trabalho.
O interesse de estudo de polaritons se deve a observacao de efeitos como o
de laser de polaritons, condensacao de Bose-Einstein, dependéncia de pro-
priedades 6ticas com o spin de polaritons gerados em microcavidades, dentre
outros. Ultimamente o crescimento destes dispositivos tém se beneficiado
de avancos em técnicas de crescimento de estruturas. O polariton é a quasi-
particula bosonica resultante do acoplamento de um éxciton e um féton. Este
acoplamento, que ocorre no ambiente da microcavidade, equivale ao acopla-
mento de dois osciladores, e resulta em dois ramos energéticos, chamados
estados de lower polariton e upper polariton. A curva de dispersao carac-
teristica de polaritons depende do gap do material em que o estado excitonico
se forma, dentre outros fatores.

Os estados excitonicos sao quasi-particulas resultantes da ligagao (atragao
coulombiana) entre elétrons do fundo da banda de condugdo e portadores do
tipo buraco que populam o topo da banda de valéncia, dependendo dire-
tamente da energia de gap. Sao de natureza dipolar, e similares ao atomo
de hidrogénio. Devido a aplicacao das leis de conservacao e regras de se-
lecao de transicao entre estados eletrénicos em uma rede cristalina, a curva
de dispersao de polariton apresenta um anti-cruzamento caracteristico dos
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dois modos normais, caracterizando o regime de acoplamento forte entre a
luz e a matéria. Ou seja, o estado de polariton tem maior probabilidade de
se estabelecer se a energia do éxciton for proxima da energia de um foton
interagente, e a curva de dispersao depende da diferenca de energia entre
eles. Esta diferenca ¢ a grandeza definida como dessintonia (detuning). Ex-
istem basicamente dois tipos [2,3] de éxcitons. Os éxcitons de Frenkel sdo
observados em materiais isolantes e cristais moleculares, de modo que a lig-
acao do par elétron-buraco é relativamente mais forte. O raio de Bohr para
éxcitons de Frenkel sao da ordem do tamanho da célula unitaria do cristal.
Os chamados éxcitons de Wannier-Mott, por sua vez, formam-se em cristais
semicondutores, e constituem um sistema mais fracamente ligado.

O tempo de vida de um polariton em um cristal é relativamente curto,
da ordem de picossegundos. E possivel estabelecer uma populacio de polari-
tons de maneira eficiente em condigbes especiais (confinamento) obtidas em
uma microcavidade semicondutora e entao, estudar a dinamica do sistema.
Aliando o confinamento & técnica experimental de pump e probe dinamico, é
possivel obter a resolucao temporal adequada. O confinamento de particulas
excitonicas realizado neste trabalho foi obtido para uma estrutura de quan-
tum well.

Neste trabalho apresentamos os resultados experimentais do estudo da
dindmica populacional de polaritons, que sao interpretados de acordo com
um modelo quantico de oscilacao paramétrica. O método experimental uti-
lizado foi o de pump e probe, visando a medida do periodo de oscilacao de
lower polaritons entre os estados excitados e o estado do fundo da banda de
polaritons, em fungao da polarizagao do laser pulsado utilizado na excitacao
do sistema. Também foi testada a dependéncia do periodo de oscilagao com
a poténcia do laser e com o detuning da cavidade.

A técnica de pump e probe consiste basicamente na excitacao Otica de
um sistema por dois feixes luminosos diferentes. De modo geral, a técnica
envolve a excitacao de dois estados de ks (vetores de onda) diferentes na
estrutura de bandas de um semicondutor.

Nos experimentos realizados para este trabalho, o bombeio visou a exci-
tagao de estados simétricos 4k nos quais o efeito de amplificagao paramétrica
ocorre. Uma seqiiéncia de espectros foi feita enquanto um motor de passos
fez variar o caminho 6tico de um dos feixes.Com este sistema experimental é
possivel obter a resolucao temporal necessaria para estudar como o sistema
evolui dinamicamente.
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Capitulo 2

Polaritons em uma Microcavidade

2.1 Cavidade Fabry-Perot

Uma cavidade Fabry-Perot (figura 2.1) é um dispositivo utilizado para obtengao
de feixes de luz mutuamente coerentes [4]| a partir de um feixe que sofre multi-
plas reflexdes entre duas superficies paralelas semitransparentes com espaca-
mento d entre elas. O espacamento pode ser preenchido por ar, um material
semicondutor ou pode ser vazio (vacuo). Um filme de material semitrans-
parente de espessura d, com suas superficies delimitadoras, é considerado,
também, uma cavidade.

2
EotT \ Totr?
Eotr /;20 2

Figura 2.1: Cavidade Fabry-Perot

O coeficiente de reflexao ¢ dado por r, t é o coeficiente de transmissao
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e Ey é a amplitude do feixe incidente na cavidade. A diferenca de caminho
Otico (2d cosB) entre dois feixes consecutivos resulta numa diferenca de fase
de

4
§ = ~“ndcost. (2.1)
Ao

No caso, \g é o comprimento de onda no vacuo e n ¢ o indice de refracao
do meio. Também é contabilizada a diferenca de fase 9, devido as duas
reflexOes internas. Estes dois fatores levam a uma diferenca de fase total
A dada por A = § + 6,. A fase 9, dada pela reflexdo é sempre 0 ou .
Considerando a placa como sendo de material semicondutor e considerando
0 meio externo ar ou vacuo, temos que cada reflexao coloca uma fase de 7
na onda eletromagnética. Como esta diferenca de fase total é a mesma (27)
para qualquer par de feixes consecutivos, ja que eles acumulam duas reflexoes,
tem-se a condi¢ao de coeréncia atendida para o feixe total transmitido. O
coeficiente de reflexao pode ser escrito como r = ]r|e%, de modo a incluir
a fase que a onda ganha ao todo, apos duas reflexdes. A reflectancia e a
transmitancia sao definidos respectivamente como:

R=|r]* =", (2.2)

T = |t]* = tt*. (2.3)

O campo resultante que sai da cavidade é dado por principio de superposi¢ao:
Eyt?

Er = Eot? + Ept’r?e'™™® + Fgt?rte?® + ... =

- (29)

Temos que a intensidade ¢ dada por EZ. Substituindo com R e T, com
Iy = |Eo|?, chegamos na intensidade total I transmitida:

T2

fr = o e

(2.5)
Desenvolvendo o denominador, e colocando o termo (1 — R)? em evidéncia,
escrevemos:
T 1

(1 -R)?1+ Fsen?5’
O termo de absorcao nao necessariamente é desprezivel. Podemos identificar
o termo de finesse F' na Funcao de Airy, o ultimo termo, que basicamente
esta relacionado a largura do dip caracteristico da curva de intensidade de
reflexao da cavidade em funcao de A, que é visto mais adiante. O termo de
finesse é dado por

IT = [Q (26)

F= % (2.7)
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J

2Nz 2N+

Figura 2.2: Gréfico da fungdo de Airy: Intensidade transmitida em funcao
de A

Pode-se observar na figura 2.2 a natureza geral da funcao de Airy. Percebe-
se, pela dependéncia em A, e logo em Ay, que a cavidade permite a trasmissao
de apenas alguns modos eletromagnéticos especificos.

2.2 Filmes de alta reflectancia e espelhos DBR

Filmes compostos de varias camadas alternadas de materiais de indices de
refracao diferentes sao utilizados para criar dispositivos com propriedades es-
pecificas de reflectancia e transmitancia. Por exemplo, para obter um filme
que possua alta reflectancia em determinada faixa do espectro, é necessario
alternar dois materiais de indice de refracdo alto e baixo (ng e nr). Um
espelho DBR (Distributed Bragg Reflector) possui esta estrutura periodica
para materiais semicondutores e pode chegar a mais de 99% de reflectividade.
Seu crescimento é feito utilizando a técnica MBE (Molecular Beam Epitaxy ).
Dependendo da incidéncia da luz ser normal ou obliqua na primeira superfi-
cie do filme e, dependendo também das espessuras das camadas alternadas,
temos a curva de reflectancia de um espelho DBR, que é vista na figura 2.3.

A regiao assinalada é definida como stop-band, que é uma regiao de alta
reflectancia. Esta regidao pode ser interpretada como um gap fotonico, que
determina uma regiao do espectro que, como consequéncia da interferéncia
destrutiva, nao é permitida na estrutura peridédica. A reflectancia aumenta
conforme o nimero de pares de camadas aumenta. Caso seja de interesse
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Stop-band

|
10} 15 Pares ﬁ ﬁ

Reflectancia (u.a.)

400 500 G(I)O 760 S(IJD 960 1000
Comprimento de onda (hm)

Figura 2.3: Reflectancia de um espelho DBR [5] composto por 15 pares
alternados de camadas de AlAs e Aly20GapgoAs.

construir um espelho DBR cuja curva de reflectancia seja maxima para de-
terminado Ay, deve-se crescer um espelho DBR de modo que as camadas
possuam espessura de \g/4n, onde n é o indice de refracao em cada camada.
O comprimento de onda de interesse se encontrard no centro da stop-band.
O célculo da curva de reflectancia é feito utilizando-se o método de matriz
de transferéncia. Sua construgao ¢ facilmente obtida ao se considerar uma
situacao esquematizada na figura 2.4.

Temos que Ey é a amplitude do campo elétrico da luz incidente que vem
do meio de indice ng. Os termos F; e Er sao as respectivas amplitudes do
campo transmitido pelos meios de indices n; e n;. Os termos E(') e E; de-
nominam as amplitudes do feixe refletido na primeira e na segunda interface.
Considerando a auséncia de cargas e correntes livres e considerando que a luz
incide normalmente ao plano da camada material, escrevemos as condigoes
de contorno para os campos elétrico E e magnético H nas duas interfaces na
forma matricial

1 1 \Ey, ( coskl Zsinkl 1\ Ep
(n0)+(—”0)ﬁo_(—inlsinkl cos kl )(”T)Fo (2.8)
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| Eo ] Ei
Onda Refletida ko’ ki’

| Eo | E: | Er
Onda Incidente > kg ki kr » Onda Transmitida

Figura 2.4: Vetores de onda e campos elétricos associados: caso de incidéncia
normal em uma camada de material dielétrico de indice de refragao n,

Podemos escrever de maneira mais simplificada como

(o) () ) -

Neste caso, utilizamos que
r = Ey/Ey,t = Er/Ej. (2.10)

A matriz M é chamada matriz de transferéncia, dada por

M — ( cos kl :L—lsmkl )’ (2.11)

—inysinkl  coskl

onde k= 27n; /Xo. Para N camadas de materiais diferentes sucessivos com-
pondo um filme, construimos a matriz de transferéncia de cada camada e
entao obtemos a matriz de transferéncia de todo o filme multiplicando estas
matrizes na sequéncia do crescimento do filme:

(7”}0 ) +<_20 )r:MlMQMg___MN(n1T> :M< an )t.(2.12)

Por fim, teremos uma matriz M geral; seja ela:

A B
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Os coeficientes de reflexao e transmissiao sao obtidos destes coeficientes da

matriz final:
. Ano + BTLT’RO —C - DnT

"= Ang + Bngng + C + Dnp’
- 2710
~ Ang + Bngno + C + Dnp’

(2.14)

t (2.15)

Estes valores podem ser resolvidos para qualquer comprimento de onda Ay de
entrada e, com isso, como R = |r|* e T = |t|?, podemos obter as curvas R(\)
e T(\) para espelhos DBR ou outras estruturas. Nota-se que as curvas serao
diferentes conforme o nimero, tipo, ordem e espessura de camadas: estas es-
pecificacOes sao descritas na matriz de transferéncia. As curvas relacionadas
a situagoes mais gerais dependem também do tipo de incidéncia da luz no
filme (TE, TM, normal ou obliqua). O método da matriz de transferéncia
¢ um método generalizado e, com o uso adequado de condicées de contorno
especificas, pode ser utilizado para o calculo de r e t de qualquer composicao
sequencial de filmes.

2.3 Microcavidade e Poco Quantico

Uma microcavidade [6], como visto na figura 2.5, consiste no espacamento d,
situado entre dois espelhos DBR, que é preenchido por alguma estrutura de
interesse. Este espacamento entre duas superficies DBR, que sao semitrans-
parentes para determinados comprimentos de onda, caracteriza uma cavidade
Fabry-Perot, como ja discutido. Resolvendo-se esta estrutura com um ma-
terial semicondutor no espacamento via método da matriz de transferéncia,
vemos o surgimento de um dip na curva de reflectancia, que se da no centro
da stop-band. Este dip é caracteristico de qualquer cavidade e fornece sua
ressonancia, que é uma pequena faixa de freqiiéncias dentro da stop-band
em que o sistema tem menor reflectividade. Esta reflectividade minima na
regiao do dip permite que a luz entre na microcavidade, e a partir de entao o
modo eletromagnético incidente encontra-se confinado no sistema, sofrendo
reflexdes internas até que ocasionalmente saia desta. E importante notar
que nesta resolucao via método matricial ainda estamos desconsiderando a
formacao de éxcitons na microcavidade e que o dip observado esta direta-
mente relacionado aos picos de maxima transmissao da cavidade Fabry-Perot
(figura 2.2).

O cavity @Q (fator de qualidade) de uma cavidade é maior quanto mais
camadas alternadas houver nos espelhos DBR. O cavity Q é dado por ) =
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Al 55, gy As Al ;Ga, 5 As Pogo Quantico

AlAs N
7 TPX

GaAs

\

57,1 nm 66,6 nm

235 nm

Figura 2.5: Estrutura de microcavidade em substrato de GaAs com um
pogo quantico de GaAs. No caso, o espacamento d é de 235nm (A\o/n)
de Alps0Gagr0As. As camadas alternadas de AlAs e de Al 20GaggoAs, de
66, 6nm e 57, Inm respectivamente, compoem dois espelhos DBR de 24 e de
26,5 pares. O QW possui 100 A

Ao/AN, onde AX é a largura do dip. A reflectividade chega muito perto de
100% na regiao de stop-band para cavidades com alto fator de qualidade. O
nimero médio de reflexdes internas é maior para microcavidades de maior
fator de qualidade. Dependendo do comprimento de onda da luz incidente, o
confinamento ocorre na cavidade formando um padrao de onda estacionaria.
Para a freqiiéncia de ressonancia, o confinamento do modo eletromagnético
se d4 com um antin6 no centro da microcavidade, se esta for simétrica.

O espacamento entre os espelhos DBR, pode ser preenchido por uma ca-
mada relativamente espessa, de alguns multiplos de A\g/n, de um material
semicondutor em que é embebido um poco quantico. O poco quantico é
uma camada muito fina (cerca de 100 A) de um material semicondutor e é
nesta camada que se obtém o confinamento de éxcitons. A engenharia da
microcavidade é feita especificamente para que o centro do dip da stop-band
coincida com o comprimento de onda relativo a energia de gap do material
do poco quantico inserido.
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Figura 2.6: Reflectancia de uma microcavidade Fabry-Perot [5] composta
por dois espelhos DBR de 15 pares alternados de camadas de AlAs e
Alo}goGaoygoAS.

2.3.1 Confinamento de Excitons no Poco Quantico

Dois materiais semicondutores com estrutura de bandas diferentes, quando
colocados adjacentes um ao outro, formam uma heterojuncgao [7]. As ban-
das de conducdo e valéncia dos dois materiais se deformam (figura 2.7) na
regiao da juncao. Numa anédlise primaria do problema vemos que existe
aproximadamente uma descontinuidade em ambas as camadas de condugao
e valéncia, ocorrendo com valores diferentes de diferenca de energia entre as
bandas para cada k possivel. No entanto, pode ser feita para uma regiao de
ks proximos ao k correspondente ao gap,uma aproximacao do potencial na
regiao da juncao tomando a descontinuidade de gap como valor de descon-
tinuidade para todos estes ks, criando o chamado potencial-envelope. Este é
o principio da abordagem feita para se resolver as energias do elétron e de
portadores do tipo buraco em uma heteroestrutura, que iremos descrever.
A partir das estruturas de banda de cada material, podemos obter o gap
de cada um deles, construindo o potencial envelope, que é uma funcao de z,
o eixo de crescimento da amostra. Também da estrutura de bandas podemos
obter as massas efetivas (m*) de elétrons e de portadores do tipo buraco em
cada material. Com estas informacgoes podemos construir um hamiltoniano
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Figura 2.7: Representacdo da descontinuidade do potencial [7] numa hetero-
juncao.

que pode ser escrito como o hamiltoniano aproximado

_h2 82

2m* ﬁ

(2) +V(2)¥(2) = E¥(z). (2.16)

Consideremos apenas a formacao de éxcitons no sistema e a energia das
particulas que os compoem. Neste caso, elétrons estarao submetidos ao po-
tencial envelope relativo a banda de condugao (descontinuidade entre as ban-
das de conducao dos materiais da juncao na regiao de gap) enquanto porta-
dores do tipo buraco estarao analogamente submetidos ao potencial relativo
a banda de valéncia. Consideremos entao a estrutura de pogo quantico, em
que temos um material em que se insere uma camada de um segundo mate-
rial, resultando em duas juncoes adjacentes. A configuracao dos potenciais a
serem considerados é vista na figura 2.8. Neste caso, o hamiltoniano que foi
construido (2.15) trata-se do hamiltoniano de um elétron em um pogo quan-
tico usual ou de uma barreira de potencial para o portador do tipo buraco.
As condigoes de contorno que devem ser obedecidas sao:

1 0
e e (o) (217
devem ser continuas na interface. A figura 2.9 mostra a simulagao feita para
o calculo de auto-energias e auto-fungoes para o QW composto por camadas
de Al()goG&()j()AS, GaAs e Al()’goGa,()j()AS. Foi utilizado o software QWS
versao 4.3, desenvolvido pelo professor Angelo Passaro, do ITEAV-Sao José
dos Campos-SP. As auto-funcoes da simulacao mostram que a probabilidade

de que o elétron seja encontrado fora do material do poco é pequena. Isso
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Figura 2.8: Representacao de descontinuidade de gap numa estrutura de
pogo quantico (envelope) e o par elétron-buraco; semicondutores A e B.

caracteriza um confinamento do elétron. Analogamente, o buraco também
encontra-se confinado e, concomitantemente, o éxciton, composto pelas duas
particulas também se encontra confinado.

Recorrendo a aproximacao de Bastard e Burt temos também que, numa
estrutura semicondutora do tipo quantum well, tanto os elétrons como os bu-
racos possuem energias bem definidas e nao dispersas, como pode ser visto na
simulagao. Consequentemente, os éxcitons terao energias também definidas,
que sao relacionadas a energia do elétron, do buraco e & energia de ligacao
devido a atragao coulombiana entre as particulas.

Considera-se que o poco quantico seja tomado como um objeto aproxi-
madamente bidimensional: sua espessura é muitas vezes menor que as di-
mensoes restantes da microcavidade.

Experimentalmente podemos bombear o sistema com a luz incidindo obli-
quamente neste mas, devido a aproximagao bidimensional, apenas a compo-
nente k,, em relagao ao plano do pogo tera acesso ao sistema, podendo
entao interagir efetivamente com este. A componente k,, deve ser calculada
levando-se em conta os indices de refracao dos meios do poco quantico e do
material que d4 o espagamento da cavidade. Variando a energia do laser e seu
angulo de incidéncia, podemos acessar todos os ks disponiveis no plano que
possam ser acessados na microcavidade (que serao também limitados devido
a dimensao da zona de Brillouin do GaAs). Os éxcitons estao confinados no
plano do QW e os polaritons estao confinados na cavidade. Os polaritons
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Figura 2.9:  Simulagdo de auto-energias e auto-fungoes (QW de

Alg 30Gag70As, GaAs (100 Angstroms de espessura) e Aly30Gagr0As)- soft-
ware QWS versao 4.3.

estao confinados na cavidade como um todo pois o foton em si esta confinado
no modo da cavidade, como visto na figura 2.10.

2.3.2 Polaritons na microcavidade

A curva de R()\) para a microcavidade com pogo quantico deve ser refeita,
considerando-se o pogo quantico, pelo método matricial. Para o sistema da
microcavidade em altas temperaturas (cerca de 300K), ela é basicamente a
mesma curva mostrada na figura 2.6 pois a populagao excitonica nao é fa-
vorecida nestas condi¢oes. No caso de altas temperaturas o éxciton interage
com fonons acisticos, que quebram sua ligagao.

23



foton Espagamento d (microcavidade)

\ éxciton

@)
O

N
\ Pogo Quantico

Espelhos DBR

Figura 2.10: Representacao do confinamento de éxcitons e fétons em uma
microcavidade.

Se incidirmos luz nesta microcavidade a baixas temperaturas (aproxi-
madamente 10K), temos uma situagdo em que nao ha interacao com fonons
[8], e havera condigoes para que se obtenha um eficiente aumento da pop-
ulacao de éxcitons no poco quantico. O éxciton possui natureza dipolar: a
curva de R(\) deve ser novamente feita pelo método matricial, desta vez
considerando a polarizacao do material dielétrico do poco quantico. O efeito
da polarizacao [9] muda significativamente a curva de reflectancia, na qual
aparecem ao todo dois dips que sao associados a existéncia dos auto-estados
do sistema da microcavidade, denominados upper polariton e lower polari-
ton. Os dips neste caso mostram a ressonancia dos modos energéticos da
microcavidade como um todo, que podemos sintonizar (excitar) experimen-
talmente. Esta é, de fato, a situacao real de quando se trabalha com o poco
quantico inserido em uma microcavidade, a baixas temperaturas. Mesmo
antes de excitar propriamente o sistema, haverd um eventual tunelamento
e confinamento de um modo eletromagnético na microcavidade, que é um
sistema aberto. Estes eventuais modos confinados geram éxcitons que, por
sua vez, modificam instantaneamente as condicoes de polarizacao do poco.
Assim, logo que ocorre o confinamento, surgem os estados de lower polariton
e upper polariton, como os tinicos autoestados reais do sistema, de modo que
o estado intermediario excitonico pode ser desconsiderado, nao fazendo mais
sentido falar neste isoladamente.

O modelo usado para se calcular a curva de reflectancia levando-se em
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conta a polarizagao, baseia-se em escrever a susceptibilidade do material do
poco em termos da autocorrelagao da funcao de onda dos éxcitons. Levando
adiante essa abordagem teorica para o calculo de R(\) é possivel encontrar
a curva de dispersao dos estados de lower polariton e upper polariton. No
entanto, esta abordagem nao se mostra completa na interpretagao dos resul-
tados experimentais tratados neste trabalho e encontra-se fora de escopo.
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Capitulo 3

Polaritons: Curva de Dispersao e
Oscilacao Paramétrica

Iremos obter a curva de dispersao de polaritons em uma microcavidade uti-
lizando a notacao de segunda quantizacao, que envolve operadores criagao e
aniquilacao. Esta notacao se mostra vantajosa no estudo de dinamica popu-
lacional de polaritons em comparagao ao outro tratamento possivel, ja discu-
tido. Em uma primeira etapa, diagonalizamos o hamiltoniano encontrando
a curva de dispersao. Posteriormente, construimos o modelo de dindmica
populacional na representacao de Heisenberg, explicando com base nele a
oscilagao paramétrica.

De modo geral, o operador hamiltoniano é escrito baseando-se no par de
coordenadas candnicas q e p [10]. Quando um hamiltoniano mais complicado
é tratado, € comum recorrer ao uso de artificio da mudanca de variaveis q e p
para novas variaveis (Q e P, por exemplo, com as quais o hamiltoniano assume
uma forma mais simplificada. As novas variaveis sao escritas em funcao das
variaveis q e p. Temos Q(q,p) e P(q,p) bem como a inversao q(Q,P) e p(Q,P).
Na mecanica quantica, uma mudanca de variaveis conhecida é a proposta dos
operadores criagao e aniquilagao [11| na resolugao do oscilador harménico
quantico

at = ;(—ip + mwz), (3.1)
vV 2hmw
1
a = ——(1p + mwz), 3.2
Vot ) (32)
que obedecem a relacao de comutacao
la,a™] = 1. (3.3)
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As novas coordenadas canénicas definidas nao sao necessariamente exclusi-
vas do problema originirio de modo que podem servir como coordenadas
canonicas para outros sistemas desde que o nimero de graus de liberdade se
mantenha. Nota-se pelas propriedades dos operadores atea que estes podem
ser proveitosos em outros problemas, especialmente em sistemas quanticos de
muitas particulas devido ao operador ata = N, que aparece efetivamente na
escrita do hamiltoniano do oscilador harmonico quantico e é denominado op-
erador niimero. Sua operacao fornece o nimero de particulas que ocupam
um determinado estado quantico.

Para um sistema de muitos bosons, como é o caso de um sistema de
polaritons (que flutuam em ntimero ao longo do tempo) uma descrigao em
que representamos cada particula resultarda em um hamiltoniano extenso,
cujas auto-funcoes sao combinacoes lineares de produtos simetrizados que
provém de um determinante de Slater [8], que terda dimensoes proporcionais
ao nimero de particulas. Neste caso, a vantagem de se escrever o hamiltoni-
ano com uso do operador niimero, ou seja, na notacao de segunda quantiza-
¢ao, é clara.

3.1 Hamiltoniano do sistema de polaritons

Para desenvolver e diagonalizar o hamiltoniano do sistema de polaritons,
trabalharemos com sua forma em segunda quantizacao [1]. O hamiltoniano
de um sistema de éxcitons e fétons sem acoplamento entre estas particulas
¢, basicamente, dado pela combinacgao das energias proprias de cada sistema
de particulas

> Ex(k)bibp+ > Ec(k)atar. (3.4)
R i

Os operadores bg, bz, ag e aj sao os operadores criagao e aniquilagao respec-
tivamente para éxcitons e fotons, nesta ordem, e nao ha polaritons propria-
mente. Fica clara a facilidade da notacao de segunda quantizagao, ao ponto
que a leitura do hamiltoniano ¢ praticamente a contagem de particulas com
cada energia, para cada k. Devido a restricao bidimensional do poco quan-
tico, iremos considerar k = k;/, que sao os ks que acessam o sistema. A
dispersao dos éxcitons (Ey) e dos fétons (E¢), bem como o desenvolvimento
de quantizacao de campos e o tratamento de outros termos relacionados a
escrita do hamiltoniano nesta forma sao vistos a parte no Apéndice B. Con-
siderando entdo o acoplamento entre éxcitons e fétons formando polaritons,
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incluimos termos de interacao entre estes, obtendo o hamiltoniano do sistema
de polaritons

ZEX )b by +ZEC atag+ Y  hQalby +blag). (3.5)
k

O fator Q estd relamonado com a forca de acoplamento entre o éxciton e
o foton, de modo que AS) fornece a energia deste acoplamento. Este hamil-
toniano pode ser rearranjado na forma matricial, para cada k

o [ Ex(R) O by

Para a forma inicial do hamiltoniano ser novamente obtida, basta que seja
feita a multiplicacao entre estas matrizes a soma para todos os ks. Chamamos

de M a matriz .
- [ Ex(k) hQ
M(k) = ( 50 EC(E) ) , (3.7)

que iremos diagonalizar pois esta descreve essencialmente a energia do sis-
tema. Os autovalores sao obtidos da equagcao:

det(M — M) = 0 = (Ex(k) — ) (Ec(k) — \) — B?Q? = 0. (3.8)

Resolvendo a equagao, encontramos dois ramos energéticos (auto-valores \; e
o), em k, que correspondem aos estados de upper polariton e lower polariton
(curva vista na figura 3.1)

A = Ey(k) = Ec(k) ; Extk) | %\/(EC(E) — Ex(k))? +4m2Q2,  (3.9)
N = B, (F) = Ec®) : Bx(k) ; (Bo(F) — Ex(F)? + 48202, (3.10)

A diferenca energética entre os ramos é conhecida como Rabi Splitting [12],
e é caracteristica de um sistema de dois osciladores acoplados. Temos, para
o estado de upper polariton, o auto-vetor

M(K) ( XU(? ) — By(R) < X (k) ) | (3.11)

M (k) ( XL(? ) — E(F) ( XL(? ) , (3.12)



cujos elementos componentes sao dados por

Cy = 2h2 3.13

U IR 1 (Ey — Ex)? (3.13)
v + (Ey — Ex)

X, = Ey — Bx (3.14)

VAR2Q? + (By — Ex)?

Resolvendo igualmente para os estados de lower polariton sao obtidos:
XL = CU, CL = _XU- (315)

Analisando as componentes dos auto-estados dos polaritons, vemos que Cy e
X1, sao componentes relacionadas a qualidade fotonica do éxciton e Cf, e Xy
se relacionam a qualidade excitonica. O auto-estado total, combinacao das
duas componentes, mostrarad se o polariton é do tipo photon-like, exciton-
like, ou se ele nao possui nenhuma das tendéncias, dependendo da fungao que
dominar o auto-estado final em cada k. Deste modo, variando os ks que aces-
sam o poco quantico, podemos criar polaritons com caracteristicas variadas.
Por exemplo: o exciton-like possui maior massa efetiva que o photon-like.

Iremos reescrever o hamiltoniano do sistema de polaritons substituindo M

por sua forma diagonalizada Mp, utilizando a propriedade M = DMpD~!,
onde D é a matriz

_ [ Xv Xp
b (% 3. 510

Como M é simétrica, a matriz D é tal que D~' = DT, Assim, sera equivalente
ao hamiltoniano inicial escrever

Xy X E 0 Xy C b
o + + U L U U U k
weten (e (5 s ) (5 @) () e

Vemos que o agrupamento
XU CU bk
(3 o) (n o1

gera uma mudanca de coordenadas candnicas em que o hamiltoniano pode
ser escrito ja em sua forma diagonalizada. Se chamarmos estas novas coor-
denadas p; e pug, teremos

a)a)-() e
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Entao
pur, = Xyby + Cyay, (3.20)

Pk = XLbk + CLak. (321)

E logo, conjugando, obtemos

pui = Xyby + Cpay (3.22)
pi = Xbf + Craf. (3.23)

Deste modo, ainda é equivalente ao hamiltoniano inicial a forma

H = ( pug p?)(EOU Ei)(?ff)- (3.24)

Operando as matrizes, para todos os ks, obtemos o hamiltoniano do sistema
de polaritons na forma diagonalizada

HP—ZEL pkpk+ZEU pu puk (3.25)
K

Os operadores P pE, pug € pul2 sao entao identificados respectivamente
como operadores aniquilagao e criacao para os estados de lower e upper
polaritons, nesta ordem.

3.2 Oscilacao Paramétrica

E conhecido como angulo magico o angulo de bombeio na cavidade que,
para determinado comprimento de onda do laser, acessa a banda do lower
polariton no estado k:;, em que existe a condicao para que ocorra o efeito de
amplificacao paramétrica.

A amplificacao paramétrica [13,14] € um espalhamento causado pela inter-
acao coulombiana nao-linear entre dois polaritons que ocupam inicialmente o
mesmo estado k:; da regiao de inflexao da curva de dispersao do lower polari-
ton. Os polaritons se espalham mutuamente havendo a troca de momento
entre os dois, de modo que ao final um deles ocupa o estado k:;, — ¢ e o outro
ocupa o estado k;, + ¢, onde ¢ é o momento transferido entre as particulas na
interacao. A interacao no k acessado pelo angulo méagico é tal que ¢ = k:;.
Esta é a troca cuja possibilidade é muito alta em comparacao a trocas que
envolvem fonons acisticos, pois na inflexao a massa efetiva dos polaritons
tende a ser menor e também pela desconsideracao da existéncia de fonons
no sistema devido as condicoes experimentais de balxas temperaturas. Os
estados finais intensamente preenchidos sao em k= 21{: ek = 0, chamados
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Figura 3.1: Curva de dispersao dos autoestados de upper polariton e lower
polariton.

estados signal e idler, respectivamente. O angulo méagico depende da curva
de dispersao do polariton. Ele existe apenas para o lower polariton pois o
upper polariton é do tipo photon-like, assim, nao h& uma interacao de na-
tureza coulombiana significativa entre os polaritons gerando o espalhamento.

O efeito da oscilacao paramétrica consiste no transito de polaritons en-
tre os estados k;,, signal e idler. O transito de polaritons entre tais estados
e logo, a populacao em cada um deles, possui uma oscilacao com period-
icidade temporal tipica. Um modelo conhecido para descrever a oscilacao
paramétrica consiste em resolver as equacoes de Heinsemberg para estados
envolvidos (0, k;, e 2k;), em que se considera a amplificagao paramétrica. As
equacoes formarao ao todo um sistema de seis equacoes acopladas e nao lin-
cares. Destas, resultam as evolugdes temporais de py; , pEp, Pios pkto Do p;rk;

que, combinados, descrevem a populacao nos estados 0, Ic; e 2]{:; em funcao
do tempo (operador nimero).

Para desenvolver estas equagoes que descrevem a oscilagao iremos primeira-
mente adicionar ao hamiltoniano de polaritons o termo que descreve a inter-
acao entre polaritons que estao inicialmente no mesmo estado ) polariton
é composto por um éxciton e um féton, sendo que foétons sao particulas que
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nao interagem entre si. Deste modo a interacao entre polaritons ¢ originada
basicamente na interacao coulombiana entre as porcoes excitonicas do po-
lariton. Acrescentamos o termo de interagao polariton-polariton (Hpp) para
o caso de lower polariton no hamiltoniano geral. Na base utilizada temos

— 1 PP _+
Hep = 2 Z ‘/(Ikk/pk+qpk LR (3.26)

kK @
O termo VP P_ descreve o potencial coulombiano entre os éxcitons (interacio
TR

de dlpolos) e é dado pela funcao

Vs = VaXo(W = DX (R + DX (R)Xo(K). (3.27)

Ela descreve a correlacao entre as partes excitonicas das fungoes de onda de
lower polariton antes e dep01s da interacao. Antes da interacao os polaritons
possuem momento ke k a interacao pode resultar num rearranjo dos mo-
mentos dos polaritons, de modo que o momento total se conserve. Devido
as baixas temperaturas em que o polaritons surgem na cavidade, podemos
desconsiderar a interacao e trocas de momento com foénons da rede cristalina.
Assim, pode haver apenas a transferéncia de momento ¢ entre as particulas,
que passam a ter momento k— qe . ¢, no estado final. O hamiltoniano
final é dado por

H=Hp+ Hpp (3.28)

Com este hamiltoniano desenvolvemos a equagao de Heisemberg que fornecera
a dinamica do sistema. No caso da oscilagao parametrlca o termo de interagao

entre polaritons deve ser especificado para F=F = qg= k:

3.3 Evolucao temporal do sistema

Podemos abordar um sistema quantico com diferentes representacoes. A
representacao de Heisenberg é a formulacao em que os operadores e os ob-
servaveis sao dependentes do tempo enquanto os estados quanticos sao inde-
pendentes do tempo. No caso da representacao de Schrédinger os operadores
sao constantes no tempo e o estado quantico guarda a evolucao temporal do
sistema estudado. Podemos relacionar as duas representagoes [15] através do
uso do operador evolucao temporal

U(t, ty) = etflst=to)/h (3.29)

e seu conjugado, realizando uma operacao unitaria sobre os estados e os
operadores. Sejam indicados com o indice S os kets e operadores escritos
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na formulacao de Shrodinger e com o indice H os mesmos escritos na formu-
lacao de Heinsenberg. Temos que na formulacao de Shrodinger o auto-estado
carrega a informacao da evolucao temporal do sistema

[¥s(t) >= U(t, to)[¥s(to) > . (3.30)

Para obter o estado na formulacao de Heisenberg, independente da variavel
temporal t, deve-se fazer

[Wu >=U"(t,t0)[ths(t) >= U (t, t0)U(t, to)|vs(to) >= [¥s(to) > . (3.31)

No caso da transformacao de um operador qualquer denominado Ay a partir
de um Ag temos:

Ag(t) = UT(t, tg)As(t)U(t, to). (3.32)

Para um caso geral em que tanto Ag como Ay dependem de t, usando a
propriedade do operador evolucao

e,
zhaU(t, to) = H(t)U(t,to), (3.33)

podemos desenvolver dAy/dt, chegando na equagao de Heinsenberg

L d L (d
ih—Ag(t) =[Ag(t), Hy(t)] +ih | —As(t) ) (3.34)
dt dt o

que resolvida fornece a dependéncia temporal do operador Ay(t). Con-
siderando os operadores criacao e aniquilacao da descricao de polaritons, e
considerando que na descricao de Shrodinger estes nao dependem de ¢, resta

i A1) = [An(t), Hu(1)]. (3.35)

Deste modo iremos obter para o lower polariton duas equagoes de Heisenberg

) dp]; 1. in -
ih—> = lpp, ] = Bp(k)pg + Z B abi i _ipab + P(k),  (3.36)
k/,k”
) dp%_ + * * T\ oot int* + + /7
ih gt = [pE;H ] = —EL(k)pE - Z EE,k7,k7’pk7pk7/plg+k7/fE+P (k’), (337)
k/J{?”
onde .
int _ _}))P_’ . _F"P_‘ B
El o =3Wao g T Vi o i) (3.38)
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descreve a dispersao da interacao polariton-polariton na base de operadores
relativos aos polaritons. Esta forma é desenvolvida com o uso da propriedade
de comutacao

[pi, 0] = 045, (3.39)

onde i e j assumem diferentes valores de k da dispersao, e com H = Hp+Hpp.
A partir de entao, apesar de nao modificar a notacao com intuito de nao a
carregar, os operadores p;” e py sao descritos na representagio de Heisenberg
conforme a transformacao mostrada anteriormente. O termo P*(E) incluido
¢ um operador [1] que descreve a amplitude de polarizagdo de um campo
eletromagnético incidente no sistema. Ou seja, descreve a excitagao que seré
feita com o laser incidente no sistema de polaritons. O termo surge devido
ao uso do Ansatz proposto por Bogoliubov [16]| sobre um termo H,, [17,18]
adicionado ao hamiltoniano H de polaritons para descrever estados injetados
na microcavidade

Hy =g 0% (t)C(k)p] - (3.40)

i

O fator g é uma constante de acoplamento enquanto que A2 (t) é a energia
de Rabi do campo eletromagnético externo. Pelo Ansatz utilizado na de-
scricao de sistemas bosonicos, o termo H,,, pode basicamente ser subsituido
por um termo proporcional a seu valor esperado [19,20]. No caso, para con-
tabilizar os polaritons gerados por excitacao externa, completamos a equacao

de Heisemberg com
a2p

)
VA
onde asp é o raio de Bohr do éxciton em duas dimensoes e A é a area de
quantizacao. O operador Py ¢ definido analogamente, de modo que

Pl =<p} > (3.41)

P Py = ny.(azp)? (3.42)

O termo ny é a densidade de polaritons por area em determinado k. Ou
seja, o operador P P, é proporcional ao nimero de polaritons injetados por
pump e probe na microcavidade. Considerando que o sistema do QW na
microcavidade seja de alta eficiéncia, pode-se dizer que P;f Py, é proporcional
ao numero de fétons incidentes no sistema. Deste modo, introduz-se uma
forma alternativa e equivalente para escrever os operadores em funcao do
tipo de polarizacdo (Apéndice A) de bombeio, que é a variavel experimen-
tal mais essencial deste trabalho. A associagdo de interpretagao da luz no
eletromagnetismo classico com a interpretacao quantica leva a relacao

2N hw

E* =
€0

x P/ Py, (3.43)
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por sua vez. O nimero de fétons associado ao campo E monocromético de
frequéncia angular w ¢ dado por N. Deste modo, o operador P, pode ser
escrito como o campo E do laser incidente na microcavidade, e o operador
Py, como seu complexo conjugado. Considera-se que o campo E seja descrito
num referencial de posigao espacial fixa, que gira em torno do k da propagacao
de E com velocidade angular w coincidente ao w do campo. Na Rotating
Frame Approximation [21|, temos que para qualquer tipo de polarizagao, o
operador P, é dado por

Pt = Pfe™t, (3.44)

onde P é um numero complexo que leva & representagdes especificas de luz
linear, eliptica ou circularmente polarizada. O caso generalizado é o da po-
larizacao eliptica, que toma a forma E + Fe™!, de modo que caso tenhamos
E' nulo, obtemos a polarizacio linear e, caso tenhamos E nulo, obtemos a
polarizagao circular. Vemos que a polarizacao do tipo eliptica posssi o op-
erador que mais afeta a forma como a equacao de Heisemberg serd escrita
conforme varia a excentricidade da elipse (experimentos com a placa A/4 que
sdo vistos na parte experimental deste trabalho). Assim, espera-se que um
experimento em que o bombeio é feito com elipses diferentes possivelmente
apresentara uma variacao na dinamica observada para cada elipse. No caso,
consideramos o caso de polarizacao circular como uma das elipses para efeito
de anéalise. Variagoes de angulo de luz linearmente polarizada (experimentos
com a placa \/2) nao mudam essencialmente o valor de P,", preservando a
mesma dindmica de caso em caso. Uma rotagao angular da polarizacao linear
nao altera a amplitude do campo elétrico e altera o operador apenas com uma
fase. Analogmente a P;", o operador P é obtido, permitindo que as equagdes
de Heisemberg sejam definidas para cada situagao de bombeio. Resolvendo as
equacoes para um determinado E, podemos obter < pg(t)p,;(t) >, que fornece

o nimero de polaritons no estado k£ em funcao do tempo, que é uma grandeza
de interesse na analise da dinamica populacional de um sistema de polaritons.

A dependéncia da polarizacao de bombeio na equagao da dinamica do sis-
tema de polaritons justifica, portanto, a investigacao proposta neste trabalho.
No entanto, a real dependéncia da polarizacdo na dinamica somente pode
ser discutida com a resolucao efetiva das equacoes de Heisemberg. No caso
especifico dos experimentos realizados, os operadores P, e P devem descr-
ever um pulso composto por todos os seus modos. No entanto, constatou-se
[17] que a aproximagao do pulso como uma excitagdo monocromatica CW (
tomando como w a frequéncia central do pulso) é razoavel para obter uma boa
e compativel comparacao entre o modelo teodrico e resultados experimentais
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da dinamica de polaritons.

36



Capitulo 4

Laser pulsado de femtossegundos

Uma combinacao linear de ondas planas é solugao das equacoes de Maxwell,
e a superposicao de um largo espectro origina um feixe pulsado, ideal para
resolver medidas dindmicas. A frequéncia central do pulso serd determinada
pela componente de frequéncia que contribui com a maior amplitude. De
acordo com o principio da incerteza, um feixe com larga dispersao energética
estd relacionado com uma precisao fina quanto & resolugao temporal. O
tempo de vida de um polariton é caracteristicamente da ordem de picosse-
gundos, de modo que para estudar a dinamica populacional de um sistema
de polaritons é necessaria uma resolucao temporal de escala menor. O laser
pulsado de femtossegundos ¢é utilizado com a técnica de pump e probe neste
trabalho, para resolver a dinamica populacional de polaritons. Na ocasiao
foi utilizado o laser Trestles-50 da Delmar Photonics (USA). A cavidade do
laser, utilizada para criar o pulso por sobreposicao de varios modos é es-
quematizada na figura 4.1.

M4

Figura 4.1: Esquematizacao da cavidade do laser
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O meio de ganho ¢ um cristal de titanio dopado com safira (Ti:Safira)
no qual é observado o efeito Kerr [5]. O efeito Kerr consiste na variacao
do indice de refracao de um meio em funcao da intensidade de um campo
elétrico que o permeia

n = ng+ nal(t). (4.1)

O sistema é alimentado pelo laser CW de freqiiéncia dobrada para a emis-
sdo de neodimio dopado por ortovanadato de itrio (Nd:YVO4). Seu feixe é
centrado em 532nm, e pode operar com poténcia de até 6W. O feixe passa
pela placa de meia onda (PR) antes de entrar na cavidade, de modo que a
polarizacao efetiva de entrada seja linear horizontal. Em seguida, o feixe é
conduzido até o meio de ganho, (espelhos Pm1, Pm2 e Pm3) onde incide apos
ser focalizado pela lente L. O cristal de Ti:Safira é cortado e posicionado de
modo que a incidéncia do feixe se dé no angulo de Brewster, que minimiza
as perdas no meio. A emissao do cristal Ti:Safira é ajustavel numa faixa
entre 740nm e 950nm e a frequéncia com que a emissao de picos de 50fs
ocorre é de 83 M Hz. A emissao é coletada pelos espelhos concavos M1 e M2
(dicréicos e transparentes para o verde), e o feixe da emissdo refletido por
estes percorre a cavidade inteira, que é delimitada pelo beam-splitter OC e
o espelho M3, passando pelo conjunto de prismas P1 e P2. O conjunto de
prismas é responsavel pela dispersao do feixe, fundamental na composicao
do laser pulsado. O prisma P1 leva, por refracao, diferentes componentes
de comprimento de onda em angulos suavemente diferentes. O prisma P2
refrata todas as componentes novamente, levando cada componente do com-
primento de onda a se propagar paralelamente em diferentes posicoes. Assim,
apenas alguns determinados comprimentos de onda podem ser selecionados
pela slit S para realimentarem a cavidade. Seja o comprimento do caminho
otico ¢ no meio Ti:Safira, nao-linear, temos que a variacao de fase do pulso
incidente [22,23]é de

Ao(t) = —%ngl(t)(’ - —27%21(75)4. (4.2)
A variacao ocorre devido ao efeito Kerr e é maior no eixo do feixe, onde a
intensidade é maior em relacao & intensidade das margens. Assim, a frente de
onda se deforma levando a focalizacao do pulso. Este processo é o de auto-
focalizacao. A cavidade geradora de laser pulsado utiliza do efeito Kerr para
operar com o travamento passivo de modos por lentes Kerr (Kerr lens mode-
locking). A geracao de pulsos utilizando o travamento pode ser entendida de
maneira simplificada. Sejam N modos de oscilagao confinados na cavidade
laser. O campo elétrico resultante serd dado pela superposicao de todos os

38



modos

N-1
E(t) = Ey Y e/entton), (4.3)
n=0

Se todos os N modos estiverem oscilando em fase ¢,, = ¢y (ou seja, os modos
estao travados), podemos reescrever a somatoria anterior como

N-1 N-1
E(t) _ Eoeidm Z ei(wal—nAw)t — Eoei(¢0+wN—1t) Z ei”A"Jt7 (44)
n=0 n=0

onde sao definidos w, = wy_1 — NAw, com Aw = w,y1 — w, = 27AV =
(mc)/(nd) e cAv = ¢/(2nd) = 1/At, da a separacao entre os modos confinados
na cavidade. Dai

(ot N 1— eiNAwt
E(t) = Eoe 0TwN—1 W (45)
De modo que a intensidade total sera de
1 — eiNVAwt|? sen?(NAwt/2)
I(t)=E|————| =E; : 4.6
(t) O 1 — eidwt O sen?(Awt/2) (4.6)

Assim, vemos que os pulsos gerados variam com a intensidade temporalmente
com periodo de (Awt)/2 = 0,7, 27,...,nw. O travamento de modos é garan-
tido por um sistema que forca sua condicao. Um fotodetector analisa parte
do feixe que escapa da cavidade e, caso o feixe nao esteja no modo pulsado,
¢ mandado um sinal para a base do prisma P2, que vibra. Esta vibragao faz
com que o comprimento do caminho 6tico da cavidade varie bruscamente e
esta variacao induz um pico de intensidade no feixe gerado, provocando o
efeito Kerr que ira corrigir a situacao do travamento. Podemos ilustrar esta
variacao da intensidade do pulso, por exemplo, construindo a superposicao
de cinco modos eletromagnéticos, como na figura 4.2.
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Figura 4.2: Pulsos formados a partir da sobreposicao de N=5 modos [22] de
mesma fase
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Capitulo 5

Parte Experimental

Neste capitulo é apresentada a técnica experimental de pump e probe re-
solvida no tempo de modo especifico para os experimentos propostos. Apods
um detalhamento da montagem realizada nos experimentos, seus resultados
sao mostrados.

5.1 Pump e Probe: medidas dinamicas

A técnica de pump e probe consiste basicamente na excitacao 6tica de um
sistema por dois feixes luminosos diferentes. De modo geral, para um semi-
condutor, a técnica envolve a excitacao de dois estados de ks diferentes na
estrutura de bandas. Variagoes da técnica podem ser obtidas ao se colocar
uma diferenca de fase entre os dois feixes, ou entao ao modificar a polarizacao
da luz, intensidade, e assim por diante.

Nos experimentos realizados para este trabalho, o bombeio visou a exci-
tacao de estados pertencentes a curva de dispersao de polaritons. O bombeio
foi realizado em :I:k;, onde k;, ¢ relativo ao angulo mégico proprio da mi-
crocavidade, no qual o efeito de amplificacao paramétrica ocorre. O angulo
mégico no caso ¢ de aproximadamente 12 graus, como mostrado na figura
5.1 e é detectado no alinhamento do sistema ao se observar uma amplificacao
do sinal de emissao dos polaritons.

A medida é realizada ao se tomar a fotoluminescéncia da amostra em
k = 0. Havendo uma dinamica populacional envolvendo todos os estados
relacionados a oscilagao paramétrica gerada num bombeio simétrico, teremos
uma populagao que varia no tempo para o estado de k= 0. Seu decaimento,
que fornece a emissao capturada, é proporcional a sua populacao em cada
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Figura 5.1: Esquematizacao da oscilagao paramétrica e modo de bombeio
utilizado

momento. Assim, direcionamos este trabalho para o estudo da dinamica pop-
ulacional do estado de k = 0, que fornece indiretamente o comportamento
dindmico em j:k:;, e ikgp. O bombeio do sistema ¢é feito com o laser pulsado,
sendo que é possivel variar continuamente o atraso relativo entre os pulsos
que excitam os estados :l:k;,. Para isso, um par de espelhos da montagem
da mesa otica (figura 5.2) foi acoplado a um motor de passos, que caminha
constantemente enquanto as medidas sao feitas. Assim, uma seqiiéncia de
espectros é feita enquanto o motor de passos faz variar o caminho 6tico de
um dos feixes, no caso, o feixe de pump.

A variacao do caminho 6tico com o motor de passos é fundamental para
se obter a resolucao temporal necessiria para estudar como o sistema evolui
dinamicamente. Em cada instante variamos o preenchimento dos estados
e a emissao medida remete a estas mudancas, continuamente. O processo
dinamico foi testado variando-se o atraso relativo entre os pulsos juntamente
a poténcia de bombeio ou juntamente & polarizacao dos feixes de pump e
de probe, em varias configuractes possiveis. Além disso, outras medidas de
caracterizagao também foram realizadas.
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Figura 5.2: Esquematizacao da montagem experimental

5.2 Especificacoes experimentais

A amostra analisada com o método de pump e probe foi um poco quantico
de GaAs de cerca de 100nm de espessura, que foi crescido na microcavidade
especificada na figura 2.5. A amostra foi crescida utilizando-se a técnica de
MBE (Molecular Beam Epitaxy), e possui sintonia em torno de 800nm.

Para as medidas, a amostra é colocada em vacuo da ordem de 10~¢ Torr
dentro do criostato que abaixa a temperatura da microcavidade até cerca
de 10K, com um dedo frio. O espectrometro Jobin Yvon possui resolucao
de 0,1A e foi utilizado com uma grade de 1800 e tempo de integragao de
0,1s. O motor de passos, quando utilizado, foi programado para mover os
espelhos continuamente com velocidade de 0,2mm/s. Combinando esta ve-
locidade com o tempo de integracao do espectrometro é possivel calibrar
nossa medida, de modo a ajustar a sequéncia de graficos na escala temporal
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de picossegundos.

5.3 Resultados Experimentais

5.3.1 Caracterizacao da microcavidade

Para a caracterizagao da microcavidade foram feitos dois tipos de medida.
A primeira medida consiste na curva IO da cavidade, ou seja, é a curva
que caracteriza a intensidade da emissao (o Output) do polariton em fungao
da poténcia de bombeio (o Input). Nesta medida foi usado o laser pulsado,
Trestles-50 da Delmar Photonics (USA), anteriormente especificado, centrado
em 798nm. A microcavidade foi resfriada até atingir aproximadamente 10K.
Com um powermeter afixado na posicao 3 da figura 5.2, temos a medida de
uma poténcia proporcional a da poténcia de bombeio; esta proporcionalidade
¢é providenciada pelo beam splitter. Com um atenuador na posicao 1 da figura
5.2 é possivel variar a poténcia de bombeio, de modo que para cada poténcia
selecionada, um espectro é tomado. Os espectros sao vistos na figura 5.3.
Das intensidades de emissao de cada espectro por poténcia de bombeio é
obtida a curva IO (figura 5.4), da microcavidade.

5500
5000 4
4500

4000

Espectros/ Variagdo 10

3500

3000

Intensity

2500

2000

Energy (eV)

Figura 5.3: Espectros obtidos ao variar a intensidade de bombeio.
Observa-se um blueshift conforme a intensidade de bombeio aumenta e

também ¢é notado que um bombeio mais intenso gera uma populacao propor-
cionalmente maior de polaritons. Interpretou-se o aparecimento do blueshift
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Figura 5.4: Curva IO da microcavidade estudada.

como uma variagao da energia de interagao entre os polaritons: quanto maior
a intensidade de bombeio, maior serid a populacao e a intensidade desta in-
teragao.

Outra medida de caracterizacao é a curva de reflectancia feita variando
mecanicamente o detuning da cavidade. O detuning consiste em variar o k
de bombeio. Esta variacao se d4 ao escolher diferentes regioes da amostra em
que o bombeio é feito. As regioes escolhidas para as medidas s@o mostradas
na figura 5.5. A técnica de crescimento da amostra ¢ tal que a distancia entre
os espelhos DBR varia de regiao em regiao da amostra. Assim, cada regiao
serd uma microcavidade ligeiramente diferente com relagao ao modo eletro-
magnético que pode ser confinado por esta. A energia do éxciton depende
do material do pogo quéntico, sendo a mesma em todas as regioes. Assim,
ao variar a posicao, estamos essencialmente variando a diferenca de energia
entre o féton e o éxciton, através da variacao da energia do féton. A maneira
como se d4 o aparecimento dos estados de upper polariton e lower polariton
na curva de reflectancia serd condicionada a esta diferenca e quando o de-
tuning é nulo temos a condicao de acoplamento forte da microcavidade com
o modo eletromagnético. Neste caso os dois modos, upper e lower, aparecem
mais intensamente. Neste experimento a cavidade é bombeada com um feixe
de luz branca. A temperatura da amostra foi de aproximadamente 9K ao
longo da medicao dos espectros, vistos na figura 5.6.
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Figura 5.5: Esquematizacao da escolha de pontos de bombeio na amostra
utilizada, para realizacao de medidas variando o detuning. Os pontos estao
enumerados de acordo com a legenda da figura 5.6. Foi ilustrada a pega onde
¢ afixado o substrato da microcavidade (vista frontal da janela do criostato).

5.3.2 Relagao de polarizacao Excitacao/Emissao

Para estudar a natureza da emissao quanto a sua polarizacao sao realizados
dois tipos de medida. A primeira fornece a relagao de polarizacao de bombeio
com a polarizagao da emissao do polariton, para um bombeio de polarizacao
linear. Neste caso, uma placa \/2 foi montada na frente do feixe de pump e
outra, também \/2, na frente do espectrometro (posigoes 2 e 4 da figura 5.2,
respectivamente). Assim que é selecionado um angulo da placa A/2 no Pump,
o sinal no espectrometro é otimizado ao rodar a placa deste. Assim, para
cada angulo de polarizagao linear do bombeio, teremos um angulo em que a
intensidade da emissao é mais forte, o que indica sua polarizacao, na média.
Esta relagao ¢ vista na figura 5.7. A relagao entre os angulos de polarizacao
de pump e da otimizagao da emissao da microcavidade é aproximadamente
linear, sendo uma rotacao fixa, ja que a inclinacao da reta é de aproximada-
mente 1, de modo que 6 = 6y + 60,.,;. No caso, 6 é o angulo da polarizacao da
emissao, 0y é o angulo otimizado da polarizacao de excitagao e 6,.,; ¢ o angulo
de rotacao, que é uma resposta de propria do sistema, relativa a transicao do
estado de k; para o estado k = 0. Devido ao fato de haver duas placas \/2
no caminho 6tico da montagem experimental, como cada uma provoca uma
rotacdo de 7/2, deve-se descontar 180 graus do ponto de interse¢ao da reta
no eixo y. Assim, teremos um angulo de rotacao de 11,6 graus.

Podemos aprofundar o entendimento dessa relacao estudando melhor a
polariza¢ao da emissdo, para descobrir seu tipo (linear, circular ou eliptica).
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Figura 5.6: Curvas de reflectancia da microcavidade variando-se o detuning
mecanicamente.

Colocando a placa A/2 na frente apenas do espectrometro (posicao 4 da
figura 5.2), temos o bombeio linear com o pump, com polarizagao linear fixa,
correspondente a saida do laser pulsado. A placa A/2 foi girada e, para cada
angulo, foi feito um espectro. Estes espectros sao vistos na figura 5.8. O
redshift aumenta com a placa indo do angulo de 0 graus ao de 50 graus.
Em seguida, do angulo de 50 graus ao de 90 graus, observamos um aumento
do blueshift. Porém, considerou-se que mesmo se esta for uma dispersao
causada pela placa /2, ela pode ser desconsiderada ja que é da ordem da
resolucdo do espectrometro. Vemos que a intensidade dos picos (como pode
ser visto na figura 5.8) nunca cai a zero. Recorrendo ao conceito de grau de
polarizacao, podemos reajeitar estes dados como visto na figura 5.9. Vemos
que o grau de polarizacao varia aproximadamente entre 0,0 e 0,5, de modo
que podemos classificar a polarizacao como sendo do tipo eliptica. Também
foi observado que apesar de nao haver conservacao da polarizacao existe uma
consideravel correlagao entre as polarizacoes de bombeio e emissao.

5.3.3 Pump & Probe: Medidas dindmicas

Para as medidas dinamicas é utilizado o motor de passos como especificado
previamente, de modo a variar constantemente o caminho 6tico percorrido
pelo feixe do pump. Simultaneamente ao movimento do motor de passos,
varios espectros sao tomados. As montagens em que as medidas dindmicas
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da microcavidade na situacao de bombeio com polarizagao linear.

foram feitas foram(relativas a figura 5.2): placa A\/2 na posi¢ao 1; placa \/4
na posicao 1. Colocadas as placas, elas podem ser giradas, colocando o eixo
do cristal em diferentes angulos. Para cada montagem e entao, para cada
angulo da montagem, sera feita uma varredura em que o motor de passos
varia o caminho 6tico enquanto sao feitos varios espectros. Para os espectros
de um mesmo angulo é possivel compor uma superficie grafica em que um
dos eixos, apos a calibracao, representa o tempo na escala de picossegundos.
Uma superficie tipica pode ser vista na figura 5.10. De cada superficie ire-
mos extrair a informagao do atraso temporal (delay)entre os dois maximos
principais da emissao ao longo do tempo de cada varredura. Assim, para
uma dada configuracao, iremos obter o atraso temporal em funcao do angulo
com o qual a placa foi girada. Nas figuras 5.11 a 5.14 sao mostrados os grafi-
cos de atraso temporal em funcao do angulo para cada tipo de configuragao
proposta.

A medida do atraso em funcao da poténcia foi feita sem colocar placas
A/2 ou A\/4 na mesa oOtica. Deste modo o bombeio é feito com a polariza-
¢ao linear propria do laser. Com um atenuador (previamente calibrado) na
posicao 1 da mesa, a poténcia de bombeio ¢ variada. Para cada poténcia de
bombeio uma varredura é feita, e de cada uma é obtido o atraso temporal,
como pode ser visto na figura 5.13. Constatou-se experimentalmente que as
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Figura 5.8: Estudo do tipo de polarizacao da emissao em k=0 - Espectros.

placas A\/2 e A\/4 nao faziam variar a poténcia do laser conforme seu eixo
era girado, de modo que a anéalise das medidas dinamicas podem ser inter-
pretadas independentemente. A medida do atraso temporal em fungao do
detuning da microcavidade foi feita sem colocar placas A\/2 ou A/4 na mesa
Otica. Deste modo o bombeio é feito com a polarizacao linear propria do
laser. Variando mecanicamente a posi¢ao visada na amostra, o detunning é
feito. Os pontos da amostra visado sao esquematizados na figura 5.5. Para
cada posicao na amostra uma varredura é feita, e de cada uma é obtido o
atraso temporal, como pode ser visto na figura 5.14.
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Capitulo 6

Discussao dos resultados
experimentais

O sistema estudado, conforme o bombeio realizado e conforme a interpre-
tacao teodrica proposta, é tal que existe o efeito de oscilacao paramétrica
entre os estados £k, £2k, e ky. Como feito na abordagem para a oscilagao
paramétrica discutida anteriormente, desconsideramos as interacoes entre to-
dos os ks possiveis da curva de dispersao, e privilegiamos o aparecimento ape-
nas das interacoes entre os estados £k,, £2k, e ky ao escrever as equagoes
de Heisenberg para o sistema estudado. Assim, para resolver a dindmica
matematicamente, deve ser resolvido o sistema de 10 equagoes acopladas e
nao-lineares

Zhd_to =Er(0)po + E tp;:pp()p%p +LK tpfkppop—zkp (6.1)
. dp2kp int, + int, +
ih T Er(2ky)par, + E Pr,PoD2k, + E Py, PoP—2k, (6.2)
. dp—zkp int, + int, +
ih—= = Ev(=2k)p-ox, + E"'pi popar, + E™'py popar,  (6.3)
. dpkp in in
ik o= Er(ky)pr, + E tp;ppopzkp +F tpfkppop_zkp + pump(t)  (6.4)
. dp_k?p in in
ih i Er(=kp)p—x, + E™p} popor, + E™'p*y pop-ax, + probe(t) (6.5)
. dpg _ . + intx 44 intx 44
ih=—> = —EL(0)pg — (E""pr,po pay,, + E""p-k,pi 1) (6.6)
: dp;kp * + intk + 0t intx +. +
ih a —E7(2kp)ag, — (B Pr, o Dy, + Bk, Do DX op,) (6.7)
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= _Ez<_2kp)pt2kp - (Eint*pkppa_p;kp + Eint*p—kppa_pt2kp) (6.8)

dt
. dpzp * + intx +,.+ int* + .t *

ih—# = —Ep(ky)pf, = (B pe,pd 0y, + B Dk, DLy, ) +pump’ (1) (6.9)
. dptkp * — int* + + itk + + *
ih— = =B (=kp)pZy,, (B P, Doy, + Bk, 5 P 1,,) + probe”(t)

(6.10)
Deste sistema serao obtidas as evolugoes temporais dos operadores pg, pg,
Phys Py Pokps DLy s Dok, Pog,» D2k, € Dloy . Em seguida pode-se fazer
< po(t)pg (t) >, obtendo-se a populagao do estado ko em fungio do tempo.
Deve-se notar que o sistema deve ser totalmente resolvido para cada tipo
de bombeio realizado para que haja uma referéncia tedrica com que se com-
parem os dados experimentais. De cada sistema resolvido e o respectivo
resultado de < po(t)pg () >, seria possivel obter um valor de delay, no caso
de a solugao ser de fato periodica. Considera-se que < po(t)pg (t) > seja pro-
porcional [24] & intensidade de emissao. Devido a complexidade do sistema e
ao grande nimero de variacoes de tipo de bombeio, sua resolucao demanda
um estudo muito especifico envolvendo esfor¢os computacionais, cujo desen-
volvimento nao foi possivel até o momento de término deste trabalho. Este
desenvolvimento é proposto como uma proxima etapa a ser desenvolvida,
necessaria. No entanto, algumas solugoes para problemas mais simples de
oscilagdo paramétrica sdo conhecidas [25,26,27,28] e, caracteristicamente, a
populagdo oscila em fungao de t, de modo que h& um periodo (delay entre
méximos de populagdo) associado. Deste modo, pode-se dizer que o feno-
meno deve ter sido de fato observado, pois este comportamento oscilatério
¢ visto nas superficies obtidas para cada medida. Foi observado nas medi-
das dinamicas que a variacao do delay medido depende do tipo de bombeio
realizado, sendo que o delay mostrou a tendéncia de variar no caso de po-
larizacao eliptica, e manteve-se praticamente constante no caso de medidas
com a placa A\/2, em que apenas giramos a polarizacao linear. Tal com-
portamento mostra-se razoavel pois, no Rotating Frame Approximation o
operador que descreve o bombeio sofrerd alteracao apenas na descricao de
luz circular e elipticamente polarizada. Deste modo, essencialmente, variar
o angulo da luz linearmente polarizada que incide na microcavidade nao al-
tera propriamente o conjunto de equacoes de Heisemberg, e nao deve alterar
portanto o comportamento da solucao e do delay, como previamente discu-
tido. Considerou-se por simetria que as energias de interagao do processo de
oscilagao paramétrica sao as mesmas tanto para o bombeio em k, como em
—k,. Nota-se que a dependéncia explicita da polarizagao no fenomeno é ape-
nas observada nas esquacoes escritas para os operadores destes estados, que
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sao efetivamente excitados. Para os outros estados a dependéncia é indireta.
Os operadores que representam o bombeio devem ser escritos com polariza-
cao adequada para cada variagao medida e com uma defasagem variavel para
que seja descrita a variacao de diferenca de caminho 6tico proporcionada pelo
andamento do motor de passos.

Nas medidas realizadas variando-se o detuning a variagao do delay obser-
vada foi associada & variacao da natureza do polariton gerado (photon-like
ou exciton-like), que interfere na interacao polariton-polariton. Percebe-se
nas medidas dinamicas realizadas variando-se a poténcia que o delay tende
a aumentar conforme a poténcia aumenta. Associa-se a este comportamento
o fato de que, com uma maior poténcia do laser pulsado, a densidade de
polaritons em estados proximos ao bombeado aumenta devido a dispersao
do laser, de modo que podem haver interacoes entre polaritons nestes es-
tados. A diferenca de energia entre estes estados e estados relacionados a
estes por espalhamento pode ser entdao menor. Assim, o periodo associado a
oscilagao populacional entre estes pode ser maior (AE = 27h/T). A densi-
dade de preenchimento de todos estados excitados é limitada por uma taxa
fenomenologica de decaimento caracteristica do polariton (tendéncia de sat-
uragao).
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Capitulo 7

Conclusao

Neste trabalho foi estudada a microcavidade com um poco quantico e seus
autoestados de lower polariton e upper polariton. Na abordagem de Heisen-
berg foi introduzido o fenémeno de oscilagao paramétrica, com propoésito de
explicar oscilagoes temporais na intensidade de emissao do estado de k =0
observadas experimentalmente, através do método de pump e probe. Esta
abordagem tedrica busca, também, explicar como este efeito de oscilacao var-
iou com diferentes combinagoes de polarizacao dos feixes de pump e probe, e
mostrou-se razoavel para tanto, qualitativamante. Esperava-se que os exper-
imentos com a placa A/4 apresentassem varia¢ao da dindmica em funcdo da
variacao da excentricidade da elipse, e de fato observou-se uma variacao no
delay destas medidas. No caso dos experimentos com a placa A/2 nao eram
esperadas mudancas na dinamica do sistema e esta analise é compativel com
a observacao de que o delay se mantém praticamente constante nas medidas
feitas. As previsoes foram propostas baseando-se na anélise qualitativa dos
operadores Pt e P, que descrevem o tipo de polarizacao que bombeia o sis-
tema na equacgao da dinamica do sistema, de Heisemberg. Observou-se uma
correlagao da polarizacao do bombeio realizado no sistema com a polarizagao
de sua emissao. Foi observada também a variacao do delay com a variacao
da poténcia de bombeio e com o detuning.

As propriedades observadas no sistema podem ser melhor entendidas com
a resolucao das equagoes de Heisenberg de cada caso experimental. O esforgo
teorico é sugerido como etapa seguinte a ser desenvolvida. A possibilidade de
variar o delay do sistema dindmico em funcao de varios fatores controlaveis
distintos(poténcia, polarizacao eliptica e detuning), bem como a possibili-
dade de se poder controlar estas variagoes em escala temporal pequena (pi-
cossegundos) mostra-se interessante para o possivel desenvolvimento |7] de
dispositivos opto-eletronicos diversos.
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Apéndice A
Luz Polarizada

A descricao da luz é obtida da resolucao das equagoes de Maxwell no vacuo
[29], na condicao de auséncia de cargas e correntes no espaco considerado

OH
E=—pu— Al
V X ILLO at Y ( )
OE
VxH= EOE, (A2)
V-E=0, (A.3)
V.H=0. (A.4)

Manipulando as quatro equacgoes de Maxwell, estas podem ser desacopladas,
de modo que obtemos duas equacgoes de onda caracteristicas para os campos
vetoriais E e H, separadamente:

1 0°E opy 1 0’H

2

Para o caso de uma onda plana, para um tnico raio luminoso, temos a solugao
geral
E = Egcos(k - r — wt), (A.6)

H = Hycos(k - r — wt), (A7)

de campos perpendiculares entre si. Uma combinacao de duas ou mais ondas
planas colineares, de fases e frequéncias variadas pode originar um raio resul-
tante com diferentes caracteristicas. A polariza¢io de um raio [4] é dada pela
direcao em que oscila seu campo E. Dependendo da variagao ou nao desta
direcao e também da amplitude do campo, a luz serad linearmente, circular-
mente ou elipticamente polarizada. Um feixe de luz pode ser totalmente ou
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parcialmente polarizado, dependendo da polarizacao de todos os raios que
compoem o feixe. Define-se o grau de polarizagao como

= Imaz = Inin (A.8)

[max + [mm
onde I,,4, € I, referem-se a valores da intensidade da luz transmitida por
um polarizador linear quando este ¢ girado de zero a 360 graus. Uma maneira
de representar todos os tipos de polarizacao com uma tnica notacao ¢ usar
a formulacao de Jones. Tomando um eixo xy fixo no espago, em um plano
perpendicular & direcao de propagacao do raio, podemos decompor o campo

E como
EO - ,I\EWOz +jE0y, (Ag)

onde Ly, e Ey,, as amplitudes em cada componente, podem ser niimeros
complexos. Deste modo, escrevemos a forma geral

Eo. = |Eosle', (A.10)
Egy = |E0y‘€i¢y, (A]_l)

onde incluimos as diferentes fases possiveis de cada componente. Podemos
definir o vetor de Jones como

Eo, ) |E0y‘€z¢y . .
No caso da polarizacao linear, as amplitudes em cada componente podem
ou nao ser diferentes, e oscilacoes nas duas componentes possuem a mesma
fase. Para a luz circularmente polarizada, as amplitudes sao as mesmas, e
a diferenga de fase entre as componentes é de 7/2. Finalmente, no caso da
luz elipticamente polarizada, temos as duas componentes com amplitudes

diferentes e diferenga de fase de 7/2. Na representacao de Jones, sendo A a
amplitude das componentes do campo elétrico, temos que

(1)-1(0)

representa uma onda linearmente polarizada na direcao x;

(1)-1(%)

representa uma onda linearmente polarizada na direcao y;

(4)-4(1)
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Linear Circular Eliptica

Figura A.1: Tipos de polarizacao e a base xy em que a representacao de
Jones é escrita

representa uma onda linearmente polarizada a 45 graus em relagao ao eixo
x. Luz circularmente polarizada é representada por

( 1 ) , (A.16)

para o caso de luz polarizada para a esquerda e representada por

( _12 ) , (A17)

para o caso de luz polarizada para a direita.

Luz circularmente polarizada pode ser obtida a partir de um feixe de
luz linearmente polarizada incidente em uma placa de quarto de onda. A
placa é feita de algum cristal (calcita ou mica, por exemplo) que possui dois
indices de refracao, sendo que cada um é acessado pela luz ()\g) dependendo
de sua direcao de polarizacao. O cristal possui dois eixos perpendiculares
entre si, que dependem do crescimento e simetrias cristalinas, demarcando as
dire¢oes de polarizacao. Se a luz linearmente polarizada incide a 45 graus dos
eixos, temos que metade da amplitude serd transmitida no material com uma
velocidade, e metade com outra (slow axis e fast axis, com indices de refragao
ny e ny respectivamente). A placa de quarto de onda possui espessura de

Ao

d=—""—
4(711 — ng)

(A.18)

de modo que o atraso relativo entre as duas componentes da luz linearmente
polarizada seré correspondente a uma diferenca de fase de 7/2. A luz trans-
mitida serd, por principio de superposicao, circularmente polarizada. Caso
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Luz incidente ndo polarizada

Luz linearmente polarizada

LCixo de transmissdo a 45°
Polarizador Linear

— — — — Fast Axis

i
i

Slow Axis

E

.

Luz emergente
circularmente
polarizada

Figura A.2: Obtencao de um feixe de luz circularmente polarizada

o angulo entre a direcdo de polarizacao e um dos eixos seja diferente de 45
graus, e ndo seja nem 0 nem /2, teremos a condigdo de obter luz eliptica-
mente polarizada. Uma placa de meia onda, por sua vez, serd também um
cristal birrefringente, porém sua espessura serd dada por

Ao

d=—20
2(711 — TlQ)

(A.19)
Assim, a placa de meia onda coloca uma fase de 7 entre as duas componentes
da luz linearmente polarizada. Sua acao sobre luz linearmente polarizada é
de apenas girar a polarizacao linear de 90 graus. A acao dos dois elementos
Oticos sobre a polarizacao pode ser escrita na forma de matriz de Jones. Para
o caso da placa de quarto de onda, temos trés casos:

-fast axis na vertical

L0 (A.20)

-fast axis na horizontal
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( - ) : (A.21)

% ( iz ill ) _ (A.22)

Para o caso da placa de meia onda temos, tanto para o caso do fast axis na
vertical ou na horizontal, a representacao de Jones

( - ) . (A.23)

-fast axis a + 45 graus

61



Apéndice B
Segunda Quantizacao

O método de segunda quantizagao [11| para um sistema de muitas particu-
las idénticas baseia-se na introducao dos operadores de campo quantizado
Pt (7). Os operaores i (7) sao lineares, mas nao necessariamente hermi-
tianos. O indice m representa o estado de spin das particulas, que podem
ser férmions ou bdésons. O vetor 7 esta associado a uma posicao no espago,
nao sendo a representacao propria de uma das particulas do sistema. Os
operadores de campo quantizado nao pertencem ao espaco de Hilbert e sim
ao espaco de Fock, que possui a propriedade de operar sobre elementos do
espaco de Hilbert. Os operadores quantizados podem ser expandidos numa
base completa ortonormal ¢ (7)

va() = 3 ouPat,, (B.1)

Os coeficientes a  sdao operadores ndo-hermitianos de criagdo (e aniquilagao
agm para ¢; (7)) de modo que

CL+ Ay, — Nkm (B2)

km

compde o operador nimero, hermitiano. Os operadores a e ag,, obedecem
a propriedade de comutacao

[akmv a;:m] = 51 (B?))

A transformacao de elementos do hamiltoniano do espaco de Hilbet para o
espaco de Fock é dado por

2
- p
K— K= Z < k‘z,m2|m|k1,m1 > Clz;mQaklmp (B4)

k1mikamo
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para um operador que descreve a energia cinética de uma tnica particula, ou
mesmo para a representacao de um potencial a que esta particula se submete.
Os termos k1, mq, ko ms definem dois estados diferentes da mesma particula.
Temos a transformacao

V->V= Z < ksmskymy|v|kymikamse > a; . ayf L gy Gy
kimikomoksmsksmy

(B.5)

para um operador de dois corpos, ou seja, que representa com v a energia de

interacao de duas particulas. Pela transformacao de coeficientes de Fourier,

o operador a;f ¢ dado por

b= [ P00 (B.6)
Com esta propriedade, obtemos os elementos para um caso geral

., P —h?v?
<k ko > Y [ @R e, (B)

<K K folbimboma > 3 [ i [ a0, ), (967,06 (70m, ().
mi,m2
(B.8)
Um sistema de i particulas livres por exemplo, nao interagentes e nao
submetidas a nenhum potencial terd energia

2
. b;
H = E AL X (B.9)

Para escrever este sistema utiliza-se a transformacao

2
Z Z < k/,ml|;—M|k,m > a; g (B.10)

/ ’
k7m k ,m

No caso do sistema das i particulas obtemos

s * B.11
;Z 2Makmakm. ( . )

Vemos que o que sai da transformacgao é essencialmente a funcao de dis-
persao para as particulas consideradas multiplicada pelo operador niimero
de particulas que ocupam um estado caracterizado por k e m.
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B.1 Exciton

Para obter o tratamento em segunda quantizacao de éxcitons de Wannier-
Mott |30], iremos aplicar a transformacao (baseada nas formulas B7 e B8)
primeiramente sobre um sistema de elétrons em um semicondutor tridimen-
sional. Neste caso ji sera considerada a soma sobre os estados de spin e

< K| Hlk,m > (B.12)

é resolvido como
/W(W_Z\Zz *V(F)Wﬁdﬂ%//W(f‘)w*(f’)—hﬁgﬁ V(P drdr
(B.13)

Neste caso " () é o operador de campo do elétron relacionado ao operador
criagao do estado eletronico, que aqui sera denominado e, pois a expansio
do operador de campo ser4 feita em termos da funcao de onda de um elétron
de nimero quantico k da i-ésima banda do sistema semicondutor ¢ (7)

() = Z di(Peir. (B.14)

Como o semicondutor proporciona ao elétron um potencial perioédico, deve-
mos aplicar o teorema de Bloch, que implica

e eiE'FuiE(F), (B.15)

onde wu;(7) € uma fungdo que carrega o mesmo carater de simetria que a
simetria de translagao do cristal. Para o caso dos portadores do tipo buraco
o hamiltoniano serd analogo ao de elétrons, exceto pelo valor da massa da
particula e pelo sinal da carga. Os operadores criagao e aniquilagao serao de-
nominados h}, hi, el e e; respectivamente para buracos e elétrons, nesta
ordem. Assim, somando em todas as i-ésimas bandas e combinando os hamil-
tonianos de elétrons e buracos no espaco reciproco, chegamos no hamiltoniano

> [Bpeger + Eghfh] + &= > V(Qel b hpex (B.16)
k k,p,q#0
O 1ultimo termo descreve a interacao coulombiana entre elétrons e buracos e
Er e Ey sao as dispersoes dos elétrons e dos buracos, em k

(hk)?

Eg(k) = Egap + e (B.17)

*
e
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(k)

—.
2my,

En(k) = (B.18)
No regime de baixas densidades iremos desconsiderar os termos de interacgao
de elétrons com elétrons e de interacdo de buracos com buracos (£). Assim
o hamiltoniano fica escrito como

(hk)? hk
Z[(Egap+ 2m1 Jeder + ((2m1 Yt i) — Z V(D)ey hi_ghper. (B.19)
= e h

k k,p,q#0

que pode ser diagonalizado e, com a introdugao de operadores b} e by, , criagio
e aniquilacao de éxcitons respectivamente, é escrito como

Hy = ZEX )by g, (B.20)

com

Ex(k) = E, + Eg(k) + Ey (k) (B.21)

para o éxciton no semicondutor. O termo F, corresponde ao espectro de
um atomo de hidrogénio, para o éxciton livre no semicondutor. No caso
do elétron confinado no QW (que é um sistema bidimensional) como visto
no Capitulo 2, o potencial predominante sobre elétrons ou buracos sera o
potencial envelope. De todo modo o processo de segunda quantizacao essen-
cialmente nao muda, e a forma final do hamiltoniano é mantida, sendo que
a dispersao [1]| passa a ser

(hk)? ik

— —TIx(k B.22

Ex(k) = Ex(0) +

e os ks considerados serdo os k//. O termo my é a massa do éxciton livre num
plano e o termo I'x é sua taxa de decaimento fenomenologico. A energia do
éxciton com k=0 é dada pelo termo Ex(0), que basicamente é analogo a F,,
sendo similar ao espectro de um atomo de hidrogénio bidimensional. Neste
caso, foi feita uma mudanca de coordenadas introduzindo uma coordenada
relativa entre elétrons e buracos.

B.2 Fo6tons

Para quantizar o campo eletromagnetlco podemos tomar um processo que
parte da reescrita dos campos E e B com auxilio do vetor potencial A(T t)
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[31] que, por sua vez, serd escrito como uma série de Fourier composta por
ondas planas. O vetor A(r,t) é definido pelo gauge de Coulomb

. 1% -
2 — - — —
VZA(T,t) > 8t2A<T’t> 0, (B.23)
V.A(7t) =0, (B.24)
e os campos sao definidos como
.04
E=—— B.2
B=VxA (B.26)

Seja o problema resolvido em um cubo de aresta L, temos
T 1 k.7
i

Considera-se a transversalidade da onda eletromagnética para todo 7 com
A(7,t) real. Para que A(7,t) seja solugdo das equagoes B23 e B24 temos que
o coeficiente ay(t) é dado por

ar(t) = cre ™ + T e, (B.28)

onde substituimos para a frequéncia angular w = c|k|. Os vetores ¢ e ¢}
podem ser escritos como combinacao linear de uma base real composta pelo
par de vetores ortogonais €x; € €2, que respeitam as mesmas imposigoes
vetoriais consideradas até entao. Eles representam a base de dois estados
ortogonais de polarizagao

Cr = Z§:1 Ckséks.(B.Qg)

Assim, ¢, serd a amplitude do campo em cada componente da polarizacao.
No caso mais generalizado em que a base de vetores é de polarizagao eliptica,
0s vetores ep e £rp 580 imagindrios. Obtivemos até entdo, o vetor A(F,¢)(e
logo E e ﬁ) numa decomposi¢ao em série de Fourier modificada para usar
como base vetores que representam estados ortogonais de polarizacao. Uma
transformacao pode ser feita definindo ug,(t) = cpse™?. Com ela, escrevemos

1 7

AF ) = ——— Z UisCreeFT 4wl T eI (B.30)
) L3/2 s<ks ks“ks )
Ve
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) ,
E(rt) = ——== Zw[uksezsez T —c.c] (B.31)
’ 1,3/2 ’
VEo ks
B(7,t ks (V X e%s)e™™ " — c.c. (B.32)

) - \/%Lgm EZ[

Todo este processo de transformagoes de variaveis permite que a energia do
sistema seja escrita de forma bastante compacta

1
H=] /L B, 0) + B, ) = 2, Pl (1) (3.33)
Queremos escrever a energia do sistema como um hamiltoniano quéantico.
Para isso iremos introduzir novas variaveis canonicas qgs(t) e qxs(t) definidas
como

Qs (1) = [uns(t) + up(t)] (B.34)
Pres (1) = —iwlugs(t) — k. (t)] (B.35)

de modo que
H =5 Sl + e (0] (B.36)

Este hamiltoniano por sua vez tem sua forma conhecida como a de um
sistema de osciladores harmonicos independentes. Com base nesta tltima
transformacao foi possivel reescrever E e B nas coordenadas canonicas qgep
que, por analogia de forma do hamiltoniano encontrado com o hamiltoniano
de osciladores sao nada menos que as coordenadas de posicao e momento.
Além disso, por analogia, os termos uys e uj, sao os operadores candnicos
de criacao e destrui¢ao do oscilador harménico quantico. Assim, por final,
reescrevemos na segunda quantizacao o hamiltoniano de fotons livres

H =Y hwaf,(t)a(t) (B.37)
ks

No caso da microcavidade, no entanto, os fé6tons encontram-se confinados,
havendo a restrigao de que apenas componentes k// acessam estados de éx-
citons no sistema. O campo eletromagnético confinado na microcavidade
escrito na forma de segunda quantizacao tera essencialmente a mesma forma
que B37, entretanto, nessas condicoes, sua dispersao nao mais sera dada por
hw e sim por [1]
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2,212

Ec(k) = ¢ E2(0) + w - @r(;(z%). (B.38)
ne 2

Onde n¢ é o indice de refracao efetivo da cavidade, I'c é a taxa de perda de

fotons da cavidade e esta relacionada com o cavity Q. Temos que Ec(0) =

he/ )Xo, em que Ay é o comprimento de onda ressonante proprio da cavidade.

Perto de k = 0, k* << 1, entdao podemos aproximar a dispersao do féton

como uma parabola

. Wk b, -
E ~F — T B.
c(k) = Ec(0) + ome 2 c(k), (B.39)
Ccom 9 h
n ngo
— FA(0)=¢ = ¢ B.4
me = Ec(0)— = — (B.40)

B.3 Interacao entre éxciton e fé6ton

A interagao entre o éxciton e um campo eletromagnético é fundamentalmente
escrita como a resposta de cargas a aplicacao de um campo. Para o caso de
uma unica particula de massa m e carga e sujeita a forca de Lorentz

F=e(E+7x B). (B.41)

Temos a equacao de Newton F' = md>7/dt*. Podemos reescrever a forga de
Lorentz em funcao do vetor potencial A(7,t) de modo que a equagao de New-
ton para a forca de Lorentz possa ter sido deduzida a partir do lagrangiano

mi?

L=—-+ et A(7, 1) — eV (7, t) (B.42)
pelas equacoes de Lagrange. Sendo o momento conjugado p dado por
3
0Lg; . Yo
p= 5 KU eA(T,t). (B.43)
4;

i=1

O hamiltoniano de uma particula interagindo com o campo eletromagnético
serd dado, via transformacao de Legendre por

— . o 1 — T 2 —
H=pr—-L= 2m[(p eA(T,t))* 4+ eU(T,t)].

Como visto anteriormente na quantizacao do campo eletromagnético, as
grandezas p e A(7,t) podem ser associadas a uma descrigdo do hamiltoni-
ano quantizado em termos de operadores criacao e aniquilacao, que levam a
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forma de segunda quantizacao. No caso da interagao entre éxcitons e fotons
confinados em um po¢o quantico de microcavidade, o hamiltoniano [32] a ser
considerado é dado por

::C Z A(z).pi + 5= ()23, A%(x;)(B.45)

~

Hint = -

em que a soma dos termos é feita para todos os elétrons do sistema e x; repre-
senta o vetor deslocamento tridimensional ao i-ésimo elétron. Se definirmos
pela equacao de Heisemberg onde Hy é o hamiltoniano do éxciton e v; sua
velocidade

1
V; = %[ﬂfi, HX] (B46)

podemos reescrever o primeiro termo deste hamiltoniano como
q
_Ze Z A(z;).v;(B.47)

Consideremos entao as condicoes de contorno de que o campo eletromag-
nético considerado abrange apelas luz polarizada ortogonalmente & direcao z
do crescimento da microcavidade (confinamento do modo) e de que a ampli-
tude do campo eletromagnético ¢ méxima nos contornos da microcavidade.
Introduzindo também a aproximacao de dipolo para desenvolver o hamil-
toniano, substituimos o vetor potencial na forma de segunda quantizacao
em B45. Segue que o hamiltoniano de interagao entre o éxciton e o campo
eletromagnético é dado por

Hipy = Z iC’Vk(alt +a_1) (b, (k)" —b,(—k))+ Ek: iC’Vk(alt +a_y) (ai; +a_y)

vk
(B.48)
com b N
s
Ckzx - ( Vek )1/2WOVQexOV
Cx

Cy. = —Xv B.50
ke = T (B.50)

Utilizando a aproximacdo RWA (Rotating Wave Approximation) podemos
chegar na forma

Hipe = Y hQ(atby + blag). (B.51)
E

69



A aproximacao RWA consiste em desprezar no hamiltoniano termos que os-
cilam rapidamente do tempo. Esta aproximacao é valida se aplicada no caso
de um campo eletromagnético de baixa intensidade e proximo da ressonancia
do sistema com que interage, que no caso é a energia do éxciton.
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