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condensação de Bose-Einstein de

polaritons

Eduardo Adriano Cotta



BI-ESTABILIDADE ÓPTICA E
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Matinaga, pois graças à sua orientação, paciência e amizade foi posśıvel realizar esta tese.
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• aos professores Paulo Nussenzveig (USP) e Fernando Iikawa (UNICAMP) que nos

auxiliaram em importantes discussões e abriram as portas de seus laboratórios para
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forma geral, a todas as pessoas que de algum modo colaboraram para a realização

deste trabalho;
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Resumo:

Efeitos de Bi-Estabilidade Óptica (OB) estão intrinsecamente ligados à não-lineari-

dade do meio de ganho. Em microcavidades, a presença deste comportamento é propor-

cionado pelo efeito Kerr provocado não pela densidade de fótons confinados na cavidade,

mas devido à densidade de polaritons gerados ressonantemente sob regime de acoplamento

forte. A amostra em análise é esfriada à 10K por um criostato a “dedo frio” e corresponde

à uma microcavidade formada por espelhos DBR (AlAs/Al0.2Ga0.8As) separadas por uma

camada espaçadora (Al0.3Ga0.7As) contendo um poço quântico de GaAs de 100Å como

meio de ganho.

Nossos resultados experimentais mostram um cruzamento das curvas de OB (con-

tendo um ou dois pontos de intersecção) sob certas condições de excitação. Apresentamos

um modelo no qual descrevemos este comportamento, onde os cálculos mostram uma com-

petição entre o efeito Kerr proporcionado pela população de polaritons e efeitos térmicos

proporcionados pelo processo de excitação. Este comportamento se deve ao fato de que a

variação do ı́ndice de refração possui sinais opostos para cada caso.

Foram registradas regiões de instabilidade com a formação de oscilações espon-

tâneas da cavidade (auto-oscilações), mesmo quando excitada em modo cont́ınuo “cw”.

As oscilações apresentam-se na forma de trem de pulsos que podem durar desde alguns

poucos a centenas de milisegundos. Estas oscilações apresentam variações na sua forma

de onda indicando transições para o caos. O comportamento periódico dos pulsos que

compõem o pacote possui um peŕıodo médio de aproximadamente 80µs. Apresentamos

um modelo baseado nos dados experimentais que indica a coexistência de um estado laser

e um estado condensado de polaritons, onde o estado laser estaria sujeito à um efeito

não-linear de auto-modulação de fase. Dessa forma, as auto-oscilações seriam o resul-

tado da superposição destes estados formando um padrão de interferência do campo total

emitido pela cavidade. Isto evidenciaria a existência de um condensado de polaritons na

microcavidade.

Estes dois fenômenos não-lineares (o cruzamento das curvas de OB e as auto-

oscilações), discutidos neste trabalho, foram observados pela primeira vez por nosso grupo,

mostrando a complexidade da dinâmica dos polaritons confinados e indicando uma nova

forma de se caracterizar a formação de um estado condensado em microcavidades.
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Abstract:

Optical bistability effects (OB) are intrinsically related to the gain media non-

linearities. In microcavities, this behavior is due to Kerr effect proportionate by polariton

number, generated resonantly in strong-coupling regime, instead of the photon number.

The sample was held in a cold-finger cryostat at a temperature of 10K and is constituted by

two DBR mirrors (AlAs/Al0.2Ga0.8As) separated by a space fill (Al0.3Ga0.7As) containing

a GaAs single quantum well of 100Å as a gain media.

Our experimental results indicate a crossing in the OB curves (with a single or dou-

ble crossings) in a given excitation conditions. We present a quantitative model which is

described this behavior, where is identified a competition between the Kerr (proportionate

by the high polariton population) and thermal effects (proportionate by the excitation pro-

cess). In order, this fact occurs due to the changes in the refractive index with opposite

signal in each case.

Unstable regions were experimentally registered although of cavity spontaneous

oscillations (self-oscillations), same when excited in continuous mode “cw”. These oscilla-

tions present different waveforms, indicating a chaos transition. In a periodic regime, the

period average is cavity detuning dependent, and have approximately 80µs. We present

a model basing in the experimental results, indicating the coexistence of a laser state and

a condensate state of polaritons, in which the first would be under self-phase modulation

effect. Thus, the self-oscillations would be the result of the superposition of these states,

leading an interference pattern of the total field emitted by the cavity. This would indicate

the existence of a polariton condensate in the microcavity.

These two non-linear phenomena (the crossings of the OB curves and the self-

oscillations), discussed in this work, were observed for the first time by our group, showing

the complexity dynamics of the trapped polaritons and a novel way to characterize the

formation of condensate states in microcavities.
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intensa que a sua transversal correspondente. As condições de excitação

são as mesmas da figura 6.7 e as flutuações encontradas correspondem ao

erro experimental (≈ 5%). . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 59

6.11 Medidas de escala temporal da emissão e-p para várias formas de oscilação.
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Caṕıtulo 1

Introdução

O fenômeno de Bi-Estabilidade Óptica (OB) é uma denominação geral para um

grande número de fenômenos estáticos e dinâmicos que resultam da integração entre a

não-linearidade e a retro-alimentação do sistema. Um sistema opticamente bi-estável é

aquele que pode exibir simultaneamente dois estados estacionários de emissão, de reflexão

ou de transmissão para a mesma intensidade de bombeio (veja fig. 1.1).
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Figura 1.1: Curva de operação tipicamente bi-estável de um meio saturável em resposta a
uma varredura da intensidade de excitação (indicadas pelas setas). As linhas cheias indicam
os regimes estacionários estáveis e a pontilhada mostra a região instável.

Em sistemas puramente ópticos (como as cavidades) a bi-estabilidade pode ser

induzida por fenômenos não-lineares como a dispersão e/ou a absorção do meio intra-

cavidade. Estes comportamentos não-lineares isoladamente, ou associados, permitem a

formação de um comportamento bi-estável. Um exemplo simples deste dispositivo é um

interferômetro Fabry-Perot contendo em sua cavidade um material cujo ı́ndice de refração

varia com a intensidade da luz incidente (efeito Kerr). A retro-alimentação do sistema

induz a um ganho diferencial, de forma que a luz que sai da cavidade muda mais ra-

pidamente que o bombeio, resultando numa curva de histerese para as intensidades dos

campos incidente e transmitido (ou refletido). Este tipo de dispositivo pode também ser

operado com dois feixes, sendo que um deles controla o ganho do outro, constituindo um

“transistor óptico” de três portas [1].
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Caṕıtulo 1. Introdução 2

Explorando o efeito de bi-estabilidade, é posśıvel reproduzirmos dispositivos base-

ados em memórias ópticas e funções lógicas. Os prinćıpios por detrás destes elementos de

“circuitos ópticos” foram inicialmente postos em prática em 1969 por Szöke [2], utilizando

uma cavidade Fabry-Perot contendo um meio absorvedor saturável com um coeficiente de

absorção decrescente com a intensidade. Neste dispositivo, as interferências (que pode-

riam ser construtivas ou destrutivas) eram evitadas na ressonância devido ao processo de

absorção se Ii < Isat (onde Ii é a intensidade dentro da cavidade e Isat é a intensidade de

saturação). Nesta situação, Ii está relacionada com a intensidade incidente Iinc através da

relação IT
∼= TIi

∼= T 2Iinc, onde T é a transmissividade dos espelhos e IT é a intensidade

transmitida pelo ressonador.

A interferência construtiva a altas intensidades de excitação ocorre se Ii > Isat

o que implica que para Iinc = Isat temos Ii = Iinc/T . As condições Isat > TIinc (sem

interferência) e Isat < TIinc (com interferência) podem ocorrer simultaneamente se Iinc =

Isat, tal que o comportamento bi-estável poderia ser observado. Fisicamente, sob condições

de interferência construtiva, uma maior quantidade de luz poderia entrar na cavidade de

forma que uma menor intensidade da radiação incidente seria necessária para garantir a

saturação do meio absorvedor, dando origem ao comportamento bi-estável.

Esta dinâmica encontrada nos elementos opto-eletrônicos propostos por Szöke, são

os fundamentos dos dispositivos baseados em propriedades bi-estáveis. Em microcavi-

dades, a bi-estabilidade é proporcionada simultâneamente pelas propriedades dispersivas

e absorsivas do meio de ganho, além de encontrarmos também efeitos de saturação dos

portadores (no nosso caso, polaritons). Esta diversidade permite um maior controle do

sistema e uma maior variedade de elementos eletro-ópticos baseados em fenômenos bi-

estáveis. As não-linearidades do meio de ganho são proporcionados pelo espalhamento

entre os polaritons e podem dar origem a fenômenos como: a bi-estabilidade óptica, a

auto-modulação de fase e um deslocamento para o azul do pico de emissão dos polaritons

que está intimamente ligado ao processo de formação de um estado condensado destas

quasi-part́ıculas.

Devido ao fato dos polaritons serem formados a partir do acoplamento de um fóton

confinado na cavidade e um exciton confinado no poço quântico (onde ambos são bosons),

tem-se avalidado a possibilidade da formação de um estado condensado de polaritons em

microcavidades [3–5]. A sua baix́ıssima massa efetiva (m∗ ≈ 10−5me, onde me é a massa

do elétron) faz dos polaritons fortes candidatos a apresentarem uma condensação de Bose-

Einstein (BEC) a altas temperaturas (∼ 10K), pois apresentam eficientes mecanismos de

espalhamento, principalmente à baixas densidades, onde as interações são mais sutis.

O estado condensado é uma transição de fase associada com a quebra espontânea de

simetria das invariâncias de calibre, o que induz ao aparecimento de uma fase bem definida

no sistema, que não pode ser identificada pela técnica de contagem de “Hanbury Brown-

Twiss” (HBT), pois o feixe emitido é muito intenso. Tal transição de fase manifesta-se

com o aparecimento de um parâmetro de ordem diferente de zero, que gera um aumento
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espontâneo do tempo de vida do estado de polariton, que pode ser interpretado como uma

média da amplitude complexa do campo dentro da cavidade.

As dificuldades experimentais de se identificar a formação de um estado conden-

sado estão associados ao seu pequeno tempo de vida ∼ 10ps e da forma restrita como

os polaritons são formados. Considerando estes fatos, vários trabalhos teóricos tem sido

desenvolvidos para se discriminar o estado condensado do estado laser (formado por po-

laritons que não condensaram) através de métodos indiretos [4,7,8]. Experimentalmente,

muitos progressos foram realizados desde que Deng et al. [9] mediram a coerência de

segunda-ordem g2(0) de um condensado hipotético. Este parâmetro é igual a 1 para um

estado coerente, que é o caso limite para um condensado perfeito de part́ıculas não in-

teragentes e 2 para um estado térmico, onde as part́ıculas não possuem relações de fase

de qualquer natureza. Este parâmetro é uma boa medida do grau de coerência de um

condensado monomodo, porém é de dif́ıcil realização experimental ao se usar a técnica

padrão de contagem de HBT. O experimento de Deng não tem sido reproduzido por ou-

tros grupos e seus resultados indicam uma queda de g2(0) de 1.8 (abaixo do limiar laser)

para 1.5 (acima do limiar laser) à medida que se aumenta a intensidade do bombeio. Isto

mostra que a presença do estado condensado ocorre sempre acima do limiar laser, mas

abaixo do limite de saturação.

Por outro lado, enquanto as propriedades quânticas da luz emitida por um conden-

sado de polariton tem sido estudadas teoricamente [7,10–16], a polarização dos modos da

cavidade têm sido ignoradas nestes trabalhos. Experimentos recentes vêm mostrando que

a energia de relaxação dos polaritons é dependente da polarização e que a dinâmica de spin

em microcavidades é extremamente rica e complicada [14,17–19]. Assim, apresentaremos

em nosso trabalho estudos do estado de polarização da emissão do exciton-polariton (e-p),

em que identificaremos a formação de um estado condensado e sua coexistência com o

estado laser.

Neste trabalho, apresentaremos ainda alguns dos efeitos não-lineares proporciona-

dos pelo espalhamento de polaritons confinados como a bi-estabilidade óptica e o cruza-

mento de suas curvas. Baseando-nos em modelos teóricos para explicarmos a natureza

dos fenômenos observados experimentalmente, indicaremos a formação de um estado con-

densado de polaritons a partir da formação de auto-oscilações do campo emitido pela

microcavidade, caracterizando uma nova forma de se identificar a formação destes estados.

1.1 Histórico e aplicações:

Os primeiros resultados teóricos de bi-estabilidade absorsiva foram apresentados

por McCall [20], o que permitiu sua primeira observação experimental por Gibbs et al [21]

usando vapor de Sódio. O experimento mostrou-se depender de um mecanismo dispersivo

e quase que simultaneamente, Felber e Marburguer [22] deram uma interpretação bem

simples para este tipo de bi-estabilidade.
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Para fins práticos, os dispositivos baseados nas propriedades ópticas bi-estáveis

mostraram um fascinante desenvolvimento teórico, como a caracterização de uma transi-

ção de fase em um sistema que gera um estado estacionário, mas de não-eqüiĺıbrio [23]. A

não-linearidade e a retro-alimentação óptica formam a base da OB, sendo que o primeiro

caso determinado pelo meio intra-cavidade e o segundo pelos espelhos que formam a ca-

vidade ou por uma reflexão de algum dispositivo externo. Caso a retro-alimentação seja

totalmente óptica o dispositivo é dito ser “intŕınsico”. Mas caso a potência de sáıda seja

modulada por uma tensão externa aplicada ao cristal, promovendo uma não-linearidade

“artificial”, o dispositivo é dito h́ıbrido. Dispositivos h́ıbridos foram propostos por Kas-

tal’skii em 1973 [24], sendo primeiramente constrúıdos por Smith e Turner em 1977 [25],

usando um cristal eletro-óptico dentro de um ressonador. Este conceito foi desenvol-

vido por Garmire et al [26] em que o ressonador foi substitúıdo por um sistema retro-

alimentador e um cristal localizado entre dois polarizadores cruzados. Mas os maiores

valores obtidos para as não-linearidades foram para sistemas com OB intŕınsicas; a intro-

dução de materiais semicondutores em 1979 por Gibbs et al [27] e Miller et al [28] marcou

um importante passo para a descoberta de efeitos dispersivos com grandes variações pró-

ximo ao pico de absorção destes materiais. Isto permitiu a construção de ressonadores

de dimensões micrométricas. Entretanto, existem dois casos especiais onde podemos ob-

servar OB intŕınsica que não requerem ressonadores. O primeiro deles foi sugerido por

Kaplan [29] e requer uma interface não-linear [30] cuja retro-alimentação toma lugar a

um meio Kerr e o segundo é baseado em self-focusing [31].

Por outro lado, os condensados de Bose-Einstein foram primeiramente tratados

em textos de mecânica estat́ıstica sob a denominação “estat́ısticas quânticas”, com sua

primeira publicação em 1924 [32]. Curiosamente, esta publicação, titulada de “A fórmula

de Plank e a hipótese dos quanta de luz”, ocorre antes do trabalho de Heisenberg em 1925,

onde pela primeira vez a teoria quântica aparece desvencilhada da cinética clássica de

trajetórias. Outra curiosidade é a própria autoria do trabalho, que aparece simplesmente

como“Bose”, da Universidade de Dacca, Índia. Hoje esta referência é citada como sendo de

autoria de Satyendra Nath Bose, sendo escrita em inglês mas publicada em alemão numa

tradução de A. Einstein. O trabalho foi enviado a Einstein por conter uma cŕıtica ao uso

de um ingrediente clássico na teoria da radiação de corpo negro (a lei do deslocamento

de Wien) e de um outro que valorizava a concordância da teoria quântica com a teoria

clássica (o prinćıpio de correspondência de Bohr, onde Einstein obtém a fórmula de Plank

utilizando a idéia de quanta de luz). O que Bose fez, essencialmente, foi tratar de evitar

tais recursos usando idéias da mecânica estat́ıstica aplicadas diretamente aos quanta de

luz. O que Einstein fez em seguida foi estender o tratamento a um sistema de part́ıculas

livres, mostrando que em temperaturas suficientemente baixas, ocorre o empilhamento de

uma fração finita das part́ıculas no estado de menor energia. É a esse empilhamento que

mais tarde veio se chamar de condensação de Bose-Einstein (BEC).

Entretanto, experimentalmente, o BEC e o processo de condensação foi pela pri-

meira vez observados apenas em 1995 usando gases de átomos neutros dilúıdos, através
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de um trabalho conjunto entre o “National Institute of Standards and Technology”, a Uni-

versidade de Colorado e o “Massachusetts Institute of Technology” (MIT) [33, 34]. Dessa

forma, torna-se ainda mais recente a formação de um condensado de part́ıculas elementa-

res em sólidos, como as microcavidades [4].

O surgimento de novas tecnologias que nos permitiram manipulações em escalas

atômicas, nos habilitou a desenvolver dispositivos opto-eletrônicos baseados nas propri-

edades dos condensados [35, 36]. Contudo, como em todos os sistemas que apresentam

BEC, é necessário uma ampla instrumentação de controle eletrônico, óptico, de vácuo e

criogênico. Por outro lado, devido às propriedades f́ısicas do polariton, o desenvolvimento

de dispositivos baseados em microcavidades apresentam resultados mais satisfatórios, tor-

nando uma tecnologia focada na engenharia de materiais capazes de gerar estados BEC

de polaritons à temperaturas relativamente altas.

1.2 A abordagem:

As não-linearidades em microcavidades são descritas pela alta população de exci-

tons confinados no meio de ganho, onde a variação do ı́ndice de refração pode depender

tanto da densidade de portadores como também da temperatura do cristal. Em efeitos

de bi-estabilidade térmica, a temperatura é proporcional à energia absorvida durante o

processo de excitação para tempos superiores ao tempo de condução térmica. Assim, caso

o tempo de dissipação da energia absorvida pela rede cristalina seja relativamente longo

(comparado com o tempo de relaxação do sistema), poderemos identificar a presença de

um efeito de competição entre as bi-estabilidades térmica e polaritônica. Este efeito é sa-

lientado uma vez que os efeitos térmicos proporcionam uma variação do ı́ndice de refração

com sinal oposto ao efeito Kerr causado pelos polaritons. O resultado observado é um

cruzamento entre os ramos da curva de bi-estabilidade.

Os efeitos de competição acima descritos são explorados por este trabalho, tanto do

ponto de vista teórico quanto experimental, e serão abordados nos três primeiros caṕıtulos.

No caṕıtulo 2 abordaremos a formação de polaritons em microcavidades semicondutoras e

suas principais caracteŕısticas. No caṕıtulo 3, serão discutidos os conceitos fundamentais

para se descrever um sistema bi-estável, mostrando os efeitos da OB dispersiva e absor-

siva isoladamente. No final deste caṕıtulo, ainda será tratada a OB em microcavidades,

onde encontramos simultaneamente efeitos absorsivos e dispersivos proporcionados pelo

meio de ganho. No caṕıtulo 4, iremos tratar das instabilidades intŕınsicas de sistemas

bi-estáveis, apresentando um modelo teórico para microcavidades semicondutoras. Este

modelo mostra a existência de “janelas” de instabilidade e descreve regimes de instabili-

dade, de bi-estabilidade e de oscilador óptico paramétrico (OPO).
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A formação de um BEC de polaritons em nossa microcavidade será abordada

no caṕıtulo 5, onde apresentaremos suas principais caracteŕısticas e o efeito de multi-

estabilidade dos estados de polarização associados à coexistência de um condensado e

do laser de polariton. Este fato, somado com a auto-modulação de fase do estado laser,

proporciona a formação de um padrão de interferêcia do campo total emitido pela micro-

cavidade. Isto dá origem a um laser de intensidade oscilante que apresenta uma evolução

temporal com regime caótico, mas parcialmente controlado pelas condições de excitação.

No caṕıtulo 6 analisaremos estes resultados experimentais, obtidos no laboratório

de fotônica do Depto. de F́ısica da UFMG. Inicialmente será feita uma apresentação da

amostra a ser analisada e alguns detalhes experimentais. Além disso, serão discutidos os

modelos apresentados nos caṕıtulos anteriores e suas limitações a partir de medidas que

descrevem o comportamento bi-estável e a formação de um estado condensado de pola-

ritons. As medidas indicam a ocorrência de novas fenomenologias, como o cruzamento

das curvas de OB e a formação de auto-oscilações. Durante o caṕıtulo, analisamos diver-

sas condições experimentais nas quais estes fenômenos foram observados e propomos um

modelo para a interpretação dos dados. Estes fenômenos não-lineares foram observados

pela primeira vez por nosso grupo e, particularmente as auto-oscilações, representam uma

nova forma de se caracterizar um condensado de polaritons em microcavidades.
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Caṕıtulo 2

Exciton-Polaritons &

Microcavidades Semicondutoras

Neste caṕıtulo serão discutidas as propriedades básicas dos exciton-polaritons re-

sultantes do acoplamento forte entre a luz e a matéria. Inicialmente, abordaremos os

conceitos gerais de excitons e de fótons em sistemas confinados, suas propriedades f́ısicas

tais como absorção, emissão, ganho e densidade de estados. Posteriormente, apresentare-

mos o formalismo de quasi-part́ıcula para os polaritons e as mudanças que eles promovem

na curva de dispersão da cavidade. Serão apontadas as diferenças entre polaritons em bulk

e em sistemas bi-dimensionais contidos em microcavidades semicondutoras e as caracte-

ŕısticas da polarização da luz emitida.

2.1 Exciton em sistemas tridimensionais:

Em semicondutores, quando um fóton com energia maior ou igual ao gap (Eg) é

absorvido, um par elétron-buraco é gerado podendo se mover independentemente através

da rede cristalina. Entretanto, interações de Coulomb entre os elétrons e os buracos

promovem um potencial atrativo, sendo posśıvel formar um estado ligado, estável, de

duas part́ıculas, o então chamado exciton. Para a geração do estado ligado, o processo

também deve ser energeticamente favorável e o resultado é a formação de um novo estado

a ser ocupado, com energia menor que a do gap de alguns meV , essa diferença de energia

corresponde à energia de ligação do exciton.

Uma forma simples de abordar os estados excitônicos é considerá-los como um

átomo hidrogenóide formado por um elétron e um buraco interagindo com o meio dielétrico

que constitui o semicondutor. Para nossos estudos, os semicondutores abordados são do

tipo III-V formados por ligas de GaAs e AlxGa1−xAs com grandes constantes dielétricas

(ε ' 12εo) e um raio de Bohr (aexc) muito maior que a célula unitária do cristal.

Tomando o Hamiltoniano de um único par eletron-buraco, podemos escrevê-lo con-

tendo três partes: Hex = He + Hh + He−h, onde os dois primeiros termos correspondem
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aos termos cinéticos do elétron, He = p2
e/(2m

∗
c), e do buraco, Hh = p2

h/(2m
∗
v), isolada-

mente. Onde, pe(h) corresponde ao momento do elétron (buraco), m∗
c(v) é a massa efetiva

do elétron (buraco) na banda de condução (valência), e é a carga elementar. O terceiro

termo é o termo de interação Coulombiana, He−h = −e2/(ε|~re−~rh|), onde ~re(h) representa

a coordenada do elétron (buraco). Assim, a equação de Schoedinger para um exciton

isolado pode ser escrito como:

[
p2

e

2m∗
c

+
p2

h

2m∗
v

− e2

ε|~re − ~rh|
]

ψ(~re, ~rh) = (E − Eg)ψ(~re, ~rh) (2.1)

Re-escrevendo a equação acima nas coordenadas do centro de massa e definindo:

r = ~re − ~rh (2.2a)

~R =
m∗

c~re + m∗
v~rh

m∗
c + m∗

v

. (2.2b)

Os auto-estados do sistema agora poderão ser facilmente obtidos, pois o Hamilto-

niano agora possui a forma de um sistema hidrogenóide e propaga no cristal como uma

onda com momento ~k, cuja função de onda pode ser escrita como:

ψ(~r, ~R) =
1√
V

ei~k. ~Rϕ(~r) (2.3)

onde V é o volume do cristal e ϕ(~r) = 1/
√

πa3
exce

−~r/aexc é a parte espacial da função de

onda hidrogenóide para o estado 1s do exciton, aexc = ~2ε/(µe2) e 1/µ = 1/m∗
e + 1/m∗

h

são o raio de Bohr e a massa reduzida do exciton para este estado, respectivamente. As

auto-energias correspondentes são dadas por:

Eexc = Eg +
~k2

2(m∗
c + m∗

v)
− µe4

32π2ε2~2n2
; n = 1, 2, 3, ... (2.4)

O termo contendo ~k2 (solução da energia para o centro de massa) dá a forma

parabólica para a curva de dispersão de excitons com massa efetiva m∗
eff = m∗

c + m∗
v.

Para o nosso caso, os excitons são gerados em GaAs cujo raio de Bohr em bulk é da ordem

de 140Å, correspondendo a uma energia de ligação de aproximadamente 4.2meV [37].

Esta energia de ligação é comparativamente pequena em relação às energias dos fônons à

temperatura ambiente que são da ordem de 35meV [38]. Isto sugere que podemos usar

diferentes estruturas e materiais que possibilitem energias de ligação suficientemente altas

para observarmos fenômenos excitônicos a essas temperaturas.
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2.2 Efeitos de confinamento em poços quânticos:

Em nossa amostra os excitons são gerados em estruturas cuja espessura é menor que

seu diâmetro de Bohr para o caso 3D. Estas estruturas conhecidas como poços quânticos

(QW) apresentam como principal efeito a discretização da energia ao longo da direção de

crescimento do cristal, tal que os elétrons e buracos podem ocupar apenas certos estados,

segundo algumas regras de seleção, mas estão livres para se mover na direção perpendicular

à direção de crescimento. Para um poço de potencial infinito, os ńıveis de energia são

dados por:

En =
~2π2

2m∗L2
z

n2 ; n = 1, 2, 3, ... (2.5)

onde m∗ é a massa efetiva da quasi-particula confinada. O confinamento também au-

menta o potencial de Coulomb entre os portadores devido a proximidade dos mesmos,

proporcionando um aumento na energia de ligação (Eb). Este aumento em Eb tem pro-

fundas influências nas propriedades ópticas do QW. Se tomarmos o caso prático em que

devemos levar em conta a profundidade dos potênciais que geram o poço, o cálculo para

Eb se torna bastante complexo. Para a solução deste problema, comumente utilizam-se

cálculos usando dois métodos: o primeiro é através de cálculo variacional que envolvem

resoluções de integrais, na sua maioria, por métodos computacionais [39] e o segundo trata

o exciton contido em um meio anisotrópico (QW) como uma quasi-particula em um meio

isotrópico, mas com dimensões fracionárias [40]. Em nossos estudos estamos analisando

um poço quântico de GaAs de 100Å de largura com barreiras de Al0.3Ga0.7As, isto corres-

ponde a uma energia de ligação de aproximadamente 8meV [41], para excitons formados

por transisições entre a banda de valência (heavy-hole) e a banda de condução.

Além disso, outra propriedade importante devido ao confinamento é a modificação

na densidade de estados no plano do poço, que é dado por:

%2D(E)dE = %2D(k‖)dk‖ = 2× 1

(2π)2
× 2πk‖dk‖ (2.6)

O fator 2 na equação acima é devido aos dois estados posśıveis do spin, o termo (1/2π)2

corresponde à normalização em relação ao volume da célula unitária na 1a zona de Brillouin

e o termo 2πk‖dk‖ corresponde ao volume de um anel de raio k‖ e espessura dk‖ no espaço

de fase. Dessa forma, usando a aproximação parabólica para a dispersão de excitons

E = ~2k2
‖/2m

∗, obtemos: %2D = m∗/(π~2). Assim, a densidade de estados é independente

da energia, ao contrário do caso 3D onde %3D =
√

2Em∗3/(π2~3). Isto define a principal

diferença entre os sistemas 2D e 3D, onde a densidade de estados é finita para o estado

de menor energia no caso 2D, e tende a zero no caso 3D. Isto implica que em sistemas 2D

toda dinâmica fenomenológica permanece finita para energias cinéticas muito pequenas e

para baixas temperaturas, tais como espalhamento, absorção e ganho óptico.
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2.3 Exciton-Polaritons:

Exciton-Polaritons foram descritos inicialmente em sistemas 3D por Hopfield [42]

onde a simetria translacional permite que cada exciton acople fortemente com um único

fóton de mesmo vetor de onda ~k (conservação de momento). Uma vez acoplados, a energia

oscila entre as energias do exciton e do fóton (oscilações de Rabi) dando origem a uma

nova quasi-particula chamada polariton. Em sistemas 2D os excitons possuem uma

grande massa efetiva no plano do poço. Entretanto, quando colocados em cavidades, o

confinamento dos fótons selecionam os momentos a serem acoplados e o resultado são

polaritons com uma massa efetiva muito menor ( 10−5me, onde me é a massa do elétron)

e uma curva de dispersão parabólica contendo dois ramos [upper branch polariton (UP) e

lower branch polariton (LP)]. A reduzida dimensionalidade dos excitons resultam em um

grande oscillator stength ao se acoplarem com os fótons da cavidade proporcionando uma

grande separação entre os ramos do polariton.

Matematicamente, os polaritons podem ser tratados como osciladores acoplados

(exciton e fóton) quantizando-se o campo eletromagnético e diagonalizando o Hamiltoni-

ano do sistema interagente. O termo de interação se torna significativo quando o ganho

óptico torna-se superior às perdas da cavidade, o chamado acoplamento forte. O resultado

é a separação do modo normal da cavidade em dois ramos (Rabi-Splitting), dando origem

aos ramos do polariton. Neste regime, o decaimento dos excitons não é de natureza ex-

ponencial e a energia é trocada entre o exciton e o modo da cavidade várias vezes antes

de ser dissipada para fora da cavidade. A freqüência com que esta troca ocorre é o que

define a freqüência de Rabi. Neste ponto não iremos incluir efeitos de interação entre

os excitons ou entre os polaritons (isto será analisado de forma cuidadosa no Cap. 3).

O Hamiltoniano de dois osciladores quânticos acoplados pode ser escrito na forma:

H = Hcav + Hexc + Hint = ~ωcav,ka
†
kak + ~ωexc,kb

†
kbk + ~Ω(a†kbk + akb

†
k) (2.7)

onde b†k(a
†
k) é o operador criação para o exciton (fóton) com momento ~k e Hint é o termo

de interação de dipolo entre o exciton e o fóton no modo da cavidade. A energia de

acoplamento neste termo depende do oscillator strength do exciton [43]:

~Ω ≈ ~
√

2γexccNqw

ncavL3
eff

(2.8)

onde Nqw é o número de poços quânticos contidos na cavidade, ncav é o ı́ndice de refração

da cavidade, Leff é o comprimento efetivo da cavidade (Leff = Lcav + λ
2ncav

n1n2

n1−n2
, sendo

Lcav o comprimento da cavidade, n1 e n2 os ı́ndices de refração das camadas dielétrias que

formam o espelho DBR) e γexc = ne2

4πεomec2
f é a taxa de decaimento radioativo do exciton.

Aqui, γexc é descrito em termos do oscillator strength f que expressa a probabilidade de

transição entre dois estados do exciton, tal que: f = 2meω
~ |〈f |E.r|i〉|2, sendo |f〉 e |i〉 os

estados final e inicial ocupados pelo estado excitônico, respectivamente.
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O Hamiltoniano descrito em 2.7 pode ser facilmente diagonalizado se realizarmos

uma mudança de base para os estados do polariton pk e qk dados por:

qk = Xkbk − Ckak (2.9a)

pk = Ckbk + Xkak (2.9b)

onde qk e pk são os operadores aniquilação para o upper e lower polariton respectivamente

e Xk e Ck são os coeficientes de Hopfield [42] dados por:

Xk =

{
∆c,k +

√
∆2

c,k + (~Ω)2

2
√

∆2
c,k + (~Ω)2

}1/2

(2.10a)

Ck =

{
(~Ω)2

2
√

∆2
c,k + (~Ω)2

1

[∆c,k +
√

∆2
c,k + (~Ω)2]

}1/2

(2.10b)

sendo ∆c,k = Ecav(k)− Eexc(k) a diferença de energia entre o exciton e a cavidade.

Desprezando-se os termos de interação entre os ramos do polariton, o Hamiltoniano

resultante nesta nova base toma a forma:

Hp = ~ωUP q†kqk + ~ωLP p†kpk (2.11)

Cujas soluções para os auto-modos do sistema são descritas pela parte real dos auto-valores

de energia do Hamiltoniano acima, sendo a parte imaginária responsável pelo decaimento

não-radioativo. Assim:

EUP,LP (k) =
Ecav + Eexc

2
±

√
~2Ω2 +

∆2
c,k

4
(2.12)

Onde EUP,LP correspondem às energias do estado acoplado para o upper (EUP ) e lower

(ELP ) polariton. A diferença entre os regimes de acoplamento forte e fraco é que no

regime de acoplamento fraco os auto-estados nada mais são que uma perturbação do

sistema desacoplado, enquanto que no regime de acoplamento forte podemos encontrar

oscilações de Rabi coerentes entre os estados de exciton e fóton (Ω2 >> [κ− γ]2, sendo κ

e γ as perdas da cavidade e do meio de ganho respectivamente).

Para uma descrição mais cuidadosa da equação de dispersão de polaritons, devemos

analisar a dependência de Ecav e Eexc em função do vetor de onda ~k. Assim, para o exciton,

podemos tomar a aproximação parabólica para a banda de condução em torno do ponto

Γ. Entretanto, para a faixa de vetores de onda a ser analisada, podemos considerar que a

energia dos excitons permanece constante.

11



2.3 Exciton-Polaritons: 12
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Figura 2.1: (a) A linha cheia (eixo da esquerda) corresponde à uma medida de fotoreflec-
tância de luz branca. A linha pontilhada é uma interpolação teórica desta medida [45] (λc

é o comprimento de onda de ressonância da cavidade, λe−p é o pico de emissão do exciton-
plariton). A linha tracejada (eixo da direita) é uma medida de fotolumiescência ressonante
que mostra os picos de energia da emissão e-p e do laser de bombeio. (b) Simulação compu-
tacional que mostra o efeito de Rabi-Splitting através da dessintonia ∆c (a linha tracejada
mostra a variação da energia da cavidade e a linha pontilhada mostra a energia do exciton).
(c) Medida do efeito de Rabi-Splitting através da técnica de fotorefletância realizando uma
dessintonia da cavidade. As curvas apresentadas em (d), (e) e (f) mostram a curva de
dispersão do e-p em regime de acoplamento forte para várias condições de sintonia entre a
cavidade e o exciton ∆c.
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2.4 Polarização da emissão laser: 13

Para o modo da cavidade temos:

Ecav =
~c

neff

|~k|

=
~c

neff

√
k2
|| +

4π2

L2
eff

(2.13)

Onde k|| = kx+ky = ksenθ é o vetor de onda paralelo ao plano do poço, θ é o ângulo

de incidência (em relação à normal) do laser incidente e neff =
√

n2
qw − κ/γ é o ı́ndice

de refração efetivo. Para k|| pequeno, esta dispersão tem a forma parabólica (marcada

por uma linha tracejada nas figuras 2.1-d a 2.1-f), sendo posśıvel descrevê-la por fótons

com uma massa efetiva de mph = hncav/(cLcav). Este valor é muito pequeno, tipicamente

10−5me [44]. Isto permite medir a curva de dispersão diretamente pela reflectividade da

amostra, realizando uma varredura angular do bombeio (fig.2.1-b) [45].

Uma análise gráfica da curva de dispersão para o polariton usando 2.12, 2.13,

~Ω = 3.4meV (fig. 2.1-c) e Eexc = 1.5554eV está esquematizada nas figuras 2.1-d a 2.1-f.

Nestas figuras, podemos observar que para ∆c < 0 a ressonância (Ecav = Eexc) é obtida

quando a cavidade é excitada a valores de energia maiores que a do modo normal (θ = 0).

Assim, é necessário excitar o sistema a um vetor de onda ~k|| 6= 0. No caso em que ∆c = 0

a ressonância é obtida apenas no caso de incidência normal e para ∆c > 0 não é posśıvel

obter uma condição de ressonância, qualquer que seja o valor de ~k||. Os parâmetros

utilizados para reproduzir a figura 2.1-e foram obtidos experimentalmente (vide fig.2.1-a),

mostrando com fidelidade a forma prevista teoricamente para a o sistema em estudo.

2.4 Polarização da emissão laser:

O modelamento básico da dinâmica de lasers semicondutores é realizado pelo uso

das equações de taxa e sua generalização inclui a dinâmica de spin dos portadores. As

equações de taxa admitem uma direção fixa da polarização do campo, pois lasers semi-

condutores, reconhecidamente emitem luz linearmente polarizada devido à anisotropias

da cavidade.

Em particular VCEL’S (Vertical Cavity Emitting Lasers) são conhecidos por emitir

luz linearmente polarizada com uma estabilidade menor que os lasers de emissão lateral.

Para um poço homogêneo não-tensionado, a polarização é aleatoriamente orientada no

plano do meio ativo, uma vez que as duas orientações ortogonais, associadas às orientações

cristalinas, são igualmente prováveis. Entretanto, pequenas tensões no cristal podem gerar

uma direção preferencial segundo esses mesmos eixos cristalinos [46].

Entretanto, numa microcavidade laser, a polarização é de natureza quântica e se

origina nas transições dos subńıveis de spin entre as bandas de valência e condução do

semicondutor que forma o meio de ganho. O estado eletrônico em ~k|| = 0 do LP possui
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2.4 Polarização da emissão laser: 14

um momento angular total de j = 1/2. A banda de valência é composta pelos ramos

do “buraco pesado” (j = 3/2), do “buraco leve” (j = 1/2) e “split-off ” (j = 1/2). No

estado de bulk os ramos do “buraco pesado” (hh) e do “buraco leve” (lh) são degenerados

em k = 0 com um momento angular total j = 3/2 e em poços quânticos, o efeito devido

ao confinamento remove esta degenerescência. Em poços não-tensionados, o ramo hh

(j = 3/2) possui maior energia. As regras de transição são tais que ∆j = ±1, para que

haja a conservação do momento angular. Assim, a emissão de luz circularmente polarizada

para a direita (σ+) corresponde à ∆j = −1 e para a esquerda (σ−) à ∆j = +1 (veja fig.

2.2).

Figura 2.2: Estrutura de bandas para o GaAs no plano do poço quântico e as regras de
seleção para a emissão dos excitons.

Excitons formados por elétrons oriundos do ramo hh possuem uma energia de

ligação menor daqueles formados for elétrons oriundos do ramo lh e, conseqüentemente

possuem maior probabilidade de transição para estes excitons (hh). O estado de “split-off

possui uma diferença de energia relativamente grande em relação aos ramos hh e lh, sendo

portanto, desconsiderado em nossa análise.

Por outro lado, a emissão laser de polaritons pode apresentar-se linearmente pola-

rizada, com a direção da polarização orientada no plano do poço. Mas este caso, é uma

situação extremamente particular, onde a mudança do estado de polarização é proporcio-

nado pela formação de um estado coerente coletivo de polaritons. Isto marca a formação

de um estado condensado do tipo Bose-Einstein de polaritons em microcavidades [4].
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Caṕıtulo 3

Bi-Estabilidade Óptica

Neste caṕıtulo serão discutidas as propriedades de Bi-Estabilidade Óptica em mi-

crocavidades semicondutoras proporcionadas pela não-linearidade do meio de ganho de-

vido à grande população de polaritons gerada no bombeio ressonante. Será apresentado

um modelo onde iremos determinar a equação que descreve o fenômeno e as condições

mı́nimas necessárias para que ele ocorra. A origem da bi-estabilidade encontra-se na inte-

ração polariton-polariton, que promove o aparecimento de uma não-linearidade tipo Kerr

no meio de ganho.

3.1 Introdução à Bi-Estabilidade:

As equações de movimento para um laser, ou de forma mais ampla, para qual-

quer sistema de campos e átomos (ou qualquer outra estrutura intra-cavidade) acoplados

são intrinsicamente não-lineares, onde freqüentemente realizamos aproximações lineares

destas equações. Estes sistemas apresentam diferentes tipos de comportamentos como

bi-estabilidade, multi-estabilidade, auto-oscilações e até mesmo caos. Nesta seção, ire-

mos enfatizar nossos estudos nas propriedades bi-estáveis de lasers e de cavidades ópticas

ativas.

Inicialmente, podemos tomar um exemplo simples de um oscilador laser bi-estável,

considerando uma cavidade contendo um meio de ganho homogêneo de ganho saturável

e/ou um meio homogêneo absorvedor saturável. Sob baixas intensidades de excitação, as

perdas saturáveis e não-saturáveis desta cavidade excedem o ganho não-saturável, tal que

a cavidade não começa a oscilar espontâneamente. Assim, o laser possui um único ponto

de operação estável para alcançar a condição laser.

Entretanto, se as perdas da cavidade se saturam mais facilmente com o aumento

da intensidade do bombeio que o ganho (a intensidade de saturação do meio absorvedor

é menor que a do meio amplificador), as perdas saturáveis podem se tornar menores que

o ganho saturável a intensidades suficientemente altas, como mostrado na fig. 3.1. Caso

este sistema venha a oscilar no modo laser ele pode apresentar um comportamento bi-

estável devido à existência de dois estados estacionários estáveis1.

1As condições de estabilidade dos pontos estacionários apresentados na fig. 3.1 são discutidos no
apêndice A.
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3.1 Introdução à Bi-Estabilidade: 16
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Figura 3.1: Saturação do ganho e das perdas em função da intensidade em um oscilador
laser bi-estável.

3.1.1 Bi-Estabilidade em cavidades dispersivas e absorsivas:

Existem vários tipos de bi-estabilidade óptica que vão depender da natureza da não-

linearidade do meio de ganho. As formas mais simples de OB são a absorsiva e a dispersiva.

No primeiro caso, uma cavidade Fabry-Perot formada por dois espelhos de reflectividade

R1 = |r1|2 = exp(−δ1) e R2 = |r2|2 = exp(−δ2) e um coeficiente de atenuação devido

ao absorvedor saturável δm ≡ 2αmp (αm é o coeficiente de ganho não saturável e p é

o peŕımetro percorrido pelo fóton confinado na cavidade) irá possuir uma intensidade

transmitida T (I) e intra-cavidade Ti(I) dependentes da intensidade do bombeio I (desde

que os fatores de perda sejam despreźıveis) dados por:

T (I) ≡ Itrans

Iinc

≈ 4δ1δ2

[δ1 + δ2 + δm(I)]2

Ti(I) ≡ Ii

Iinc

≈ 4δ1

[δ1 + δ2 + δm(I)]2
=

T (I)

δ2

(3.1)

Assumindo que o coeficiente de absorção se satura de forma homogênea,

δm = δm(I) =
δm,0

1 + Ii/Isat

(3.2)

onde δm,0 é o coeficiente de atenuação não-saturável e Isat é a intensidade de saturação

do meio, a intensidade transmitida T (I) através do interferômetro pode ser escrita como:

T (I) =

[
1

1 + R/(1 + I)

]2

=

[
1 + I

1 + R + I

]2

(3.3)
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3.1 Introdução à Bi-Estabilidade: 17

onde R ≡ δm,0/(δ1 + δ2) e I = Ii/Isat.

Para eliminarmos a dependência com a intensidade interna Ii da equação acima,

iremos definir os campos normalizados de bombeio e de transmissão:

|Einc|2 ≡ Iinc

δ1Isat

|Etrans|2 ≡ Itrans

δ2Isat

(3.4)

Assim, a relação entre o campo incidente e o transmitido toma a forma simplificada:

Einc = Etrans

[
1 +

R

1 + E2
trans

]
(3.5)

A figura 3.2 mostra o comportamento não-linear entre os campos incidente e trans-

mitido para este tipo de interferômetro, calculada na eq. 3.5. Nesta figura, podemos

observar que o comportamento bi-estável ocorre apenas para valores de R ≥ 8.
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Ein

R = 0

2 4 8 16 32

Etrans

Figura 3.2: Amplitude de transmissão do campo através de um interferômetro Fabry-Perot
contendo um absorvedor saturável homogêneo.

No caso dispersivo, um interferômetro passivo, contendo um meio dispersivo não-

linear como um material tipo Kerr (onde o ı́ndice de refração varia com o aumento da

intesidade óptica da forma n(I) = no+n2Ii) faz a freqüência de resonância da cavidade va-

riar de acordo com a intensidade do campo incidente Ii. Nesta situação, o comportamento

não-linear deste sistema pode ser analisado graficamente.

17



3.1 Introdução à Bi-Estabilidade: 18

A curva de transmissão de uma cavidade Fabry-Perot é dada por:

T (I) ≡ Itrans

Iinc

=
1

1 + Fsen2(φ(I)/2)
(3.6)

onde F é a finesse da cavidade e φ(I) é a fase acumulada pelo campo a cada volta. Para

uma cavidade com um material tipo Kerr excitada externamente por um comprimento de

onda λo (no vácuo), a fase φ(I) terá a forma:

φ(I) =
2πp

λo

[no + n2Ii] (3.7)

A figura 3.3 mostra a curva de transmissão T (I) através de uma cavidade contendo

um material tipo Kerr (desprezando-se as perdas da cavidade). Neste caso, a intensidade

do campo incidente varia por uma larga faixa permitindo que o campo intra-cavidade Ii

assuma valores apreciáveis, de forma que vários modos da cavidade sejam observados.

As intensidades do campo incidente, transmitido e inta-cavidade, também estão

relacionados (Itrans = δ2Ii = TIinc ou T (I) = δ2Ii/Iinc). Assim, podemos superpor as

duas curvas e verificar os pontos de intersecção, que correspondem a pontos onde o modo

da cavidade será excitado.
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Figura 3.3: Interpretação gráfica da bi-estabilidade induzida por fenômenos dispersivos.
Os parâmetros aqui utilizados foram obtidos experimetalmete ou através da literatura para
a microcavidade em estudo. São eles: Lc = 8000, λo = 7972, no = 3.4486 [45], n2 = 0.005cm2/kW
[47] e s = 40µm (diâmetro do feixe incidente).

A figura 3.3 mostra que para pequenos valores de excitação Iinc = I1 há apenas um

ponto onde as curvas se cruzam, indicando que a freqüência de ressonância da cavidade
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3.1 Introdução à Bi-Estabilidade: 19

praticamente não é deslocada pois a cavidade está operando a baixas intensidades e fora

de ressonância. À medida que a intensidade do bombeio é aumentada as curvas em preto

e cinza começam a se cruzar duas, três ou mais vezes indicando efeitos de bi-estabilidade

e até multi-estabilidade.

Para Iinc = I2 aparecem três interceptos, onde o primeiro (a baixos valores de

transmissão da cavidade) encontra-se fora de ressonância e os outros dois encontram-

se próximos ao pico de transmissão (quase-ressonante). Entretanto, apenas dois destes

pontos são de operação estável. A estabilidade pode ser entendida analisando a dinâmica

da cavidade tomando o ponto mais afastado entre os interceptos das curva de transmissão

da cavidade e da curva Iinc = I2. Quando Iinc aumenta, a freqüência de ressonância

da cavidade diminui devido ao efeito Kerr e conseqüentemente a intensidade do campo

intra-cavidade (pois o sistema agora encontra-se fora de ressonância numa região de baixa

transmissividade). Esta dimunuição de Ii desloca a ressonância da cavidade novamente

para seu valor inicial em direção à freqüência do sinal aplicado cancelando o efeito do

aumento de Iinc, tornando-o estável. Por argumentos análogos, podemos verificar que

o mesmo não ocorre no ponto intermediário, sendo este considerado uma perturbação

instável.

Estes dois exemplos ilustram as propriedades elementares de um sistema bi-estável

puramente absorsivo ou puramente dispersivo. Entretanto, se tomarmos o caso mais geral

em que uma cavidade óptica encontra-se ressonante com um sistema de dois ńıveis, então

teremos uma situação mais complexa onde encontraremos uma mistura de propriedades

dispersivas e absorsivas, que dependenderá da sintonia entre eles e a cavidade. Como

foi analisado, em ambas situações as instabilidades nas curvas de bi-estabilidade podem

induzir a oscilações temporais no campo emitido por uma cavidade, induzidas por tro-

cas regulares entre os ramos da curva de bi-estabilidade permitindo a conversão de um

bombeio estacionário para uma emissão laser pulsada.

Estes sistemas não-lineares podem freqüentemente mudar repentinamente a forma

de onda através dos parâmetros de excitação, indicando novos comportamentos como

transições para o caos [48]. No regime caótico as equações de movimento do sistema

são inteiramente determińısticas e podem conter poucos parâmetros. Mesmo assim, o

sistema pode oscilar fortemente dando o aspecto de aleatoriedade produzindo um espectro

de potência com uma distribuição cont́ınua em freqüência, com nenhuma componente

discreta observável.
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3.2 Bi-estabilidade óptica em Microcavidades: 20

3.2 Bi-estabilidade óptica em Microcavidades:

Foi apresentado no caṕıtulo anterior uma discussão teórica mostrando as mudan-

ças que a formação dos polaritons podem gerar na curva de dispersão da cavidade. Dessa

forma, microcavidades semicondutoras tornam-se particularmente atrativas para a ob-

servação do comportamento bi-estável. No regime de acoplamento forte, devido a uma

grande variedade de efeitos ópticos não-lineares, o comportamento bi-estável em microca-

vidades pode ser previsto tanto no contexto bosônico quanto fermiônico. Por um lado, a

emissão do exciton-polariton (e-p) pode ser descrita através de um modelo generalizado

de mistura de quatro ondas análogo ao campo óptico em uma cavidade contendo um meio

Kerr [49]. Por outro lado, os excitons não acoplados, responsáveis pela emissão coerente

no modo da cavidade estão associados com o preenchimento do espaço de fase e é esperado

que eles promovam uma resposta óptica bi-estável [50,51].

Sob regime de acoplamento forte e a baixas intensidades, os polaritons exibem um

grande número de comportamentos não-lineares [49]. Sob altas densidades de excitação,

efeitos como polariton bleaching tem sido observados [50] sendo considerado como o agente

responsável por comportamentos bi-estáveis [51]. Sob densidades de excitação intermediá-

rias, estes sistemas exibem uma forte não-linearidade na emissão devido à amplificação

paramétrica de polaritons (via espalhamento coerente polariton-polariton, proporcionada

por sua natureza excitônica).

Como foi mostrado no caṕıtulo anterior, o processo de formação de polaritons deve

satisfazer regras de seleção do vetor de onda paralelo ao plano do poço. No processo de

espalhamento, temos a geração de dois estados polaritônicos sendo gerados simultânea-

mente na banda LP por um vetor de onda de excitação ~kp. Para que se mantenha a

conservação de energia e momento, ambos são espalhados via fônons, sendo que um deles

para o fundo da banda com ~k = 0 (Signal) e o outro com ~k = 2~kp (Idler). O processo se

concentra no ramo LP devido à baixa probabilidade de transição para o ramo UP (devido

a regras de seleção causadas pela troca de spin). Ocupando seus estados finais, os estados

excitados decaem para a banda de valência emitindo um fóton cada um. O processo de

espalhamento e de amplificação paramétrica pode ser otimizado escolhendo-se um ~kp cujo

o processo seja intermediado por um único fônon. Isto pode ser realizado variando-se o

ângulo de incidência. Nesta situação encontramos o que chamamos de“ângulo mágico”que

pode ser determinado por θ = arcsen(neff

√
Ω/ωe−p = (9 ± 2)o (para o caso ressonante

numa cavidade λ) [52].

Nesta geometria de excitação, o Hamiltoniano efetivo (em primeira ordem) para

a interação polariton-polariton [53] é análogo ao Hamiltoniano de meio óptico tipo Kerr.

A diferença é que agora o ı́ndice de refração depende do número de polaritons e não do

número de fótons. Isto proporciona o aparecimeto de um comportamento bi-estável para

intensidades de excitação suficientemente altas. Fenômenos de OB já foram observados em

microcavidades contendo poços quânticos em regime de acoplamento fraco [54] e recentes

trabalhos mostram a possibilidade de ocorrência em regime de acoplamento forte devido
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3.2 Bi-estabilidade óptica em Microcavidades: 21

ao exciton bleaching [51], entretanto sob diferentes condições.

3.2.1 Tratamento Teórico:

No caṕıtulo anterior, encontramos um Hamiltoniano, escrito na base excitônica (eq.

2.7), onde não era inclúıda a interação de Coulomb entre os portadores. A adição destas

interações permitem o aparecimento de dois termos adicionais: um termo de interação

exciton-exciton e um termo de saturação anarmônico devido ao acoplamento exciton-luz.

O termo de interação exciton-exciton é dado por [55]:

Hexc−exc =
1

2

∑

k,k′,q

Uqb
†
k+qb

†
k′−qbkbk′ (3.8)

Onde Uq ' Uo = 6e2aexc/(εA), sendo ε a constante dielétrica do poço quântico e A

é a área quantizada.

O termo de saturação é escrito como [55]:

Hsat =
∑

k,k′,q

Usat(a
†
k+qb

†
k′−qbkbk′ + ak+qbk′−qb

†
kb
†
k′), (3.9)

onde Usat = Ω/(2nsatA), sendo nsat = 7/(16πa2
exc) a densidade de saturação de excitons.

Como ambos termos não-lineares são pequenos quando comparados com o Rabi-splitting

podemos desprezar a interação entre os ramos UP e LP. Assim, os dois ramos do polariton

são desacoplados sendo mais apropriado o uso da base polaritônica. Considerando a

excitação ressonante e monocromática do ramo LP, o Hamiltoniano toma a forma H =

HLP +Heff , onde HLP =
∑

k ELP (k)p†kpk e o termo de interação polariton-polariton toma

a forma:

Heff =
1

2

∑

k,k′,q

Uk,k′,qp
†
k+qp

†
k′−qpkpk′ (3.10)

Onde

Uk,k′,q = UoX|k′−q|XkX|k+q|Xk′ + 2UsatX|k′−q|Xk(C|k+q|Xk′ + Ck′Xk+q) (3.11)

Em nossa amostra ~Ω = 3.4meV (vide fig. 2.1-a), aexc = 100 [56] e ε = 12.5εo

[57], o que nos permite estimar Usat/Uo = 0.014. Assim, podemos desprezar o termo

de saturação na equação 3.11 (exceto no caso de uma dessintonia muito grande, onde

poderemos encontrar Ck À Xk):

Uk,k′,q = Ueff ' UoX|k′−q|XkX|k+q|Xk′ (3.12)
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3.2 Bi-estabilidade óptica em Microcavidades: 22

O processo de recombinação do ramo LP ocorre em ~k = 0, dando ao Hamiltoniano

total um termo não-linear devido ao comportamento tipo Kerr:

Heff =
1

2
Ueffp

†
op
†
opopo (3.13)

e um termo devido ao acoplamento entre o campo incidente de amplitude EL e o modo

da cavidade:

Hinc = i~
√

2κ[ELe−iωLta† − c.c.] (3.14)

onde κ corresponde às perdas devido aos espelhos que compõem a cavidade. Esta forma

semi-clássica de escrevermos Hinc nos permite encontrar a dependência do número médio

de polaritons (〈np〉 ≡ p†p) com a intensidade do feixe incidente (Iinc ≡ E∗
LEL).

Assim, através do Hamiltoniano H = HLP + Heff + Hinc, podemos determinar

a equação de Heisenberg-Langevin para ~k = 0 do ramo LP designado pelo operador

po. Entretanto, o termo de relaxação é tratado fonomenologicamente, adicionando-se um

termo de perda. O termo associado com as flutuações não são inclúıdos, o que nos permite

estudar apenas a média do estado estacionário dos campos. Para estudarmos o sistema

no referencial do laser de excitação, realizamos um “rotating frame” do operador po, tal

que po = pe−iωLt. Assim, levando em consideração estas aproximações o Hamiltoniano

total adquire a forma:

H = ELP (0)p†p +
Ueff

2
p†p†pp− i~

√
2κ[ELCop

† − E∗
LC∗

op] (3.15)

E conseqüentemente, a equação de Heisenber-Langevin desse Hamiltoniano para o

operador p é:

ṗ = −(Γp + i∆L)p− iαpp
†pp− Co

√
2κEL (3.16)

onde ∆L = Ee−p(~k = 0)/~− ωL é a dessintonia em freqüência entre o pico de emissão do

exciton-polariton (e-p) em ~k = 0 e o laser de bombeio. Γp é a largura de linha do e-p

dada por Γp = C2
oΓc + X2

oΓexc, onde Γc e Γexc são as larguras de linha da cavidade e do

exciton, respectivamente (a baixas intensidades de excitação). Sob altas intensidades, o

alargamento devido à colisões deve ser levado em conta e αp = X4
oUo/~ é o coeficiente

efetivo que descreve o espalhamento entre polaritons.

Todos os parâmetros, como a largura de linha, o coeficiente não-linear efetivo e o

acoplamento com a radiação são todos funções da dessintonia cavidade-exciton ∆c que

determina o quanto o polariton mantém as caracteŕısticas de exciton ou de fóton.
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3.2 Bi-estabilidade óptica em Microcavidades: 23

3.2.1.1 Estado estacionário:

A equação 3.16 pode ser re-escrita em termos dos valores médios dos campos para

um estado coerente e usando a definição para o número médio de polaritons, tomando a

forma:
˙〈p〉 = −(Γp + i∆L)〈p〉 − iαpnp〈p〉 − Co

√
2κEL = 0 (3.17)

Multiplicando a equação acima pelo seu complexo conjugado e realizando uma

combinação linear entre 〈p†〉 ˙〈p〉 e 〈p〉 ˙〈p†〉 nos estados estacionários, obtemos:

|EL|2 ∝ Iinc =
np

2κC2
o

[Γ2
e−p + (∆L + αpnp)

2] (3.18)

A curva de np versus potência de excitação mostra um comportamento bi-estável,

como pode ser visto na figura 3.4. Para uma faixa de valores da potência de bombeio o

número médio de polaritons pode apresentar dois valores posśıveis, localizados nos ramos

estáveis superior e inferior da curva (o ramo intermediário, mostrado com um pontilhado,

é conhecido por ser instável).
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Figura 3.4: Número médio de polaritons vs potência de excitação. Os parâmetros usados
foram obtidos a partir de dados experimentais (fig. 3.3-a) e um diâmetro do feixe incidente
de 40µm. As larguras de linha do exciton e da cavidade foram de Γc = 1.47meV e Γexc =
0.11meV , respecivamente. As dessintonias ∆c = −0.2meV e ∆L = −3.7meV . Na região bi-
estv́el, a linha pontilhada mostra o ramo instável. As setas indicam a direção do ciclo de
histerese obtido pela varredura do bombeio.
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3.2 Bi-estabilidade óptica em Microcavidades: 24

Os pontos que descrevem os saltos na população de poaritons n+
p e n−p são deter-

minados por dIinc/dnp = 0, resultando na relação:

3α2
pn

2
p + 4αpnp∆L + Γ2

e−p = 0 (3.19)

o discriminate desta equação é dado por:

∆ = α2
p(∆

2
p − 3Γ2

e−p) (3.20)

O comportamento bi-estável é obtido para valores positivos do discriminate, ou

seja, ∆2
L > 3Γ2

e−p. Dessa forma, as soluções para np seriam números reais positivos.

Então, a primeira condição de bi-estabilidade é dada por:

∆L < −
√

3Γe−p

ωL > ωe−p +
√

3Γe−p

(3.21)

Neste caso, os valores de n±p são dados por:

n±p =
−2∆L ±

√
∆2

L − 3Γ2
p

3αp

(3.22)

Usando este resultado, podemos voltar à eq. 3.18, obtendo as correspondentes

equações para o limiar da intensidade do bombeio.

I±inc =
−2∆L ±

√
∆2

L − 3Γ2
e−p

27αpC2
oκ

(∆2
L + 3Γ2

e−p ±∆L

√
∆2

L − 3Γ2
e−p) (3.23)

O menor limiar é obtido quando a dessintonia entre o laser e o pico de emissão do

e-p é igual a −√3Γe−p. Assim,

I th
in =

4Γ3
e−p

3
√

3αpC2
oκ

. (3.24)

Podemos descrever o comportamento do limiar em termos da dessintonia cavidade-

exciton ∆c usando as equações 2.10b para re-escrever as variáveis Xo, Co e αp em termos

desta dessintonia, obtendo:

I th
in =

32

3
√

3καp

[
∆2

cΓexc + (Γc + Γexc)(~Ω)2/2 + ∆cΓexc

√
∆2

c + (~Ω)2
]3

(~Ω)2(∆c +
√

∆2
c + (~Ω)2)4

(3.25)
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3.2 Bi-estabilidade óptica em Microcavidades: 25

A forma da intensidade do limiar obtida acima é mostrado na figura 3.5, onde

podemos observar um mı́nimo da dessintonia em

∆min
c =

~Ω(2Γc − Γexc)

2
√

2ΓcΓexc

(3.26)

Usando os parâmetros discutidos no texto, temos: ∆L < −1.3meV , ∆min
c =

−2.2meV , n+
p ≈ 2.8n−p e P− ≈ 4P+. O valor de ∆min

c é o resultado de um “desligamento”

entre o acoplamento do campo externo (que é mais forte para dessintonias negativas,

onde o polariton tende a um fóton) e a não-linearidade (que é mais significativa para

dessintonias positivas, onde o polariton tende a um exciton).
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Figura 3.5: Variação do limiar de bi-estabilidade e do intervalo de bi-estalidade ∆P em
função da dessintonia da cavidade. Os parâmetros são os mesmo da fig. 3.4.
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Caṕıtulo 4

Instabilidade Óptica

Ao analisarmos a bi-estabilidade óptica em microcavidades, verificamos a presença

de uma região instável que será discutida neste caṕıtulo. Sob determinadas condições

de excitação podemos gerar desde estados condensados de polaritons até um regime de

operação análogo ao regime de oscilador óptico paramétrico (OPO) [58]. Caso o regime

de OPO seja excitado, os efeitos de competição apontados no caṕıtulo anterior não são

alcançados. Estes regimes serão brevemente discutidos, apontando suas principais carac-

teŕısticas e mostrando que sob as condições experimentais adotadas, o sistema encontra-se

num regime exclusivamente de bi-estabilidade.

4.1 Regimes de Oscilação:

Os efeitos CQED (Eletrodinâmica Quântica de Cavidades) permitem a formação

de polaritons em microcavidades semicondutoras, sendo posśıvel gerar desde osciladores

ópticos paramétricos (OPO) [52] a condensados de Bose-Einstein (BEC) [4] (a formação

e a caracterização de um estado condensado de polaritons serão abordadas neste trabalho

nos caṕıtulos subseqüentes). A analogia com OPOs é tratada sob excitação ressonante,

onde dois fótons da fonte de excitação são convertidos em um par de signal e idler po-

laritons [58]. Neste caso, a f́ısica tradicionalmente aplicada em OPOs pode ser usada

em microcavidades, permitindo a pesquisa de novos fenômenos, tais como a produção de

estados não-clássicos da luz [59].

Entretanto, microcavidades semicondutoras são uma forma at́ıpica de OPO onde

a não-linearidade é do tipo χ(3), ao passo que o mais comum é a do tipo χ(2). Esta carac-

teŕıstica das microcavidades nos permite interpretá-las como uma forma não degenerada

de mistura de quatro ondas, com dois estados de excitação do polariton sendo espalha-

dos originando os estados de signal e idler (vide fig. 4.1). Uma conseqüência disto é a

presença de um deslocamento para o azul ou renormalização das energias do polariton

(dependente das populações de cada estado) proporcionados pelo espalhamento entre os

estados gerados, de forma que o estado inicial (estado de excitação) permanece inalterado

durante o processo.
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4.1 Regimes de Oscilação: 27

Figura 4.1: Processo de espalhamento e formação dos estados de excitação (A), signal (B)
e idler (C) do polariton.

Outra conseqüência importante encontra-se na direção de emissão do signal pola-

riton θs, que pode ser encontrado a poucos graus da direção normal (mas principalmente

em θs = 0). Isto é proporcionado pela massiva ocupação deste estado para qualquer que

seja o ângulo de incidência θp. Assim, se θs for determinado simplesmente pela restri-

ção de que a correção em energia da curva de dispersão do polariton (para o signal e o

idler) deve ser minimizada, uma larga faixa de valores para θs poderiam ser alcançados,

dependendo da energia e do ângulo de excitação.

Efeitos de OB tem sido observados em um OPO triplamente ressonante [60] (a

cavidade encontra-se ressonante com os modos do signal e do idler) o que nos indica

a presença de regimes de operação na microcavidade. Se induzirmos uma dessintonia

nos dois modos (signal e idler) em relação à cavidade, a condição de oscilação impõe

que esta dessintonia, normalizadas pelas suas respectivas larguras de linha, sejam iguais:

∆s = ∆i = ∆. Assim, para que haja OB sob regime de OPO a seguinte condição deve

ser satisfeita [61]:

∆p∆ > 1 (4.1)

onde ∆p corresponde à dessintonia do laser de excitação com a cavidade, normalizada

pela sua largura de linha.

A otimização do processo de formação dos dois estados do polariton é obtida quando

o ângulo de bombeio é escolhido de tal forma que o signal, o idler e o estado de excitação

estão ressonantes com o ramo LP. Assim, a OB deveria aparecer sob certas condições

quando os três modos são dessintonizados. Isto mostra uma nova forma de OB em mi-

crocavidades semicondutoras sob regime de acoplamento forte; diferente daquela obtida

quando excitada com incidência normal em relação à superf́ıcie da amostra (também em

regime de acoplamento forte), que é devido exclusivamente ao efeito Kerr polaritônico [62].

O estado estável de OPO deve ser alcançado apenas para uma faixa de ângulos e energias

de excitação, com pequenas mudanças no limiar. Este estado estável é contrastante com

aquele observado a ângulos próximos ao ângulo mágico (no estado triplamente ressonante),

onde a resposta do sistema apresenta fortes e rápidos pulsos.
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4.1 Regimes de Oscilação: 28

O tratamento teórico descrito por D. M. Whittaker [58] para este tipo de estutura,

e adotado neste trabalho, assume que o feixe incidente é espacialmente uniforme e que os

estados de excitação, signal e idler são descritos por ondas planas. Estas considerações,

não totalmente reaĺısticas, proporcionam pequenas diferenças dos resultados experimen-

tais devido principalmente aos efeitos de inomogeneidade espacial do feixe incidente. As

equações utilizadas foram obtidas para o caso bi-dimensional, válidas para qualquer ve-

tor de onda no plano, desde que a condição de conservação de momento seja satisfeita.

Além disso, para o tratamento da instabilidade, consideraremos que os estados gerados

encontram-se confinados e que todos tendem assintoticamente aos seus valores estáveis.

4.1.1 O estado de excitação:

O estado de excitação (estado indicado como “A” na fig. 4.1) pode ser entendido

como um único modo coerente do polariton que é populado, produzido pelo campo inci-

dente. Dessa forma, a equação 3.18 se aplica e a população deste estado se alinha segundo

a curva indicada na figura 3.4. Para potências de excitação dentro da faixa mostrada como

∆P nesta mesma figura, faz com que valores negativos de ∆L desloque o pico do polariton

em direção ao pico do laser de bombeio (devido ao deslocamento para o azul). Isto faz

com que a população de polaritons cresça superlinearmente. Entretanto, quando ∆L se

torna positivo, o polariton é deslocado em direção à ressonância. Assim, a população do

estado de excitação deve se alinhar à curva de OB apenas se este modo é significativa-

mente ocupado. Caso contrário, se outros modos possuem uma ocupação finita, como no

estado de OPO, esta restrição não se aplica e o estado final é estável. Isto delimita três

regiões de estudo: uma região bi-estável, uma de OPO e outra instável.

A estabilidade do estado de excitação é determinada considerando-se o espectro de

pequenas excitações com freqüência ω e vetor de onda q da forma de uma onda plana com

componentes dos três estados do polariton:

φp = ei(kpx−ωpt)[Ap + Ase
−i(qx−ωt) + Aie

i(qx−ω∗t)] (4.2)

onde Ap, As (ks = kp − q, ωs = ωp − ω) e Ai (ki = kp + q, ωi = ωp + ω) representam

as amplitudes (vetores de onda/energia) dos modos de excitação, do signal e do idler,

respectivamente. Expandindo em primeira ordem em As e Ai, obtemos:

1

|Xs|2 [ωs − iΓs − ωp + ω]As + 2npAs + p2A∗
i = 0 (4.3a)

1

|Xi|2 [ωi − iΓi − ωp − ω∗]Ai + 2npAi + p2A∗
s = 0 (4.3b)

onde |Ap|2 = np, Γs,i é a largura de linha do signal e do idler, Xs,i são os coeficientes

de Hopfield obtidos a partir da energia de Rabi e da dessintonia entre a cavidade e as

energias finais ~ωs e ~ωi.
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4.1 Regimes de Oscilação: 29

Considerando estas equações como um problema de auto-valor para as amplitudes

As e Ai, os auto-valores complexos ω são obtidos através da condição de que o determi-

nante dos coeficientes deve ser zero, isto é:

|Xs|2|Xi|2n2
p = [ωs − iΓs − ωp + ω + 2|Xs|2np][ωi + iΓi − ωp − ω + 2|Xi|2np] (4.4)

o limiar de instabilidade corresponde a Im[ω] = 0, que ocorre quando

δ2 + Γ2
o =

Γo

ΓsΓi

|Xs|2|Xi|2n2
p (4.5)

onde Γo = Γs + Γi e δ = ωs + ωi − 2ωp + 2(|Xs|2 + |Xi|2)np é a condição de ressonância

(2ωp = ωs + ωi) modificada pelo deslocamento para o azul. A equação 4.5 corresponde

à uma equação quadrática para np que marca o contorno da região instável. As soluções

para np, chamadas aqui de nup
p e ndown

p são dados por:

nup,down
p =

−2δk ± Γo

√
u

(Γ2
o+δ2

k)

ΓsΓi
− 4

(|Xi|2 + |Xs|2)[ Γo

ΓsΓi
u− 4]

(4.6)

onde δk = ωs(k) + ωi(k)− 2ωp e u = |Xi|2|Xs|2/(|Xi|2 + |Xs|2)2.

A figura 4.2 mostra uma região hachurada como sendo a parte instável da solução da

eq.4.5, em função do ângulo de emissão do signal (θs). Para θs = θp, os extremos da região

instável corresponde aos pontos P± de bi-estabilidade, confirmando o comportamento que

já era previsto. Entretanto, para as condições de excitação mostradas, a extensão da região

instável corresponde a uma faixa larga de θs. Convertendo os extremos da região instável

em potência, obtemos uma faixa entre P1 e P2 para as quais o estado de excitação é

instável. Nos casos mostrados na fig. 4.2 os valores de P1 e P− são muito próximos.

Neste intervalo, podemos identificar que P1 > P2, permitindo que o sistema possa

alternar entre os ramos estáveis inferior e superior da curva de OB, possibilitando a

existência apenas do regime bi-estável [63]. Por outro lado, para gerarmos o estado de

OPO, dado um ângulo de incidência e sua respectiva energia, temos que a condição P1 <

P2 deve ser satisfeita. Isto pode ser obtido, quando as curvas nup
p e ndown

p (figs.4.2-b e

d) se separam, dentro de uma faixa de potências de bombeio para os quais o estado de

excitação é instável. Entretanto, devemos salientar que o regime de OPO não requer a

existência de um regime bi-estável, uma vez que nesta situação, não haverá uma região

instável em torno de θp = θs. Outra possibilidade é a existência de um regime estável, de

tal forma que np cresça assintoticamente com o aumento da potência de bombeio.

Assim, podemos identificar, através das simulações apresentadas nas figs.4.2-c e d,

que sob as condições nas quais elas foram realizadas (baseadas em parâmetros experimen-

tais) o sistema encontra-se exclusivamente num regime bi-estável e estável. No caṕıtulo

29



4.1 Regimes de Oscilação: 30

6 apresentaremos alguns resultados experimentais do comportamento bi-estável, que mos-

tram certa instabilidade na intensidade da luz emitida acima do limiar. Entretanto, estas

instabilidades, que se apresentam na forma de auto-oscilações, não são causadas pelas

fenomenologias apontadas neste caṕıtulo, mas pela formação de um estado condensado

de polaritons. A transição para o regime de OPO encontra-se além dos objetivos deste

trabalho, mas é uma das abordagens de interesse de nosso grupo para futuros estudos em

microcavidades.
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4.1 Regimes de Oscilação: 31

Figura 4.2: (a) Curva de bi-estabilidade obtida através da eq. 3.18 para o caso ressonante.
Os parâmetros usados estão mostrados na figura (b). (b) Valores para np (região hachurada)
para os quais o estado de excitação é instável, em função do ângulo de emissão do signal,
θs. P1 e P2 são as potências de excitação correspondentes aos limites superior e inferior da
região instável, para qualquer θs. (c) Curva de OB com os mesmos parâmetros usados para
gerar a fig. 3.4 e (d) a respectiva curva de instabilidade. O regime de OPO é alcaçado
quando P1 < P2.
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Caṕıtulo 5

BEC de polaritons

A interação entre dois excitons depende da distância entre eles e da orientação

relativa de seus spins. Se os dois polariatons envolvidos no processo de espalhamento

encontram-se no estado de tripleto (spins paralelos), ela será sempre repulsiva, enquanto

que, no estado de singleto, ela é atrativa para baixas densidades e repulsiva para altas

densidades [64]. Naturalmente, o auto-estado global de um ensemble de polaritons deve

ser escrito por uma auto-função total simétrica devido às suas propriedades bosônicas e

a interação estre eles deve predominantemente repulsiva (estado de tripleto) devido à sua

natureza excitônica. Em um gás de Bose simples, a interação deve ser repulsiva para se

evitar que o gás se colapse com densidade infinita, além de selecionar a distribuição de

estados a serem macroscopicamente ocupados, deslocando os outros estados para energias

maiores. Dessa forma, a mesma interação polariton-polariton (de natureza excitônica),

que descreve a bi-estabilidade das microcavidades, é também responsável por um desloca-

mento para o azul do pico de emissão da microcavidade. Este efeito garante a ocupação

macroscópica de um único auto-estado caracterizando a formação de um estado conden-

sado, que abaixo de uma densidade e uma temperatura cŕıticas, pode ser descrita como

estável. Assim, neste caṕıtulo iremos discutir a possibilidade de formação de um BEC de

polaritons, suas principais caracteŕısticas, as formas de identificar a sua formação e quais

suas limitações e vantagens perante outros estados condensados.

5.1 Caracteŕısticas de um condensado:

A condensação de Bose-Einstein é um estado da matéria formado quando um ĺı-

quido ou um gás de bosons é esfriado abaixo de uma temperatura cŕıtica. Quantica-

mente, podemos descrever a formação de um condensado quando o espaçamento entre

as part́ıculas (com energia E) é comparável com o comprimento de onda de de Broglie

λB ∼ ~/(
√

mE). Dessa forma, podemos estimar a temperatura cŕıtica para uma transição

de um ĺıquido, ou um gás, de bosons para um condensado igualando a separação entre as

part́ıculas, à uma densidade ρ, com λB à uma energia kBT . No caso 3D o resultado é,

T ∼ ~2ρ2/3

mkB

. (5.1)
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Os exemplos de condensados são tão escassos devido ao fato de que a maioria dos

ĺıquidos solidificam-se antes mesmo de se chegar à temperatura dada por 5.1. Apenas o

Hélio, com sua reduzida massa, permanece ĺıquido à temperaturas tão baixas.

Os condensados de Bose-Einstein possuem três propriedades essenciais: (1) a ocu-

pação macroscópica de um auto-estado descrito por uma única part́ıcula, (2) coerência de

fase macroscópica e (3) quebra de simetria de calibre. A primeira propriedade marca a

condensação como um estado da matéria à parte, uma vez que em estados tradicionais,

a ocupação de qualquer auto-estado de uma única part́ıcula é despreźıvel, quando com-

parada com o número total de part́ıculas. A ocupação macroscópica deste auto-estado

(em um sistema homogêneo) implica na existência de uma grande faixa de correlações na

fase do campo bosônico ψ(r). Esta é a segunda propriedade dos condensados, o que im-

plica em grandes comprimentos de coerência da função de onda de estados macroscópicos.

Este resultado, implicitamente define a terceira propriedade, indicando que a fase local

da função de onda do sistema macroscópico adquire um valor bem definido. Na ausência

da quebra de simetria, o número de part́ıculas no auto-estado macroscópico seria usado

como um parâmetro de ordem para o condensado, e sua quebra adiciona outro compo-

nente a este parâmetro de ordem, que é a fase local do auto-estado macroscopicamente

ocupado. Assim, o parâmetro de ordem total do condensado é o valor esperado do ope-

rador aniquilação de part́ıculas bosônicas 〈ψ(r)|b|ψ(r)〉 ocupando o auto-estado de uma

part́ıcula descrita pela função de onda ψ(r). Assim, podemos notar que as propriedades

do condensado são independentes da fase adquirida pela função de onda e de certa forma

suaviza uma das dificuldades proporcionada pela quebra de simetria de calibre: de que a

fase da função de onda não é uma quantidade f́ısica.

Infelizmente, as discussões descritas na maioria dos livros texto é em termos de um

gás de Bose não-interagentes, que não mostram qualquer das propriedades dos condensa-

dos discutidas acima. Entretanto, podemos introduzir interações que são tão fracas que se

tornam irrelevantes acima da temperatura de transição, mas geram as três propriedades

discutidas no parágrafo anterior. Este modelo, conhecido como“gás de bosons fracamente

interagentes” foi estudado por Bogoliubov e outros no desenvolvimento dos conceitos de

BEC [65]. Por outro lado, as interações, mesmo fracas, geram instabilidades no estado

fundamental ocupado pelos bosons. Para descrevermos estas instabilidades, tomemos as

energias de um auto-estado de uma única part́ıcula de um gás de bosons não-interagentes:

Ek =
~2k2

2m
. (5.2)

Adotando condições de contorno periódicas em um cubo de lado L, restringindo

os vetores de onda k a se alinharem em uma rede cúbica com constante de rede π/L,

encontramos que a ocupação de um único auto-estado de energia Ek é descrito pela função

de Bose:

33
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nk =
1

eβ(Ek−µ) − 1
(5.3)

onde β = 1/kBT , Ek = ~2k2/2m e kB é a constante de Boltzmann.

A singularidade na ocupação do estado ligado quando µ → 0, adquire um signi-

ficado f́ısico no caso 3D, pois o potencial qúımico pode tender a zero esfriando-se o gás

ou aumentado sua densidade. Para observarmos como isto ocorre, note que o número de

part́ıculas em um gás é dado pela soma sobre os estados do número de ocupação,

N =
∑

k

nk. (5.4)

Assumindo que em algum momento µ < 0, a variação em nk entre termos adjacentes

na soma em 5.4 é despreźıvel no limite termodinâmico L → ∞. Assim, a soma pode ser

substitúıda por uma integral, dando para a densidade do gás

N

L3
= η =

1

(2π)3

∫
nkdk, (5.5)

onde nk é descrito por 5.3. Quando µ = 0 a integral resulta em

ηc =

(
2.612mkBT

2π~2

)3/2

. (5.6)

Neste ponto ocorre a condensação dos estados, e surge um valor finito para a

densidade das part́ıculas no limite termodinâmico. Mas para µ < 0 a densidade 5.5

possui um limite superior ηc. Acima desta densidade cŕıtica ηc a suposição de que µ < 0

não é mais válida.

Esta densidade cŕıtica é o ponto a partir do qual um gás de Bose t́ıpico se torna ins-

tável. Acima de ηc a função de distribuição 5.3 deve variar rapidamente na mesma escala

de separação entre os ńıveis, tal que a transição da soma em 5.4 para a integral em 5.5

não é mais válida. Para construirmos tal distribuição, devemos substituir o número ma-

croscópico de part́ıculas por um número de estados não-macroscópico próximo ao estado

fundamental. Assim, podeŕıamos substituir toda a densidade em excesso (η − ηc) dentro

do estado fundamental, tal que o suposto condensado poderia ter, pelo menos, as duas pri-

meiras propriedades, discutidas anteriormente, satisfeitas. Entretanto, não há uma razão

clara para que todo o excesso de part́ıculas possa ocupar um único estado dessa forma [66].

Esta ambiguidade é resolvida incluindo-se as interações entre as part́ıculas [67,68].

Devido ao fato de um único estado conter um número macroscópico de part́ıculas

em uma faixa de energia despreźıvel, uma interação arbitrariamente fraca pode criar uma

energia macroscópica entre diferentes estados. Em um gás de Bose simples, a interação

deve ser repulsiva para se evitar que o gás se colapse com densidade infinita. As interações
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repulsivas selecionam a distribuição de estados a serem macroscopicamente ocupados e

desloca as outras possibilidades para energias maiores. As interações atrativas, estabi-

lizadas por exemplo por um momento angular finito, poderiam selecionar os diferentes

estados [68].

As interações fracas também produzem uma quebra de simetria de calibre [66,

67], pois a parte da função de onda do estado fundamental que descreve a ocupação do

estado de uma única part́ıcula não é um estado de número escrito na forma (b†)N |0〉,
mas um estado coerente (eφb† |0〉). Aqui φ é o valor esperado 〈b〉, que é o parâmetro de

ordem do condensado e |0〉 é o estado de vácuo. A razão pela qual o estado coerente é

energeticamente favorável é que os termos de uma interação finita misturam os estados

de número em outros ńıveis num estado coerente. Isto gera termos de interferência que

abaixam a energia de interação a um valor menor que os estados de número. Além disso,

estes termos de interferência fixam a fase relativa de todas as part́ıculas que ocupam os

ńıveis de uma única part́ıcula. Uma vez que o estado coerente é formado com uma fase

particular, ele requer uma energia finita para mudá-la, e então a simetria de calibre é

quebrada.

Ao passo que o modelo de gás de bosons fracamente interagentes fornecia instru-

mentos para o desenvolvimento dos conceitos de BEC, ele encontrou aplicações diretas

apenas em condensados atômicos. As interações em 4He ĺıquido são fortes demais para

serem tratados por esta teoria, enquanto que em super-condutores, a estrutura interna

das part́ıculas que se condensam não pode ser desprezada. Nenhum dos BEC’s da f́ısica

da matéria condensada são formadas de part́ıculas tipicamente bosônicas, mas de estados

ligados por um número par de férmions. Se a densidade de portadores é sufucientemente

baixa a ponto da separação espacial dos estados ligados é muito maior que seu tamanho

médio (e a temperatura é baixa comparada com sua energia de ligação), a estrutura interna

dos estados ligados pode ser ignorada. Assim, eles podem ser tratados como simples bo-

sons pontuais, como mostrado explicitamente por excitons à temperatura zero através das

relações de comutação de seus operadores criação e aniquilação, discutidas no Apêndice B.

5.2 Porque os polaritons se condensam?

A condensação de Bose-Einstein, como originalmente foi proposta, se aplica a um

gás de bosons não-interagentes num sistema tridimensional. Posteriormente, a descrição

para o caso 2D com um número finito de part́ıculas confinadas, populando um estado

de uma única part́ıcula, tornou-se alvo de intensas discussões [69–71]. A definição mais

moderna da BEC requer não apenas uma massiva ocupação de um único estado por todas

as part́ıculas, mas também uma larga faixa de correlações [72,73].

As tentativas de se demonstrar o BEC em semicondutores mostram dificuldades

dif́ıceis de serem superadas. O maior obstáculo é que as quasi-part́ıculas em sólidos

(como os excitons) possuem um tempo de vida finito, tornando o caso ideal de uma
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BEC em eqüiĺıbrio térmico imaginável. Além disso, o centro da zona de Brillouin é

quase não-dispersiva, dificultando a identificação da termalização de excitons por meios

espectroscópicos. Para sustentar a população de excitons no estado excitado, devido ao seu

decaimento radioativo, é nessário uma excitação cont́ınua, o que completa a necessidade

de se descrever o sistema como um condensado fora do eqüiĺıbrio [74].

Um outro problema aparece do fato dos excitons em sólidos serem bosons cons-

tituintes de dois férmions, o que gera fortes interações mútuas. Devido à sua origem

fermiônica, efeitos gerados pelo prinćıpio de exclusão de Pauli não podem ser desprezados

para altas densidades. Pequenas energias de ligação (5 − 10meV para semicondutores

como o GaAs), significam que a natureza bosônica de um exciton é extremamente frágil e

é rapidamente perdida com o aumento da densidade de portadores. Como a densidade de

saturação depende do raio de Bohr do exciton, as caracteŕısticas bosônicas de um exciton

são geralmente muito melhor preservadas em semicondutores que possuem gap grande.

Dentro da f́ısica de estado sólido, as quasi-part́ıculas geradas em microcavidades

(polaritons) são os candidatos mais promissores para se conseguir a condensação em sis-

temas compactos (sólidos). O polariton, por ser constitúıdo parcialmente por um exciton,

acaba herdando os problemas inerentes à condensação destes. Entretanto, a parte do

polariton formada pelo fóton confinado na cavidade introduz algumas caracteŕısticas im-

portantes, fazendo dos polaritons dignos de interesse. Em particular, podemos citar a sua

particular curva de dispersão (no plano do poço), sob regime de acoplamento forte, em que

o ramo LP forma um poço de potencial no espaço rećıproco. A massa do polariton, em

torno do fundo do ramo LP, é de 4 a 5 ordens de grandeza menor que a massa do exciton.

Esta redução radical torna posśıvel alcançarmos altas densidades de ocupação no estado

de menor energia do ramo LP (abaixo do limite Mott). Além disso, este confinamento

permite um controle do processo de relaxação, possibilitando a realização de experimentos

de resolução angular. As caracteŕısticas dispersivas do ramo LP e a facilidade de monito-

ramento e otimização do processo de relaxação, quando combinados, tornam os polaritons

bastante convenientes para o estudo de BEC em sistemas de estado sólido.

Ao mesmo tempo que a forte combinação com o fóton traz um inconveniente quando

levamos em conta o tempo de vida do polariton, este valor é geralmente muito maior que

o tempo de relaxação para o fundo do ramo LP, via interações com fônons. Dessa forma,

a distribuição de população dos polaritons encontra-se fora do equiĺıbrio termodinâmico

com a rede, sofrendo o efeito de bottleneck : a luminescência advém de estados de maior

energia ocupados por portadores que foram espalhados para o fundo do ramo LP por um

único fônon da rede.
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5.3 Caracteŕısticas do BEC de polaritons:

Como foi analisado nas seções anteriores, os mecanismos de espalhamento são essen-

ciais para que um condensado preserve suas propriedades fundamentais. Uma conseqüên-

cia deste processo é a ocupação macroscópica de auto-estados de maior energia (auto-

estados descritos por uma única part́ıcula). Isto resulta num deslocamento para o azul do

pico de emissão gerado pela transição radioativa do estado ocupado pelo condensado, à

medida que o número de bosons é aumentado. Isto pode ser realizado experimentalmente

aumentado-se a potência de excitação do laser incidente.

Através da segunda quantização, podemos escrever o campo usando operadores e

identificando-os pelo estado quântico de uma única part́ıcula. Entretanto, é mais natural

tratar o campo eletromagnético classicamente, identificando-o pela sua posição no espaço.

Dessa forma, definimos os operadores de campo, que criam ou destroem uma part́ıcula

num ponto particular do espaço, tomando como base ortonormal a função de onda de uma

única part́ıcula ϕi para um ensemble de bosons [75]. O operador de campo ψ̂(r) pode ser

escrito em termos destas funções de onda e dos operadores criação p† e aniquilação p:

ψ̂(r) =
∑

i

ϕi(r)pi (5.7)

Tomando ϕo como a função de onda do estado de menor energia, que caracteriza

a função de onda do condensado [65], torna-se conveniente escrever a equação 5.7 com a

função de onda do condensado à parte do somatório:

ψ̂(r) = ϕo(r)po +
∑

i6=0

ϕ̂i(r)pi (5.8)

Quando o condensado é formado, o estado de menor energia é macroscopicamente

ocupado e os operadores correspondentes (po e p†o) podem ser substitúıdos pela quantidade√
No, onde No é o número médio de bosons no estado condensado. Esta aproximação é

conhecida como aproximação de Boguliubov [65] e o operador de campo agora pode ser

escrito na forma:

ψ̂(r) = ψo(r) + ψ̂i(r) (5.9)

=
√

Noϕo(r) +
∑

i 6=0

ϕ̂i(r)pi (5.10)

onde ψo é um campo clássico e representa a função de onda do condensado que descreve

as propriedades de um parâmetro de ordem e ψ̂i é um operador de campo que descreve

o restante do ensemble. Assim, ψo pode ser escrito veorialmente como uma quantidade

complexa, descrita pelo seu módulo, por uma fase complexa e uma orientação no espaço

ê:
~ψo = |ψo|eiφ(r)ê (5.11)
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O parâmetro de ordem, dado pela expressão acima, pode ser multiplicada por uma

fase arbitrária sem mudar as propriedades f́ısicas do sistema, o que reflete sua simetria

de calibre. Esta quebra de simetria de calibre (definindo uma fase espećıfica para ~ψo)

proporciona um aumento da coerência do campo descrito por 5.11 marcando a formação

do condensado. Assim, as propriedades do condensado polaritônico podem ser descritas

através de um campo eletromagnético clássico fora da cavidade, sendo, dessa forma, carac-

terizado pela sua polarização. A direção da polarização é geralmente arbitrária, mas em

um cristal tensionado, as orientações cristalinas do meio de ganho normalmente definem

esta direção. Entretanto, apesar de arbitrária, a emissão linearmente polarizada torna-se

energeticamente favorável, pois minimiza a energia livre do condensado. Dessa forma, a

formação de um condensado de polaritons pode ser caracterizada pela polarização linear

da emissão.

O estado coerente de polaritons possui um tempo de vida de aproximadamente 10ps

a baixas intensidades de excitação, mas acima do limiar, ocorre um aumento substancial

deste valor para cerca de ∼ 100ps devido à formação do condensado [76]. Entretanto, a

coerência de fase do laser é completamente pedida pelo mecanismo de relaxação acima do

limiar. Este processo gera um aumento espontâneo da coerência dos polaritons resultando

numa queda da largura de linha da emissão na região em torno do limiar. Com o aumento

da potência de excitação, as interações entre polaritons se torna muito mais intensa e um

alargamento da largura de linha pode ser observado, estacionando num valor de saturação.

5.4 Multi-Estabilidade dos estados de polarização:

Como descrito no caṕıtulo 4, a excitação ressonante dos polaritons sob regime

de acoplamento forte, pode proporcionar a formação de dois mecanismos não-lineares:

o espalhamento paramétrico de polaritons e a bi-estabilidade do sistema. Estes dois

mecanismos freqüêntemente coexistem, possuindo a mesma origem [77, 78]. No limite

de baixas intensidades, os polaritons são bosons fracamente interagentes e permitem a

formação de um estado coerente coletivo com propriedades de um condensado tipo Bose-

Einstein [79]. Os modelos teóricos propostos nos últimos anos para se caracterizar estes

estados [7, 8] vêm mostrando que eles possuem uma boa concordância com os resultados

experimentais [4].

A condensação dos estados do polariton é uma transição de fase com o apareci-

mento de uma fase bem definida no sistema. A dinâmica desta fase é manifestada pelo

aparecimento da polarização linear na emissão do condensado devido à degenerescência

de spin do polariton para ambos estados de polarização (circularmente polarizado para

a esquerda e para a direita) resultando numa emissão linearmente polarizada. Natural-

mente, estes estados coexistem com polaritons que não condensaram, mas que constituem

a origem do estado laser da emissão.
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No regime laser, a densidade de polaritons é aumentada à medida que o bombeio se

torna mais intenso até que é atingida uma densidade cŕıtica de polaritons [6]. Neste ponto,

podemos identificar uma queda significativa da largura de linha da emissão, proporcionada

por um estado altamente coerente que ocupa o fundo do ramo LP (k = 0), caracterizando a

formação de um estado condensado de polaritons. À medida que continuamos a aumentar

a potência de bombeio, a densidade de polaritons se torna alta demais e as interações

entre eles se acentuam e os efeitos de espalhamento proporcionam um alargamento na

largura de linha, estacionando num valor fixo para altos valores de bombeio devido a um

processo de saturação. Este processo não ocorre em um laser de polariton t́ıpico, pois

neste caso, a queda da largura de linha ocorre apenas na transição para o regime laser

estacionando num valor fixo acima do limiar. Esta assinatura na largura de linha numa

região ligeiramente acima limiar é também uma forma indireta de se identificar a presença

de uma fase condensada de polaritons em microcavidades.

Outra importante peculiaridade dos polaritons confinados em microcavidades está

relacionada à sua polarização, ou aos graus de liberdade do pseudo-spin. Os polaritons

possuem duas projeções posśıveis do spin, em relação ao eixo de crescimento do cristal

(±1), correspondendo a estados de polarizações circulares para a esquerda (σ−e−p) e para a

direita (σ+
e−p). Para os casos onde ~k|| 6= 0 estas duas componentes coexistem devido à uma

pequena separação em energia dos modos TE e TM [80]. Entretanto, nossos resultados

experimentais estão focados no caso onde ~k|| = 0, onde a coexistência dos estados de

polarização são devido à interação polariton-polariton, que depende da orientação do

spin. A interação de polaritons no estado de tripleto (projeções paralelas do spin na

estrutura dos eixos de crescimento do cristal) é diferente daquela do estado de singleto

(projeções anti-paralelas do spin) [81]. Esta dependência afeta fortemente as propriedades

de superfluido previstas para um sistema de polariton [82,83] e leva a notáveis efeitos não-

lineares na dinâmica de relaxação de spin, tais como a precessão de Larmor auto-induzida

e a inversão da polarização linear durante o processo de espalhamento [84], que ocorre

apenas durante a formação do estado condensado.

O resultado final é uma superposição entre a não-linearidade proporcionada pela

interação polariton-polariton e a dependência da polarização destas interações. Isto induz

a uma multi-estabilidade induzida pela condensação de polaritons, ao contrário da bi-

estabilidade óptica que é proporcionada pela não-linearidade sem a dependência com o

spin. Assim, consideramos que o estado fundamental (k = 0) do polariton possui um

tempo de vida finito e que foi coerentemente formado por um processo de recombinação

não-radioativo ao ser excitado a um k 6= 0 por um laser cont́ınuo de intensidade, energia

e polarização variáveis. A intensidade resultante e a sua respectiva polarização indicam

que para uma dada polarização de bombeio, e dependendo do histórico do processo de

excitação, a polarização do polariton pode, em geral, possuir três diferentes valores. A

excitação com luz linearmente polarizada, pode resultar numa emissão com os três estados

de polarização simultâneos (circularmente polarizado para a direita, para a esquerda e

linear). Dessa forma, o sistema como um todo possui não somente dois, mas três ou mais

39



5.4 Multi-Estabilidade dos estados de polarização: 40

pontos estáveis para um mesmo estado de bombeio. Vale a pena notar que esta conversão

dos estados de polarização de linear para circular aparecem sem qualquer separação dos

modos TE-TM e representa um novo efeito não-linear [82].

De forma descritiva, a multi-estabilidade pode ser entendida como uma cavidade

sendo excitada com energia acima do ramo LP. Sob baixas potências de excitação o

bombeio não se encontra em ressonância com o auto-estado do polariton, tal que a po-

pulação deste modo permanece baixa. Quando excitado a altas intensidades, as intera-

ções polariton-polariton proporcionam um deslocamento para o azul do pico de emissão do

ramo LP, tal que ele se aproxima do laser de bombeio. Na ressonância, a população de po-

laritons confinados na cavidade aumenta abruptamente. Neste contexto, se diminuirmos

a potência de excitação, a população de polaritons em ressonância com o modo da cavi-

dade decai, mas a um limiar laser menor, resultando numa forma t́ıpica de bi-estabilidade,

como mostrada no caṕıtulo 3. Os graus de liberdade dos estados de polarização foram

omitidos até aqui, mas integram o sistema num contexto mais complexo e rico em feno-

menologias. Sob excitação elipticamente polarizada a curva de OB para as componentes

circulares (esquerda e direita) da luz emitida não coincidem, resultando numa competição

dos estados de polarização e, portanto, multi-estabilidade.

Quantitativamente, Gippius et al. [85], numa publicação teórica recente, descreve-

ram o fenômeno de tal forma que a função de onda do polariton ψσ pudesse satisfazer

as equações de spinor de Gross-Pitaevskii e apresentasse, no regime quasi-estacionário, a

forma:

~
[
ωe−p − ωL − i

τ
+ α1|ψσ|2 + α2|ψ−σ|2

]
ψσ +

pσ√
4τ

= 0 (5.12)

onde τ é o tempo de vida do polariton, ~ωe−p é a energia do LPB em k = 0, ~ωL é a

energia do laser de bombeio, |pσ|2 é a intensidade do bombeio para o estado de polarização

σ = ±1, α1(2) é o elemento de matriz da interação polariton-polariton no estado de

tripleto (singleto). A interação de troca é suprimida no processo por polaritons no estado

de singleto, uma vez que eles estão relacionados com estados intermediários chamados

“excitons escuros”. Assim, o processo de espalhamento entre os estados de tripleto dos

polaritons passam a descrever a dinâmica de interação na maioria dos casos (|α2| ¿
α1) [86]. Como resultado, há uma atração entre os polaritons com sinais das projeções

do spin opostos, α2 < 0, e a interação polariton-polariton é fortemente anisotrópica:

α1 = 3Eba
2
exc/2A, onde Eb é a energia de ligação do exciton com um raio de Bohr aexc e

A é a área de excitação.

O equiĺıbrio termodinâmico do condensado de polaritons permite a formação de

um condensado linearmente polarizado, que minimiza a energia livre do sistema [87]. Para

um bombeio cont́ınuo (“cw”) a situação é qualitativamente diferente, pois o sistema de

polaritons encontra-se sob regime laser, que é intrinsicamente fora do equiĺıbrio e são

agora governados pelo bombeio. Os parâmetros do modo normal, entretanto, não são

unicamente definidos, pois sob excitação linearmente polarizada o sistema pode mudar o

estado de polarização de σ−e−p para σ+
e−p, aumentado assim, o deslocamento para o azul
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e entrando em ressonância com o bombeio. Dessa forma, os estados σ−e−p e σ+
e−p podem

coexistir com a mesma probabilidade.

A equação 5.12 pode ser usada para relacionar o número de ocupação dos estados

N = |ψ+1|2 + |ψ−1|2 e o grau de polarização circular ρe−p = (|ψ+1|2 − |ψ−1|2)/N com

a intensidade do bombeio Ip = |p+1|2 + |p−1|2 e seu grau de polarização ρp = (|p+1|2 −
|p−1|2)/Ip. Dessa forma, podemos gerar duas equações acopladas:

Ip

4τ
=

[
∆2 +

1

τ 2
+ N(α1 − α2)(1− ρ2

e−p)∆ +
1

4
(α1 − α2)

2(1− ρ2
e−p)N

2

]
N (5.13)

ρpIp

4τ
=

[
∆2 +

1

τ 2
− 1

4
(α1 − α2)

2(1− ρ2
e−p)N

2

]
ρe−pN (5.14)

onde ∆ = ωL − ωe−p − α1N .

Uma análise qualitativa destas equações mostra que apenas para um bombeio pu-

ramente circular (ρp = ±1), as polarizações do bombeio e do sistema irão se coincidir.

Para um bombeio eĺıpticamente polarizado, as polarizações do e-p são diferentes devido

à diferentes deslocamentos para o azul para as componentes σ−e−p e σ+
e−p. Assim, neste

regime, tanto os estados de polarização do bombeio quanto da emissão podem possuir

sinais opostos e diferentes estados de polarização do e-p podem coexistir (vide fig. 5.1).
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Figura 5.1: Curva de multi-estabilidade para a polarização da emissão e-p, obtida a partir
das equações 5.13 e 5.14. Os parâmetros são os mesmos daqueles usados na figura 3.4 e:
τ = 10ps, N < Nsat ≈ 106. As setas indicam a direção da variação de ρp e as linhas pontilhadas
indicam as regiões instáveis. A região marcada por uma linha tracejada e pontilhada é
estável mas não é experimentalmente realizável, devido aos saltos de ρe−p.
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A figura 5.1 mostra o comportamento do grau de polarização da emissão ρe−p indu-

zida pela variação cont́ınua de ρp, que varia desde ρp = +1 = σ+ até ρp = −1 = σ−. Nesta

figura, podemos verificar uma queda bastante suave de ρe−p, que entretanto, apresenta-se

com valores relativamente altos, mesmo quando a excitação é linearmente polarizada. Isto

é causado pela permanência do estado de polarização no ramo superior da curva em S,

na região identificada como ∆ρp. Devido à mesma natureza dos estados de polarização

σ+ e σ−, podemos perceber uma simetria na forma da curva nos dois quadrantes onde

podemos identificar a presença de uma região instável (linhas pontilhadas). Assim, pode-

mos identificar dois saltos de polarização onde ela passa de circularmente polarizada para

linearmente polarizada e vice-versa. Estas mudanças correspondem a variações abruptas

da população de polaritons de cada estado. Esta mudança é associada à condensação dos

polaritons quando excitados com luz (quase)linearmente polarizada.

Sob excitação totalmente linear, a emissão pode apresentar os três estados de po-

larização simultâneamente σ+, σ− e ρe−p = 0, sendo todos estáveis, além de estados

intermediários instáveis nas regiões identificadas por ∆ρp. Nesta situação, podemos ve-

rificar que a emissão linearmente polarizada (linha tracejada e pontilhada da figura 5.1)

não seria posśıvel ser acessada experimentalmente devido aos saltos de ρe−p. Entretanto,

uma varredura muito lenta de ρp (com um tempo maior que o tempo de relaxação do

sistema) resultaria numa média integrada de todos os estados de polarização, e o valor

de ρe−p medido neste caso, seria daquele estado mais densamente populado (resultando

numa espécie de “média ponderada” dos estados de polarização pesada pela população

de cada estado). Assim, caso o estado condensado seja massivamente populado (quando

comparado aos outros estados existentes), podeŕıamos obter experimentalmente a linha

tracejada e pontilhada idenfificada na figura.
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Caṕıtulo 6

Resultados Experimentais

Neste caṕıtulo serão apresentados os resultados experimentais obtidos no labora-

tório de fotônica do departamento de F́ısica da UFMG, onde uma descrição da amos-

tra e do arranjo experimental serão inicialmente discutidos. Foram realizadas medidas

de bi-estabilidade óptica e da evolução temporal da emissão laser de um estado pola-

ritônico confinado numa microcavidade [45]. No primeiro caso, o cruzamento das curvas

de bi-estabilidade mostra um efeito de competição de efeitos dispersivos devido à grande

po-pulação de polaritons (como um efeito Kerr) e efeitos térmicos. No segundo, ape-

sar do processo de excitação ser realizado por uma fonte cont́ınua (laser de Ti:Safira no

modo “cw”) podemos detectar oscilações auto-induzidas na intensidade emitida pela cavi-

dade. Estas oscilações aparecem na forma de trens de onda onde sua forma pode mudar

variando-se a dessintonia da cavidade e do laser, mas ocorrendo sempre acima do limiar

laser. A natureza destas oscilações auto-induzidas serão discutidas neste caṕıtulo onde

apresentaremos um modelo em que descrevemos os fenômenos não-lineares que dão origem

a estas auto-oscilações.

6.1 A amostra e o arranjo experimental

Os experimentos realizados basearam-se nas técnicas de fotoluminescência foto-

reflectância e de medidas resolvidas no tempo, sendo analisados por um espectrômetro

(Jobin Yvon T64000 ) no modo “simples”, foto-detectores e um osciloscópio (Tektronix

TDS3012). O espectrômetro possui duas redes de difração, uma contendo 300linhas/mm

e outra com 1800linhas/mm, que podem ser trocadas via software, permitindo tomar um

espectro com resolução de até 0, 1Å. O osciloscópio possui resolução temporal de 4ns e

os foto-detectores (PD30 e DET200, sendo este último de ganho variável) possuem um

tempo morto mı́nimo de 1ns. O laser de excitação utilizado foi um Titânio de Safira

(Ti:Safira) cont́ınuo e sintonizável na faixa de 720nm a 950nm, bombeado por um laser

de estado sólido (Verdi V6) com uma linha em 532nm.

A amostra analisada foi adquirida através de recursos da FAPEMIG e crescida

pela empresa “Quantum Epitaxial Designs, Inc.”1. Ela é formada por camadas alternadas

de AlAs e Al0.2Ga0.8As com espessuras de 688Å e 590Å, respectivamente. A estrutura

foi crescida sobre um substrato de GaAs(100) sob rotação. O primeiro espelho DBR

1Quantum Epitaxial Designs, Inc. localizada em Bethlehem, USA. Tel.: (610)861-6930, fax: (610)861-
5273.
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6.1 A amostra e o arranjo experimental 44

possui 26 pares e o segundo espelho (o mais externo) possui 21 pares. Devido à grande

facilidade de oxidação do alumı́nio, a camada em contato com o ar corresponde a uma

fina camada de GaAs (50Å). Entre os espelhos fica a camada espaçadora de Al0.3Ga0.7As

que contém ao centro um poço quântico (SQW) de GaAs de 100Å. A segunda parte da

camada espaçadora foi crescida sem a rotação do substrato, permitindo que o SQW esteja

intercalado entre duas camadas de Al0.3Ga0.7As com uma cavidade na forma de uma

cunha (vide figura 6.1).
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Figura 6.1: Figura esquemática da amostra crescida pela técnica de MBE pela empresa
Quantum Epitaxial Designs, Inc. para a realização dos experimentos. No detalhe, podemos
identificar a forma de cunha da camada espaçadora, indicando diferentes ressonâncias.

Isto nos permite realizar o bombeio tanto com energia ressonante com o exciton

(ou com a cavidade) quanto analisar o comportamento da emissão laser fora de ressonân-

cia. Após a realização do vácuo (cerca de 10−5Torr) a amostra foi resfriada num criostato

(Jannis) tipo dedo frio a temperaturas em torno de 10K através de um fluxo constante

de Hélio ĺıquido, de forma a garantir que o estado de exciton não fosse quebrado por

espalhamento de fônons. Nossa verificação experimental para este efeito mostrou que o

Rabi-Splitting não foi observado para temperaturas superiores a 40K. Os espectros são

registrados e gravados num computador acoplado através do software “LabSpec”, desen-

volvido pelo próprio fabricante do espectrômetro.

Os arranjos experimentais variam com os objetivos de cada experimento, mas todos

com um propósito em comum: realizar o maior número posśıvel de registros simultâneos.

Em todos os experimentos foi mantida a configuração mı́nima de se registrar simultâ-

neamente o espectro de emissão e de reflectância de luz branca, com o objetivo de se

determinar as condições de formação dos polaritons (regime de acoplamento forte) e de

emissão laser.
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6.2 Medidas de Bi-Estabilidade Óptica: 45

Para que estas medidas sejam realizadas, um feixe incidente passa por um divisor

de feixes (50−50%), sendo parte dele focado por uma lente (5cm de foco) que atravessa a

janela óptica do criostato. A outra parte da luz refletida pelo divisor de feixes é desviada

por espelhos até um dos detectores. Ao ser excitada opticamente, a luz emitida pelos dois

modos mais intensos da microcavidade (modo fundamental, na forma de um lóbulo, e o

modo cônico) são colimados por essa mesma lente. Após ser colimada, a emissão volta a

passar pelo divisor de feixes e parte da luz é então refletida por um espelho diretamente

para o espectrômetro que possui uma fenda de 20µm de diâmetro. A outra parte é

desviada para o segundo foto-detector (veja a figura 6.2). Assim, um dos foto-detectores

registra o comportamento temporal do feixe de bombeio e o outro da emissão e-p. No

processo de excitação, uma pequena quantidade do feixe incidente é refletido pela janela

óptica do criostato e é barrada por um anteparo opaco.

Esta configuração nos permite realizar bombeios com pequenos ângulos de incidên-

cia (em relação à normal), até cerca de 18o, pois para ângulos maiores ficamos limitados

a efeitos de astigmatismo da própria lente. Podemos identificar também a presença de

um prisma polarizer no caminho do laser incidente, antes de incidir na lente, isto foi ne-

cessário pois foi verificada uma perda da polarizabilidade do laser, proporcionado pelos

espelhos utilizados, que apresentaram uma maior reflectividade para diferentes polariza-

ções do campo, resultando numa luz elipticamente polarizada. O espectro de reflectância

é obtido através de uma fonte de luz branca que possui seu feixe colimado e desviado até

a amostra passando pelo mesmo caminho do laser incidente através de um espelho móvel

e o divisor de feixe, como mostra a figura.

6.2 Medidas de Bi-Estabilidade Óptica:

O feixe de excitação provido do Ti:Safira é sintonizado (energia e ângulo) para

maximizar a emissão laser do exciton-polariton no regime laser e passa por um modulador

acusto-óptico (MAO) que, quando alinhado, separa o feixe incidente em dois, o feixe

principal e o feixe difratado. As caracteŕısticas da modulação do feixe (freqüência e forma

de onda) são controladas por uma fonte geradora de funções acoplada ao MAO. Com o

aux́ılio de um fotodetector e um osciloscópio verificamos que o feixe difratado apresenta

um maior contraste de modulação σ = (Imax−Imin)/(Imax +Imin) ≈ 98% podendo chegar

a um pico de potência de Pmax ≈ 450mW . O feixe de excitação ainda passa por um

prisma polarizer e uma placa λ/4, o que permite controlar a polarização do bombeio que

finalmente é focada (por uma lente de 5cm de distância focal) na amostra confinada num

criostato de dedo frio a 10K (vide fig. 6.2). A emissão é colimada por essa mesma lente

e é separada em duas partes por um separador de feixe 50 − 50% onde parte desta luz

é desviada até um espectrômetro (contendo uma grade de 1800 linhas/mm) e a outra

é focada num fotodetector (PD30). Os sinais dos fotodetectores são acoplados a um

osciloscópio, onde é realizada a coleta dos dados experimentais através de um software.
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Figura 6.2: Montagem experimental para a caracterização das propriedades ópticas da mi-
crocavidade em estudo. As informações (f́ısicas, morfológicas e ópticas) da amostra podem
ser encontradas na Ref. [45].

Separando-se apenas o feixe difratado que sai do MAO em dois e desviando-os

até os dois fotodetectores (acoplados aos canais do osciloscópio), percebemos que para

certas condições de ganho do fotodetector DET200, os sinais apresentam um desloca-

mento temporal das curvas formadas pelo gerador de funções. Este efeito aparece devido

à integração que o DET200 proporciona ao se tentar aumentar seu ganho. Assim, uma

calibração inicial dos detectores deve ser realizada antes de qualquer registro. Este proce-

dimento é realizado colocando ambos sinais dos fotodectores em modo X-Y no osciloscópio

e variando-se o ganho do fotodetector DET200 até que obtenhamos uma reta (vide fig.

6.5-a), indicando que os ganhos entre eles são diretamente proporcionais para a faixa de

intensidades usadas no experimento. Concomitantemente, podemos verificar a presença

do efeito de acoplamento forte, através de medidas de reflectância exatamente no mesmo

ponto de excitação, mudando a posição de um espelho móvel.

A freqüência de modulação do feixe de bombeio deve ser da ordem do tempo de

relaxação do sistema bi-estável. Para valores menores que este, o sistema apresenta-se

em regime estacionário, dando tempo para que o sistema volte a assumir valores estáveis,

impedindo a observação da OB. Para valores muito altos do chaveamento (da ordem do

tempo necessário para uma volta completa do fóton na cavidade), passamos a caracterizar

fenômenos que descrevem a dinâmica dos portadores na cavidade.

Apesar das equações para OB serem obtidas no regime estacionário, devemos rea-

lizar as medidas a uma freqüência de chaveamento em que estejamos num limite quase-

estacionário. Num trabalho pioneiro, P. W. Smith resumiu as limitações dos dipositivos

bi-estáveis [88] em que, usando argumentos termodinâmicos, ele mostrou que o chavea-

mento da fonte de excitação deve dissipar pelo menos 1KBT de energia (KB é a constante

de Boltzman e T a temperatura absoluta). Considerações quânticas indicam que o mı́nimo
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de dissipação deve ser da ordem de h/τp, onde h é a constante de Plank e τp é o tempo

de chaveamento.

Na figura 6.3 Smith compara dispositivos OB feitos a partir de materiais semi-

condutores e de junções tipo Josephson. Nela podemos verificar que na região entre

10−6s − 10−11s, o melhor dispositivo para operar a potências intermediárias de chave-

amento são os semicondutores, e para potências muito baixas a tecnologia Josephson

apresenta uma melhor performance. Entre 10−12s e 10−14s os dispositivos bi-estáveis

parecem operar sem efeitos de competição. Entretanto, considerando o tempo de rela-

xação da microcavidade em estudo (dezenas de nano-segundos) e analisando a figura 6.3,

a freqüência de chaveamento da fonte de excitação que apresenta melhor compatibilidade

com estes parâmetros mostra-se ser da ordem de MHz.
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Figura 6.3: Limites para o chaveamento óptico para os vários tipos de dispositivos. A
escala de tempo aplica-se para um chaveamento cont́ınuo. A linha tracejada corresponde
ao caso de um sistema excitônico confinado num resonador [88].

Sendo assim, submetemos a amostra a uma freqüência de chaveamento de 1MHz

com uma forma de onda senoidal. A curva de OB foi amostrada para diferentes valores

de ∆L e fixando-se a posição da amostra (∆c = −2.68meV ), como mostra a seqüência

na figura 6.4. Observando os resultados apresentados nesta figura, percebemos uma boa

concordância com as previsões teóricas discutidas no caṕıtulo 3. Entretanto, para ∆L =

−2.91meV podemos observar o cruzamento dos ramos superior e inferior da curva de

OB, e para ∆L = −3.09meV verificamos um duplo cruzamento entre os ramos. Estes

efeitos, apesar de não serem previstos pela análise teórica apresentada, mostram haver uma

competição entre fenômenos com propriedades opostas, uma vez que o comportamento

bi-estável pode ser de natureza dispersiva ou absorsiva, ou uma combinação de ambas.
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Figura 6.4: Seqüência de curvas de OB (potência da emissão e-p em função da potência
de excitação) para a dessintonia da cavidade fixa ∆c = −2.68meV .
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A presença do efeito dispersivo, devido à alta concentração de polaritons, pode

ser evidenciada pela interação repulsiva entre eles. Este fenômeno manifesta-se devido ao

efeito de “phase-space filling”, primeiramente analisado por Schmitt-Rink [89], permitindo

que os estados de mais baixa energia sejam prioritariamente ocupados.

Entretanto, devido à grande população de polaritons, os estados de maior energia

vão sendo também populados, proporcionando um deslocamento para o azul do pico de

emissão do e-p. A figura 6.5-b mostra uma seqüência de espectros da emissão do e-p para

várias potências de excitação (de 1 a 500mW) indicando o caráter repulsivo da interação

polariton-polariton. A figura 6.5-c mostra como este deslocamento para o azul ocorre

à medida que aumentamos a potência de excitação. Outros resultados, com as mesmas

condições experimentais, mostraram um efeito de“saturação”no deslocamento para o azul

para altas potências de bombeio, causado por uma uma redução do “oscillator strength”

para altas potências de excitação [15].
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Figura 6.5: (a) Calibração inicial dos fotodetectores devido à diferença de ganho entre eles.
(b) Seqüência de medidas de fotoluminescência (PL) para várias potências de excitação (de
1mW a 500mW). (c) Mapeamento da posição dos picos de emissão, em relação ao pico
do laser de excitação (∆E = Ee−p − EL, onde EL = 1.5513eV ) em função da potência de
excitação.)
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Entretanto, como foi descrito nos caṕıtulos anteriores, a formação de um estado

de polariton permite a geração de dois estados, signal e idler, no chamado regime de

OPO. Este processo de espalhamento, garante a conservação de energia e de momento no

sistema. Por outro lado, se este regime não é excitado, parte da energia é dissipada na

rede cristalina induzindo efeitos térmicos. Este comportamento foi confirmado no estudo

teórico realizado no caṕıtulo 4, onde verificamos a existência de um regime exclusivamente

bi-estável. Assim, podemos identificar uma posśıvel competição entre os efeitos polaritô-

nicos e térmicos dentro da cavidade, uma vez que eles induzem à variações no ı́ndice de

refração com sinais opostos.

Dessa forma, a condução térmica desempenha um papel importante na bi-estabili-

dade, o que nos induz a analisar o tempo de condução térmica da amostra. Se o laser

de bombeio subitamente aquece um cilindro cujo comprimento é muito menor que o raio

do feixe de excitação ro, a solução da equação de difusão de calor permite um tempo de

condução térmica dado por [90]:

τth =
cvρr2

o

(2.4)2Kc

(6.1)

onde cv é o calor espećıfico, ρ é a densidade e Kc é a condutividade témica. Tanto

Kc quanto cv dependem da temperatura, tal que τth pode variar por algumas ordens de

grandeza. Além disso, τth é proporcional ao quadrado do comprimento de condução, tal

que, uma diminuição do spot size proporciona um aumento na taxa de aquecimento da

amostra. Para o GaAs a 10K: cv = 2.7 J
kg.K

[91], Kc = 1400 W
m.K

e ρ = 5316.5 kg
m3 [92],

resultando em τth ≈ 712ps. Assim, para uma freqüência de chaveamento de 1MHz, temos

um sistema no estado quase-estacionário com um tempo de chaveamento maior que τth,

porém menor que o tempo necessário para que a vizinhança alcance completamente o

equiĺıbrio térmico. Isto permite que o sistema apresente um efeito de saturação durante

o aumento da intensidade de excitação ou logo depois que este alcance seu máximo.

Para estimarmos a temperatura que a amostra pode chegar devido ao processo

de excitação, devemos, inicialmente, determinar a potência efetiva que chega ao poço

quântico para cada volta na cavidade:

Pp = PoTR× (1− Li)
2 × (1− e−αcLc)2 × e−2αqwLqw = 16mW,

onde Po = 240mW é a potência nominal que chega à superf́ıcie da amostra (medido por

um medidor de potência calibrado), αc(qw) = 13267cm−1(1.5 × 105cm−1) é o coeficiente

de absorção óptica para o GaAs(Al0.3Ga0.7As) a 10K excitado a λ = 800nm [91], Li

corresponde às perdas internas da cavidade, onde Li = γτi (γ é a taxa de decaimento

da cavidade (vide figura 2.1-a) e τi é o tempo de uma volta completa do fóton dentro da

cavidade), Lc(qw) é o comprimento da cavidade (poço quântico), T = 8.5% and R = 90%

são os coeficientes de transmissão e reflexão, na ressonância (vide figura 2.1).
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Para ni = τc/τi ≈ 400 reflexões internas (o tempo de vida do fóton na cavidade

é dado por τc = Q/2πνc ≈ 0.38ps), Pp ' 70mW . Entretanto, uma pequena parte

desta potência é usada para aquecer a amostra (Ptherm); sendo a outra parte usada para

gerar fótons (Pph), tal que Pp = Ptherm + Pph. Para obtermos Ptherm devemos analisar a

curva de dispersão para o exciton-polariton, onde podemos mostrar que Ptherm = Pp(1−
Ee−p/EL) = 170µW , onde Ee−p e EL são as energias correspondentes à emissão do e-p e

do laser de bombeio, respectivamente.

Usando o fato de que o processo de recombinação gera um fônon para cada exciton

espalhado para o fundo da banda, obtemos: N = PphλLτsp/(hc) como o número médio

de fônons (τsp = 3ns é tempo de vida da emissão espontânea radioativa [56], hc/λL é a

energia de cada fóton do laser de excitação). Assim, durante o tempo τth, a temperatura

da amostra pode ser aquecida de T = Pthermτth/(NK) ' 10K.

As propriedades dispersivas do ı́ndice de refração proporcionados pelo efeito Kerr

(devido à alta população de polaritons) e por efeitos térmicos, apresentam sinais opostos,

valendo ∆n2/I = −0.005cm2/kW e dn/dT = +0.0004K−1 [47], respectivamente. Devido

à esta diferença de sinal entre eles, uma OB puramente térmica tem o ramo de subida na

parte superior da curva de histerese e o caso puramente polaritônico o ramo de subida

aparece na parte inferior. No caso polaritônico, as variações no ı́ndice de refração pro-

movem uma deformação na cavidade de ∆Lc = ∆LQW = −2.8Å. Enquanto que no caso

térmico, o aquecimento resulta numa expansão da cavidade devido, tanto ao efeito disper-

sivo quanto da sua própria expansão térmica, resultando em ∆Lc = L∆n+n∆L = 10Å (o

termo de expansão térmica é numericamente muito menor que o termo dispersivo). Este

resultado, mostra a possibilidade de uma supressão dos efeitos dispersivos (proporcionados

pelo efeito Kerr polaritônico) induzida por efeitos térmicos.

A dinâmica envolvida no cruzamento da curva de OB pode ser resumida conside-

rando-se o processo de excitação e o tempo de dissipação do calor pela amostra. Nesta

situação, quando a intensidade do bombeio atinge seu valor máximo, toda a amostra é

aquecida, mas nesta situação a microcavidade já se encontra num regime de emissão laser

e a OB polaritônica é predominate. Este aquecimento (alguns sub-microsegundos depois)

proporciona uma OB térmica, que rapidamente alcança valores superiores ao citado an-

teriormente e o primeiro cruzamento das curvas de OB pode ser observado. Entretanto,

este efeito é minimizado à medida que a intensidade de excitação vai se tornando menor.

Tanto o processo de aquecimento quanto o de resfriamento acontecem acima do limiar

laser, devido ao fato do tempo de dissipação ser muito mais rápido que o tempo de modu-

lação do bombeio. Assim, logo que o calor é suficientemente dissipado, o efeito dispersivo

inicial (polaritônico) torna-se relevante novamente e verificamos o segundo cruzamento

das curvas de OB.

Por outro lado, este mecanismo termo-óptico não pode ser considerado como um

processo de segunda ordem, pois o ı́ndice de refração não varia instantâneamente com

a intensidade, mas com o tempo que o calor é dissipado pela amostra. Além disso, as
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mudanças no caminho óptico dependem da variação de temperatura, proporcionadas pela

competição entre a absorção e a condução de calor. Ou seja, ele depende da energia

absorvida durante o tempo de condução térmica. Assim, as propriedades dispersivas

da OB térmica dependerão da posição da amostra e serão determinadas pela intensidade

absorvida localmente, devido às condições de ressonância com a cavidade. Estas mudanças

locais nas perdas e/ou na absorção do meio de ganho, promovem diferentes taxas de

aquecimento na amostra e alteram o tempo de dissipação do calor para a rede cristalina.

Na figura fig.6.6 podemos verificar o comportamento do duplo cruzamento entre os ramos

da curva de OB e, conseqüentemente, as variações do tempo de dissipação do calor para um

valor fixo de dessintonia do laser ∆L = −3.09meV . Estas curvas foram obtidas mantendo

a dessintonia do laser de bombeio num valor próximo ao ponto onde foi identificado o duplo

cruzamento dos ramos da curva de OB (na fig. 6.4) e variando-se o ponto de excitação

na superf́ıcie da amostra, ou seja, variando-se a dessintonia do exciton-polariton com a

cavidade [45].
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Figura 6.6: Seqüência de curvas de OB (potência da emissão e-p em função da potência
de excitação) para a dessintonia do laser de bombeio fixa ∆L = −3.09meV .
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6.3 O estado condensado e a coexistência de estados

de polarização:

Uma transição de fase para o estado condensado de polaritons ocorre quando o

comprimento de correlação dos portadores no ramo LP é comparável, ou maior, que as

dimensões do sistema, que é determinado pelo diâmetro do feixe incidente. Um BEC con-

vencional, em equiĺıbro térmico, só existe se o tempo de vida das part́ıculas que o constitui

é muito maior que o tempo de relaxação do sistema. Entretanto, o BEC de polaritons

discutido aqui é dinâmico e o seu tempo de vida é muito curto quando comparado com

o tempo de relaxação. Dessa forma, o condensado de polaritons não está em equiĺıbrio

térmico com a rede e a transição de fase é acompanhada por uma emissão coerente no

modo laser. Assim, as propriedades dos portadores, que são gerados no meio de ganho,

podem ser descritos pela luz emitida pela microcavidade.

Como discutido na seção 5.3, podemos determinar a formação de um BEC de

polaritons através de medidas indiretas como:

• Um deslocamento para o azul do pico de emissão e-p devido à componente excitônica

do polariton no processo de espalhamento.

• Uma queda na largura de linha da emissão em torno do limiar, proporcionada pela

quebra da simetria de calibre na formação do condensado.

• Uma emissão linearmente polarizada, gerada para minimizar a energia livre do es-

tado condensado.

O primeiro sinal para a formação de um estado BEC de polaritons, dentre os

descritos acima, pode ser visualizado na figura 6.5-b, com um deslocamento para o azul

de aproximadamente 0.4meV . Esta energia é muito menor que a energia de Rabi (3.4meV )

indicando que a energia do condensado permanece sempre abaixo da energia da cavidade,

ou do exciton, e que sua emissão permanece sempre no modo normal da cavidade.

O segundo registro da formação do BEC de polaritons pode ser analisado na figura

6.7 que mostra uma queda da largura de linha da emissão. A curva cheia (em preto)

mostra uma interpolação teórica prevista para um estado de laser t́ıpico de polaritons [45].

Dessa forma, podemos verificar que, no regime laser, o valor da largura de linha deveria

estacionar num valor levemente acima do valor indicado pelas medidas. Isto significa que a

largura de linha sofreu um estreitamento, indicando a formação de um estado condensado.

Podemos perceber também que acima do limiar a largura de linha sofre um alargamento

linear à medida que a potência de excitação é aumentada (linha pontilhada).
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A natureza deste alargamento da largura de linha é uma conseqüência do efeito de

“auto-modulação de fase” (SPM) provocado pela interação entre os polaritons. Classica-

mente, podemos descrever o efeito de SPM através da propagação de um campo, centrado

em ωo,

E(r, t) = Eo(r, t)e
i(~k·~r−ωot) + c.c. (6.2)

que atravessa um meio não-linear tipo Kerr (de comprimento L), cujo ı́ndice de refração

varia da forma n(t) = no + n2I(t), onde I(t) = noc|Eo(r, t)|2/(2π).

Assumindo que o meio responda instantaneamente às variações do campo (com po-

tência P e área de seção reta A), verificamos que a mudança de fase do campo transmitido

é dado por:

∆φ(t) = −n2Lωo

cA
P (t). (6.3)

Para um campo de largura de linha finita, seu espectro instantâneo ω(t) = ωo +

δω(t) (onde δω(t) = dφ(t)/dt corresponde à variação da freqüência instantânea) induz a

um deslocamento das componentes espectrais menores que ωo para menores freqüências

(um efeito oposto ocorre com as componentes maiores que ωo), promovendo um alarga-

mento da largura de linha da emissão.
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Figura 6.7: Medidas da intensi-
dade (ćırculos cheios) e da lar-
gura de linha (ćırculos abertos)
da luz emitida pela microcavi-
dade em função da potência de
bombeio quando excitada com
luz linearmente polarizada (σ =
0) à um ângulo de incidência de
12o (∆L = −3.2meV ). As linhas
cheias são uma interpolação dos
dados experimentais para a in-
tensidade (linha cheia cinza) e
para a largura de linha (linha
cheia preta) da emissão e-p. A
linha pontilhada indica o com-
portamento da largura de linha
para ξ2/N ¿ 1 no efeito de SPM.

A forma prevista para a largura de linha, considerando-se o efeito de SPM em

microcavidades, baseia-se em tomar a função de correlação para a intensidade do campo

medido fora da cavidade, cujo resultado é uma Lorentziana com a largura de linha apre-

sentando dois regimes [13]:

∆ωSPM =

{
ξ2/(τpN), ξ2/N ¿ 1

ξln(2)/
√

N, ξ2/N À 1
(6.4)

onde ξ = 9Eba
2
excNX4

o τp/A.
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Em ambos os casos a largura de linha aumenta com o valor médio da população

de polaritons na cavidade N e eventualmente domina a contribuição proporcionada pelo

espalhamento entre os polaritons. Em nosso caso, substituindo os respectivos valores,

temos que ξ2/N ¿ 1 para N . Nsat ∼ 106, onde o comportamento previsto está indicado

como uma linha pontilhada da figura 6.7.

Para identificarmos a formação do estado BEC próximo ao limiar laser, a figura

6.7 mostra também os dados experimentais para a intensidade da emissão e-p em função

da potência de bombeio. A interpolação teórica destes dados (linha cheia cinza) mostra

que o fator de acoplamento da emissão espontânea β = 2.1% é maior que o valor previsto

teoricamente para esta estrutura (β = 1%) [45]. Isto é resultado da alta finesse da cavidade

e da eficiência do processo de excitação ressonante.

A terceira propriedade dos condensados de polaritons é a emissão de uma luz line-

armente polarizada. Entretanto, verificamos no caṕıtulo 5 que os estados de polarização

da emissão são fortemente dependentes do estado de polarização do bombeio. Para iden-

tificarmos como ocorre esta dependência, separamos o feixe emitido pela microcavidade

em duas partes, usando um separador de feixe 50 − 50%. Dessa forma, metade da luz

emitida seria desviada para o espectrômetro e a outra parte seria deslocada em direção

à um prisma polarizador. Este prisma permite a transmissão da componente vertical da

polarização e reflete a componente transversal. Dois fotodetectores calibrados (com o

mesmo ganho) medem as intensidades de cada componente (Iv e Ih) cujos dados são re-

gistrados por um osciloscópio. Para medirmos o grau de polarização circular da emissão,

foi colocada uma placa λ/4 antes do prisma com o eixo óptico girado de 45o, conver-

tendo a luz circularmente polarizada em linearmente polarizada, cujo grau de polarização

ρ = (Iv − Ih)/(Iv + Ih) é obtido pelos ńıveis de intensidade dos detectores (vide fig. 6.8).

Figura 6.8: Configuração experimental para os estudos do comportamento dos estados de
polarização da emissão e-p.
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A figura 6.9-a mostra o comportamento experimental do grau de polarização da

emissão ρe−p em função do bombeio ρp (acima do limiar) para uma varredura partindo

do estado ρp = +1 até o estado ρp = −1 (ćırculos abertos) e na direção oposta (ćıculos

cheios). Nesta medida era esperado que o grau de polarização da emissão tivesse a forma

descrita pela curva cheia (a mesma curva apresentada na figura 5.1 para a discussão teórica

da multi-estabilidade de polarização). Entretanto, verificamos que este comportamento

não foi satisfatório devido à baix́ıssima velocidade de coleta dos dados 2. Para gerarmos

a curva desejada, o tempo de varredura deve ser menor que o tempo de relaxação do

sistema, porém maior que o tempo que descreve sua dinâmica. Dessa forma, os dados

apresentados na fig. 6.9-a foram obtidos a partir de uma intensidade integrada de todos

os estados de polarização emitidos pela microcavidade. Assim, os pontos representam

uma média ponderada do grau de polarização dos estados coexistentes (cujo fator de

ponderação é a população de cada estado), prevalecendo aquele de maior intensidade

relativa.
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Figura 6.9: (a) Grau de polarização circular da emissão ρe−p em função do bombeio ρp.
A curva superposta é a mesma da fig. 5.1 e os ćırculos são dados experimentais. (b)
Visibilidade linear e circular da emissão e-p para ρp = 0. As intensidades do laser de
bombeio e da emissão linear foram normalizados em relação aos seus respectivos máximos
(a emissão circular foi normalizada pelo máximo da componente linear). Em ambos os casos
as condições de excitação são as mesmas da figura 6.7 com uma potência de excitação de
350mW .

Dessa forma, podemos perceber que quando a cavidade é excitada com ρp = ±1 a

emissão apresenta o mesmo comportamento para a polarização. Este resultado é compa-

t́ıvel com a descrição teórica apresentada na seção 5.4. Para uma excitação com ρp = 0,

percebemos que a emissão apresenta-se linearmente polarizada. Este resultado, além de

ser compat́ıvel com as equações 5.13 e 5.14, indica que a formação de um estado BEC

acontece de forma eficiente para o bombeio linearmente polarizado e com uma população

2Cada ponto apresentado na figura 6.9-a leva em média um segundo para ser registrado e a varredura
entre pontos adjacentes leva cerca de trinta segundos.
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muito maior que dos estados σ±. Para valores fora da região ∆ρp, verificamos que os

resultados experimentais possuem boa compatibilidade com o modelo teórico, mas dentro

destas regiões encontramos um valor que representa uma média ponderada dos estados de

polarização correspondentes.

A visibilidade da emissão e-p, quando excitada com ρp = 0, pode ser analisada na

fig. 6.9-b. Os dados foram obtidos registrando-se a intensidade da emissão e-p após passar

por uma placa λ/2 (para a visibilidade linear), e uma placa λ/4 seguida de uma λ/2 (para

a visibilidade circular), antes de atravessar o cristal polarizador. Para identificarmos como

o procedimento é realizado, vamos tomar a situação em que a emissão e-p é puramente

linear. Assim, se a orientação da polarização do feixe incidente faz um ângulo θ com o

eixo óptico da placa λ/2, a placa irá girar sua orientação de um ângulo de 2θ, mas não

altera o estado de polarização da luz (linear para circular). Se a emissão e-p for puramente

circular (para a direita por exemplo), esta placa irá manter a luz circularmente polarizada,

mas agora com orientação inversa (para a esquerda). Assim, a placa λ/2 não altera o

estado de polarização, apenas sua orientação. Dessa forma, caso desejamos determinar a

visibilidade linear da polarização, devemos passar o feixe pela placa λ/2, posteriormente

por um polarizador linear e por fim incidimos o feixe resultante desta operação num foto-

detector. A intensidade registrada irá variar à medida que giramos o eixo óptico da placa

λ/2 (mantendo-se fixa a orientação do polarizador linear), de tal forma que se o sistema

for calibrado em 0o para registrar um máximo de intensidade, teremos que a 45o haverá

um mı́nimo e a visibilidade poderá ser obtida por estes dois valores através da relação

ρ = (Imax − Imin)/(Imax + Imin). Se substituirmos o polarizador linear por um prisma

polarizador que separa as componentes de polarização e registrarmos simultaneamente

estes dois valores, podemos ter numa única medida os valores de Imax = Iv e Imin = Ih,

correspondendo às duas componentes do campo separados pelo prisma.

Para medidas da visibilidade circular do campo, primeiramente devemos transfor-

mar a polarização circular em linear através de uma placa λ/4. Esta placa, transforma a

luz circularmente polarizada para a direita em luz linearmente polarizada na vertical e a

componente circularmente polarizada para a esquerda em luz linearmente polarizada na

horizontal, em relação ao seu eixo óptico (na verdade a 45o do seu eixo óptico). Assim,

após convertermos o estado de polarização da luz de circular para linear, usamos a placa

λ/2 para identificarmos a sua visibilidade. Caso a luz seja elipticamente polarizada ela vai

apresentar parcialmente linear e parcialmente circular, apresentando nas duas avaliações

um certo grau de polarização.

Os ângulos registrados na fig. 6.9-b marcam as direções do eixo óptico da placa

λ/2 em relação à orientação da polarização para ambos os casos. As intensidades do laser

de bombeio (ćırculos cheios) e da emissão e-p (ćırculos vazios) foram normalizadas em

relação aos seus respectivos máximos. A componente circular (ćırculos vazios cruzados)

foi normalizada em relação ao máximo da componente linear, a t́ıtulo de comparação das

intensidades relativas. Este resultado mostra que quando excitado linearmente a emissão

acompanha a polarização do bombeio, indicando que a rede cristalina do meio de ganho
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não é tensionada.

Para identificarmos a presença de mais de um estado de polarização sendo emitida

simultaneamente, analisamos o contraste ζ = (Iv−Ih)/(Iv +Ih) entre as componentes de

polarização circular e linear para três condições de bombeio independentemente: ρp = +1,

ρp = −1 e ρp = 0. O grau de polarização linear é obtido experimentalmente retirando-

se a placa λ/4 de frente do cristal polarizador e tomando os valores de Iv e Ih. Mas

a emissão ocorre com os três estados de polarização simultaneamente, e a interpretação

dada para o contraste, deve ser tal que ζ agora representa o quanto (percentualmente) as

componentes lineares (ζ l
e−p) e circulares (ζc

e−p) são mais intensas em comparação às suas

respectivas componentes transversais.
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Figura 6.10: Resultado experimental do contraste das componentes lineares (vertical e
horizontal) e circulares (para a esquerda e para a direita) da emissão. O eixo vertical
indica (percentualmente) quanto cada componente é mais intensa que a sua transversal
correspondente. As condições de excitação são as mesmas da figura 6.7 e as flutuações
encontradas correspondem ao erro experimental (≈ 5%).
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O resultado desta análise é mostrado na figura 6.10 para cada valor da potência

de excitação, onde os ćıculos cheios indicam que a componente vertical é mais intensa

que a horizontal. Analogamente, os ćırculos abertos indicam quanto a luz circularmente

polarizada para a direita (ρe−p = +1 = σ+
e−p) é mais intensa que para a esquerda (ρe−p =

−1 = σ−e−p) e os ćıculos abertos cruzados o contrário.

Primeiramente, podemos perceber que para todos os casos, abaixo do limiar laser,

ambas componentes circulares (ζc
e−p) e lineares (ζ l

e−p) possuem valores muito baixos, o

que indica que a luz emitida é despolarizada nesta região. Acima do limiar laser, verifica-

mos que a luz proveniente das componentes circulares são predominantes no campo total

emitido apenas para ρp ≈ ±1. Para ρp ≈ +1, podemos perceber a alta intensidade de

σ+
e−p prevalecendo sobre σ−e−p e o contrário ocorrendo quando ρp ≈ −1. Mas em ambos

os casos, podemos identificar a presença das componentes lineares, com a componente

vertical cerca de 50% mais intensa que a horizontal.

No caso onde ρp = 0, temos uma situação diferente em que as componentes li-

neares são muito intensas quando comparadas com as circulares e a polarização vertical

é predominante sobre a horizontal. Mas, ainda assim verificamos a presença das com-

ponentes circulares, onde a polarização para a direita é cerca de 50% mais intensa que

para a esquerda. Dessa forma, percebemos que além de encontrarmos os dois estados de

polarização coexistindo (ζc
e−p e ζ l

e−p) numa larga faixa de ρp (como era previsto no mo-

delo de multi-estabilidade), esta faixa aparentemente se mosta mais larga que o previsto

teoricamente, se estendendo até ρp = ±1. Assim, podemos perceber que o estado BEC

de polaritons (com emissão ζ l
e−p) coexiste com um estado não-condensado (com emissão

ζc
e−p) e que o primeiro deles, além de ser controlado pelo bombeio (ρp), é massivamente

populado quando ρp ∼ 0.
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6.4 Auto-Oscilações:

No caṕıtulo 4, verificamos que a presença da não-linearidade do meio de ganho

proporciona o surgimento de regiões instáveis sob regime bi-estável, persistindo para va-

lores de potência um pouco além dos limiares P± mostrados na fig. 3.4. Para valores

da potência de bombeio Pp menores que P2 (vide fig. 4.2), e dessintonias ∆c < ∆min
c ,

todos os pontos estacionários apresentam-se estáveis para qualquer ∆L. Para valores de

P2 < Pp < P1 e desde que o valor mı́nimo de qualquer das dessintonias sejam satisfeitas

(∆c ≥ ∆min
c ou ∆L ≥ ∆min

L ), os pontos estacionários perdem sua estabilidade. Neste

caso, verificamos a presença de “janelas” de instabilidade em ambos os ramos da curva

de OB. O ramo inferior é estável para potências de bombeio no intervalo 0 < Pp < P2

e instável no intervalo P2 < Pp < P+ (compare as figuras 3.4 e 4.2). O ramo superior é

estável para Pp > P1 e instável para P− < Pp < P1. Para dessintonias muito altas ambos

os ramos da curva de OB são estáveis.

Este tratamento teórico indica a formação de “janelas” de instabilidade numa faixa

de valores de parâmetros em que os estados estacionários tornam-se instáveis (regiões ha-

churadas na fig. 4.2). Nesta região qualquer flutuação dos valores estacionários permite a

formação de estruturas distintamente periódicas. Entretanto, não são muitos os estudos,

tanto teóricos quanto experimentais, que descrevem este comportamento, e nenhum deles

indicam sua natureza. Uma posśıvel descrição das regiões instáveis pode ser explicada

pela competição dos estados de polarização do polariton. Neste contexto, verificamos na

seção anterior que a emissão da luz linearmente polarizada emitida pela cavidade (pro-

vida do decaimento radioativo de um estado condensado) apresenta-se estável e coexiste

com estados cuja polarização é circularmente polarizada, também estáveis, proporciona-

dos pelos polaritons que não condensaram. Estados instáveis com graus de polarização

intermediários também coexistem na faixa denotada por ∆ρp na figura 5.1. Estes polari-

tons, que não formaram um estado coerente coletivo, ao se recombinarem radioativamente

têm seus fótons emitidos no modo da cavidade e, portanto, definem um modo laser. Dessa

forma, passaremos a discriminá-los como um estado laser, e aqueles que apresentam um

BEC, simplesmente por estado condensado.

Os dois estados de polarização (ζc
e−p e ζ l

e−p) possuem naturezas diferentes e não

seria estranho esperar comportamentos distintos de cada um deles. A polarização circu-

lar, oriunda do estado laser, apesar de se apresentar estável, encontra-se sob efeitos de

eletrodinâmica de cavidades tais como a auto-modulação de fase. Entretanto, a pola-

rização linear, oriunda dos estados condensados, é formada pela quebra da simetria de

calibre e por isso possui uma fase bem definida. Dessa forma, a coexistência dos dois

estados somada ao efeito de auto-modulação de fase do estado laser, permite a formação

de um padrão de interferência no campo total emitido pela cavidade. Devido ao fato

deste padrão ser proporcionado pelo efeito de auto-modulação de fase do estado laser,

denominamos este efeito de auto-oscilações.
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Figura 6.11: Medidas de escala temporal da emissão e-p para várias formas de oscilação.
As condições experimentais são (a) ∆c = −1.45meV , ∆L = −2.9meV ; (b) ∆c = −0.9meV ,
∆L = −2.1meV ; (c) ∆c = −0.3meV , ∆L = −2.0meV e (d) Comportamento da fase das SO
periódicas em (a). A luz incidente é linearmente polarizada.

Na figura 6.11 podemos identificar algumas formas das auto-oscilações geradas

sob diferentes dessintonias da cavidade. Os experimentos foram realizados sob excitação

“cw” quase-ressonante e modulando o feixe de bombeio (através do modulador acusto-

óptico) na forma de um “degrau”. A luz emitida era desviada por espelhos diretamente

para um fotodetector acoplado ao osciloscópio. Dessa forma, poderemos identificar mais

claramente, dentro de uma “janela temporal”, as várias formas de onda geradas pelo

processo de interferência, sob excitação cont́ınua (o tempo de duração do platô é de alguns

poucos a dezenas de mili-segundos). A figura mostra que a emissão e-p é extremamente

instável apresentando diferentes regimes de oscilação e um contraste bastante acentuado,

indicando a tendência a um regime caótico. Todavia, neste trabalho empenhamos em

identificar apenas a natureza do padrão de interferência. Por outro lado, fazem parte de

nossos interesses futuros caracterizar o comportamento da fase induzida pelo efeito de

SPM, uma vez que os experimentos indicam a formação de um comportamento caótico

para a fase do estado laser. Esta seria a primeira vez que este tipo de estudo seria realizado

em microcavidades.
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Foram feitas análises da fase das auto-oscilações quando o padrão apresenta-se

periódico (como mostrado na fig. 6.11-d), tomando um tempo caracteŕıstico como o

tempo médio entre os picos de um trem de pulsos (τm). Dessa forma, a cada τm medimos

o valor da amplitude do pulso resultando numa modulação da fase, que aparentemente se

mostra também periódica, como pode ser analisado na figura 6.11-d. Este resultado, mais

uma vez (somado ao aumento linear da largura de linha acima do limiar laser) mostra a

existência do efeito de auto-modulação de fase do campo emitido pelo estado laser, que

ainda não havia sido registrado experimentalmente.

Uma análise qualitativa do comportamento das auto-oscilações pode ser visualizada

na figura 6.12. Nesta figura, tentamos identificar o comportamento do padrão periódico

variando-se a potência de bombeio. Neste caso, podemos perceber uma mudança na

freqüência e no contraste das oscilações, onde acima do limiar laser elas se apresentam

mais rápidas e desaparecem abaixo deste limite. O ńıvel de rúıdo (linha tracejada na

figura 6.12) foi obtido a partir do ponto onde não seria mais posśıvel se distinguir as

oscilações do rúıdo eletrônico. O baixo contraste é justificado pela intensidade de fundo

sob a qual as auto-oscilações aparecem, que provavelmente se deve à uma grande diferença

de ocupação dos estados condensado e laser.
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Figura 6.12: Comportamento da freqüência de oscilação das auto-oscilações (a) e do
contraste da intensidade emitida (b) em função da a potência de bombeio. A linha
pontilhada horizontal indica o limite a partir do qual não é mais posśıvel distinguir
as auto-oscilações do rúıdo eletrônico.

As condições experimentais sob as quais as auto-oscilações foram observadas são

as mesmas daquelas apresentadas em qualquer configuração de regime bi-estável, sendo

muito pouco senśıvel à dessintonia com a cavidade. Entretanto, a dependência com a

energia do laser incidente é muito bem definida, sendo observadas apenas para valores

muito espećıficos.
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A forma como estas oscilações aparecem podem ser descritas como padrões aparen-

temente aleatórios que subtamente formam trens de pulsos periódicos que duram desde

alguns a centenas de mili-segundos. A periodicidade destes pulsos variam com a dessin-

tonia da cavidade e com sua forma, como é mostrado nas figuras 6.11-a, b e c.

A mudança na forma das oscilações são proporcionadas inicialmente pela dessinto-

nia da cavidade, sendo a energia do laser de bombeio posteriormente corrigida de forma a

gerar as oscilações. A dessintonia da cavidade proporciona a ressonância com um ou outro

estado de polarização, alterando, assim, a dinâmica local e conseqüêntemente o padrão de

interferência entre os estados. A forte dependência com a energia de excitação é causada

pela eficiência no processo de excitação ressonante. Uma análise qualitativa dos experi-

mentos indica que os estados com emissão linear possuem um limiar maior que aqueles

com emissão circular. Isto mostra que sob as mesmas condições de excitação podemos

encontrar uma variação na população de cada estado e conseqüêntemente uma oscilação

na intensidade resultante.

Uma vez que as auto-oscilações são oriundas da superposição dos campos dos es-

tados condensado (emissão linear) e laser (emissão circular), podemos estimar a por-

centagem de polaritons que se condensaram analisando a evolução temporal do campo

total emitido. O padrão registrado possui um máximo quando ocorre uma interferência

construtiva, assim, a intensidade máxima é Imax = Icirc + Ilin, onde Ilin é a intensidade

total das componentes lineares providas do estado condensado e Icirc é a intensidade total

das componentes circulares providas do estado laser. O mı́nimo no padrão de interferên-

cia ocorre na intereferência destrutiva e a sua intensidade é dada por Imin = Icirc − Ilin.

Assim, a diferença ∆I = Imax − Imin = 2Ilin nos fornece a intensidade total da emissão

do estado condensado e a razão ∆I/(2Imax) = Ilin/Imax = Ilin/(Ilin + Icirc) nos fornece a

porcentagem de polaritons que condensaram. Para o caso onde as auto-oscilações não são

identificadas: Imax = Imin, o que resulta em Ilin = −Ilin, onde a igualdade só poderá ser

satisfeita se Ilin = 0, que corresponde ao fato de não haver um condensado. Este resultado

encontra-se em concordância com nosso modelo e se tomarmos como exemplo a situação

onde realizamos um bombeio linearmente polarizado acima do limiar (fig. 6.11-a), po-

demos verificar que ∼ 72% dos polaritons condensaram. Em situações menos eficientes,

onde o bombeio é circularmente polarizado, este valor cai para ∼ 15%.

Usando a montagem experimental mostrada na figura 6.8 e separando a emissão

apenas com o cristal polarizador, podemos identificar a porcentagem de polaritons que

condensaram em cada componente de polarização (vertical ou horizontal). Assim, a figura

6.13 mostra o padrão de interferência para ρp = 0 (6.13-a) e ρp = ±1 (6.13-b) onde

podemos estimar a porcentagem de polaritons que condensaram com polarização linear

na vertical (Iv) e na horizontal (Ih) independentemente. Os valores obtidos podem ser

comparados na tabela que se segue, onde os valores de Imax e Imin foram obtidos através

de uma média dos máximos e dos mı́nimos das oscilações apresentadas na figura 6.13.
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Figura 6.13: Padrão de interferência entre cada componente linear e as componentes
circulares. A emissão passa por um prisma polarizador que separa as componetes
lineares quando excitada com (a) luz linearmente polarizada e (b) circularmente
polarizada (o mesmo comportamento foi observado para ambas componentes).

Tabela 6.1: Porcentagem de polaritons que condensaram

ρp Vertical Horizontal

0 55% 17%

±1 10% 5%

A figura 6.13 mostra outra observação interessante. Nela podemos verificar que

as oscilações de cada componente linear mostram-se completamente fora de fase, ou seja,

existe uma fase relativa entre as componentes lineares de π, qualquer que seja a acondição

de excitação.

Dessa forma, podemos perceber que o controle de ρp é extremamente importante,

definindo não somente a ocupação dos estados gerados (assim como suas populações relati-

vas), mas também a polarização efetiva do campo emitido. Entretanto, as auto-oscilações

são identificadas em toda a faixa −1 ≤ ρp ≤ +1, e portanto, podemos concluir que a

região multi-estável se estende por todo intervalo. Uma análise quantitativa das equações

5.13 e 5.14, mostrou que isto ocorre devido a um acentuado aumento do tempo de vida

dos polaritons. Para tempos de vida muito curtos (< 2.5ps) a curva não assume um com-

portamento multi-estável, mas tempos de vida longos (≥ 2.5ps) representam um aumento

no intervalo ∆ρp. Este valor limite para τp encontra-se em concordância com o tempo

relacionado com a energia de Rabi (≈ 1.2ps) que representa a taxa com que o polariton

alterna entre suas caracteŕısticas de exciton e fóton. Este aumento do tempo de vida

dos polaritons pode ser justificado apenas pela formação de um estado condensado. Para

verificarmos um aumento de ∆ρp de tal forma que ele ocupe toda a faixa −1 ≤ ρp ≤ +1,

o modelo teórico indica que τ ≈ 100ps.
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Conclusões

Inicialmente, realizamos o estudo teórico da bi-estabilidade óptica em microcavi-

dades semicondutoras conjuntamente com uma breve análise da estabilidade dos estados

estacionários. Assim, verificamos que o comportamento bi-estável é descrito pela não-

linearidade do meio de ganho (um poço quântico de 100Å de GaAs) causado pela alta

densidade de polaritons gerados no processo de excitação, dando origem a um efeito simi-

lar ao efeito Kerr. A diferença neste caso é que o efeito Kerr não é induzido pelo número

de fótons na cavidade, mas pelo número de polaritons.

A análise da estabilidade mostrou que o sistema poderia ser encontrado em três

regimes distintos: bi-estável, OPO ou simplesmente instável. Utilizando-nos de parâme-

tros experimentais, verificamos que este modelo indica que a microcavidade encontra-se

num regime exclusivamente bi-estável. Este fato é extremamente importante, pois o

fato de não nos encontrarmos sob regime de OPO, mostra que a energia para a geração do

estado de idler é convertida na forma de calor, sendo dissipada pela rede cristalina. Esta

energia dissipada promove um efeito dispersivo no semicondutor e uma expansão térmica

na cavidade. Entretanto, o efeito dispersivo apresenta um resultado bem mais significativo

que o de expansão, sendo predominante na descrição do fenômeno. Assim, devido à

diferença de sinal das propriedades dispersivas do meio para cada situação (dn/dT > 0 e

dn2/dI < 0), verificamos um efeito de competição entre a OB térmica e a OB polaritônica

onde o resultado é o cruzamento da curva de histerese.

Em um segundo momento identificamos experimentalmente diversos indicativos da

condensação de polaritons através de medidas indiretas da luz emitida pela microcavidade,

como: um deslocamento para o azul (de ∼ 0.4meV ), uma queda da largura de linha em

torno do limiar (de ∼ 5GHz) e uma emissão laser linearmente polarizada (de ∼ 95%).

As medidas de largura de linha mostraram que imediatamente após sua queda,

ocorre um aumento linear à medida que aumentamos a potência de bombeio. Este fato

mostra a presença de uma auto-modulação de fase do estado laser. Uma outra con-

sequência deste efeito é um forte aumento dos ńıveis de rúıdo longe do limiar laser, indi-

cando a formação de squeezing dos estados de polariton. Assim, sua variável conjugada

(a fase) sofreria uma forte compressão, que julgamos ser provocado pela formação de es-

tados condensados no meio de ganho. Entretanto, neste trabalho nos empenhamos em
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descrever mesmo que qualitativamente, baseados em resultados experimentais, a origem

das oscilações encontradas no campo emitido pela microcavidade, de forma que o estudo

dos estados comprimidos não foi objeto de nossos estudos.

As medidas de polarização da emissão e-p, mostraram que o estado laser (consti-

túıdo de polaritons que não condensaram) coexiste com um estado condensado (com fase

bem definida), cuja população é controlada pelo grau de polarização do laser de excitação

ρp. Assim, verificamos que ρp pode não só controlar a formação de um estado condensado

mas também a sua ocupação. Experimentalmente, verificamos que a formação deste es-

tado condensado ocorre de forma mais eficiente sob excitação linearmente polarizada,

onde cerca de 72% dos polaritons formados na microcavidade encontram-se ocupando este

estado.

A coexistência de um estado condensado (linearmente polarizado) com um estado

laser (circularmente polarizado), somado à sua auto-modulação de fase (do estado laser),

resulta num padrão de interferência do campo total emitido. Este padrão mostrou-se

bastante dif́ıcil de ser controlado, apresentando regimes perfeitamente periódicos, com

diferentes formas de onda, e regimes aparentemente aleatórios. Isto nos faz acreditar

que a dinâmica da fase do estado laser pode estar sendo influenciada pela presença do

estado condensado proporcionando um comportamento caótico na modulação da fase.

Isto tornou-se mais evidente quando separamos a evolução temporal das componentes

circulares (para a direita e para a esquerda) e comparamos os padrões formados isolada-

mente. O resultado mostrou que os padrões evoluem independentemente, mas quando as

auto-oscilações são geradas, eles encontram-se fora fase para qualquer condição de ρp.

Os resultados experimentais apresentados neste trabalho (cruzamento das curvas

de OB e auto-oscilações) são o primeiro registro para este tipo de comportamento não-

linear em microcavidades. As auto-oscilações, em particular, mostram uma nova forma

de se identificar a formação de um BEC de polaritons em microcavidades, somado ao

fato de que a auto-modulação de fase foi prevista teoricamente desde 2000 e ainda não

havia sido experimentalmente identificada. Quando comparado com outros trabalhos que

tratam da identificação de um estado condensado de polaritons em microcavidades, nosso

trabalho torna-se pioneiro, por ser o primeiro a quantificar a porcentagem de polaritons

que compõem estes estados.

Os trabalhos a serem realizados indicam a necessidade de se formalizar um modelo

teórico que descreva os resultados observados, tanto para o cruzamento das curvas de

OB quanto para as auto-oscilações, onde poderemos ter informações mais precisas dos

parâmetros de controle e da dinâmica do condensado.
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Apêndice A

Através de um modelo homogêneo das equações de taxa de um sistema acoplado,

discutido no ińıcio do caṕıtulo 3, apresentaremos as equações de taxa para um modo

individual da cavidade, incluindo a emissão espontânea e o fato de encontrarmos o modo

da cavidade interagindo com o meio de ganho. As relações entre as perdas da cavidade

e o fator de acoplamento permitem a existência de três valores posśıveis para a taxa de

bombeio, o que permitem inferir sobre a estabilidade destes pontos.

Estabilidade em sistemas saturáveis:

As equações de taxa para o sistema de dois ńıveis acoplados a uma cavidade podem

ser escritas de uma forma bastante compacta, se levarmos em conta que estamos tratando

de uma cavidade monomodo. Ou pelo menos, que os outros modos da cavidade são

excitados com um número insignificante de fótons.

dn

dt
= K(n + 1)N2 − γcn (A-1a)

dN2

dt
= Rp −KnN2 − γ2N2 (A-1b)

Neste caso, n é o número de fótons contidos no modo normal da cavidade, N2 cor-

responde à densidade de portadores no estado excitado, K é a constante de acoplamento,

γc é a taxa de decaimento da cavidade, γ2 é a taxa de recombinação do estado excitado e

Rp é a taxa de bombeio.

O cruzamento das curvas mostradas na fig. 3.1, indicam que K = γc = g (e

redefinindo γ2 = γ). Assim, no estado estacionário, temos:

N2,st =
n

n + 1
(A-2a)

gn2
st + nst(Rp − γ) + Rp = 0. (A-2b)

Usando A-2a e as soluções de A-2b, encontramos dois valores posśıveis para o

número médio de fótons na cavidade:

n±st =
(γ −Rp)±

√
(Rp − γ)2 − 4gRp

2g
(A-3)
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Estabilidade em sistemas saturáveis: 69

As soluções reais de n±st são dadas pela relação:

R2
p −Rp(2γ + 4g) + γ2 ≥ 0 (A-4)

Assim, podemos encontrar duas soluções para Rp além da solução trivial (Rp = 0):

R±
p ≥ g[(

γ

g
+ 2)± 2

√
γ

g
+ 1] (A-5)

Para que a taxa de bombeio seja real e R±
p > 0, temos que γ/g ≥ −1.
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Figura A-1: Solução da parte real das equações de taxa para um sistema acoplado
na condição onde as perdas saturáveis se tornam iguais ao ganho saturável. R+

p

representa o terceiro ponto (estável) apresentado na fig.3.1 e R−
p representa o ponto

instável nesta mesma figura.

Dessa forma, o primeiro ponto estável apresentado na fig. 3.1 representa o caso

da solução trivial destas equações e os dois subseqüentes representam o caso em que

γ/g ≥ −1, onde γ corresponde à taxa de decaimento da emissão espontânea no modo da

cavidade e g o fator de acoplamento entre os fótons da cavidade e o meio de ganho. O

caso onde γ/g = −1 representa a condição de limiar. Para γ/g > −1 encontramos duas

soluções posśıveis para a curva Rp (taxa de bombeio) vesus γ/g, que aqui denominaremos

de R+
p e R−

p , vide fig. A-1. Como pode ser visto nesta figura, a curva para R−
p indica

a possibilidade de haver dois valores posśıveis de γ/g para um mesmo valor de Rp o que

demonstra a instabilidade do sistema naquele ponto. Isto indica que sob certas condi-

ções de excitação, podemos encontrar o sistema emitindo no modo laser e apresentando

um comportamento bi-estável numa situação de instabilidade. Assim, a intensidade de

emissão pode apresentar-se perfeitamente periódica ou com comportamento caótico, cujos

modos de oscilação ficam determinados pela potência e coerência da excitação.
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Apêndice B

O par ligado, formado por um elétron no estado excitado e um buraco no estado

fundamental de um semicondutor, forma uma quasi-part́ıcula conhecida como exciton que

obedece à estat́ıstica de Bose-Einstein. Esta natureza dos excitons nos permite descrever

qualquer estado excitado de um semicondutor como um sistema composto de osciladores

harmônicos ou bosons não interagentes. A aproximação harmônica nos permite descrever

o exciton fisicamente como uma quasi-part́ıcula e também suas interações com outros ex-

citons e com outras excitações elementares ou campos externos. Entretanto, dois efeitos

principais são inevitavelmente omitidos nesta aproximação: a interação de Coulomb entre

excitons e o prinćıpio de exclusão de Pauli das part́ıculas constituintes de diferentes pa-

res. Estes efeitos desempenham um papel importante para a determinação da estrutura

eletrônica do sistema composto por um número macroscópico de excitons [96,97].

Devido ao grande raio de Bohr associado aos excitons, as interações entre os porta-

dores tornam-se mais intensas e ao se acoplarem com os estados de fóton, formando pola-

ritons, a massa efetiva desta nova quasi-part́ıcula torna-se extremamente baixa ( 10−5me,

onde me é a massa do elétron) permitindo que o sistema de muitos polaritons obedeçam

à estat́ıstica de Bose-Einstein de forma mais proeminente.

Para estabelecermos uma teoria que descreva as caracteŕısticas do presente sistema

devemos descrever um espaço bosônico hipotético e descrever a cinética do nosso sistema

neste espaço, tal que os efeitos devido as caracteŕıticas fermiônicas que formam os excitons

possam ser representados como interações efetivas entre bosons. Para reformular este

problema em termos de um Hamiltoniano equivalente em que um par de um elétron

acima da superf́ıcie de Fermi e um buraco abaixo possam ser substitúıdos por um boson

ideal. Assim, Usui [98,99] apresentou uma formulação sistemática deste problema usando

operadores bosônicos, fazendo a correspondência entre um estado do sistema e um estado

em um espaço bosônico hipotético.

∏
e†k′h

†
k|0〉F →

∏
(bk

k′)
†|0〉B (B-1)

onde os operadores e†(h†) criam elétrons (buracos) ocupando a banda de condução (va-

lência) com o vetor de onda k′(k). O operador b† cria um exciton composto pelo par de

férmions, e os estados de vácuo |0〉F e |0〉B descrevem estes dois espaços.
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Introduzindo o operador U que conecta os estados entre os espaços, tal que:

U = QF e
∑

k,k′ (b
k′
k )†e†

k′h
†
kQB (B-2)

onde QF e QB são os operadores projeção sobre os estados de vácuo |0〉F e |0〉B em

cada espaço. Usando o operador U, podemos re-escrever qualquer operador no espaço

fermiônico em termos dos operadores criação e aniquilação do espaço bosônico. Entre-

tanto, a ordenação de ı́ndices (k e k′) apresenta restrições que são resolvidas através da

correspondência ∏
e†k′h

†
k|0〉F →

∑
P

(−1)P P
∏

(bk′
k )†|0〉B (B-3)

onde P representa a permutação dos ı́ndices k e k′. Dessa forma, eles adquirem a corres-

pondência um-a-um que conserva as propriedades anti-simétricas dos estados fermiônicos

devido ao prinćıpio de exclusão de Pauli.

Ainda hoje este modelo ainda encontra sérias dificuldades matemáticas, pois ao

se tentar descrever um operador bosônico em termos de operadores fermiônicos devemos

levar em consideração a diferença da estat́ıstica que cada lado da igualdade deve obedecer.

Polaritons interagentes:

A interação entre dois excitons depende da distância r entre eles. Excitons com a

mesma orientação do spin total (estado de tripleto) é sempre repulsiva, enquanto que a

interação entre dois excitons com orientações opostas (estado de singleto) é repulsiva para

r pequeno e atrativa para r grande [81], sendo portanto, sua interação determinada pela

densidade dos portadores no meio de ganho.

Usando conceitos de “teoria de muitos corpos”, podemos estudar Hamiltonianos

contendo termos adicionais de interação além dos termos de part́ıculas livres. Estes termos

podem ser interações com fônons, efeitos de spin ou entre part́ıculas. Os efeitos entre

part́ıculas podem ser entendidos examinando um Hamiltoniano de muitas part́ıculas do

tipo:

H =
∑

i

Hi +
1

2

∑

i6=j

U(ri − rj)

Hi = − ~
2

2m
∇2 + U(r)

(B-4)

O primeiro termo contém a soma dos Hamiltonianos individuais de todas as par-

t́ıculas. Se as part́ıculas não interagem entre si, o problema se resume em resolver a

dinâmica de uma part́ıcula e as propriedades do sistema são dadas pela soma individual

de cada uma. O fator 1/2 no segundo termo, que descreve a interação entre as part́ıculas,

é proporcionado pela dupla somatória que conta cada par duas vezes. Usando a segunda

quantização [100, 101] podemos escrever o termo de interação em termos dos operadores
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criação e aniquilação, exatamente como no caso de bosons:

H =
∑
mn

Hmnb†mb†n +
1

2

∑

klmn

Uklmnb†kb
†
mbnbl (B-5)

Hmn =

∫
dV φn(r)∗

[
−~

2∇2

2m
+ U(r)

]
φm(r)

Uklmn =

∫
dVi

∫
dVjφk ∗ (ri)φl(ri)U(ri − rj)φm ∗ (rj)φn(rj)

A diferença no comportamento dos férmions e bósons está na diferença das relações

de comutação entre os operadores. Para o estudo de excitons em sólidos, os estados

excitônicos são escritos no formalismo da segunda quantização na base dos estados de

Bloch:

ψ~k,l(r) =
1√
V

ei~k·~ru~k,l(r). (B-6)

Estes estados são identificados pelo vetor de onda na primeira zona de Brillouin
~k e um ı́ndice que identifica a banda l (V é o volume de quantização). A função de

onda eletrônica de um semicondutor contendo um exciton (b†q) de vetor de onda ~q é a

superposição de um elétron (e†k) na banda de condução e um buraco (h†k) na banda de

valência, com vetores de onda k próximos de zero:

|q, n〉 = b†q,n|0〉 =
Ω!n!

(Ω− n)!

(∑

k

Cke
†
k+q/2h

†
−k+q/2

)n

|0〉 (B-7)

por simplicidade, tomamos a massa efetiva do elétron sendo igual à massa efetiva do

buraco. Neste caso, Ck é a transformada de Fourier da função de onda do exciton e |0〉
é o estado fundamental do semicondutor. O coeficiente Ω!n!/(Ω− n)! corrige a diferença

de estat́ıstica entre bosons e férmions para a contagem da ocupação de n excitons em Ω

estados acesśıveis. Uma vez que excitons são estados ligados de dois férmions, eles são

considerados bosons à baixas intensidades e esta propriedade é apontada nas relações de

comutação para os operadores excitônicos:

[
bq′,n′ , b

†
q,n

]
=

δq,q′

V

∑

k

C∗
n′(k)Cn(k)

(
1− h†−k+q/2h−k+q/2 − e†k+q/2ek+q/2

)

= δq,q′
[
δn,n′ +O(Na3

o/V )
]

(B-8)

onde N/V é a densidade de excitons.

O termo de interação da eq. B-6 possui duas part́ıculas sendo criadas e duas

sendo destrúıdas. Dessa forma, este termo é interpretado como sendo um evento de

espalhamento de duas part́ıculas. Uma part́ıcula no estado l é espalhada para o estado k,

enquanto a outra, no estado n é espalhada para o estado m, onde cada ı́ndice corre sobre

todos os estados posśıveis. Existem processos, por exemplo, onde k = l que descreve um
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processo onde uma part́ıcula é espalhada do estado n para o estado m enquanto a outra

não muda o seu estado. Este termo deve ser analisado com bastante cuidado pois é escrito

de forma que os operadores destrição fiquem do lado direito, para eliminar processos onde

a part́ıcula possa interagir com ela mesma. Além disso, devemos atentar na ordem dos

operadores, pois a relação de anti-comutação entre eles (bnbl = −blbn) causa uma mudança

de sinal.

Como exemplo podemos analisar a expressão b†kblb
†
mbn, pois fazendo m = l este

termo descreveria uma part́ıcula interagindo consigo mesma. Se uma part́ıcula no estado

de vácuo |0〉 onde todos os valores posśıveis para o número de ocupação é nm = 0, então

bk|0〉 = 0 e b†α|0〉 = |α〉. Assim, aplicando o operador interação descrito na eq. B-6, temos:

1

2

∑

klmn

Uklmnb†kb
†
mbnblb

†
α|0〉 = 0 (B-9)

pois as duas part́ıculas não podem se interagir se há apenas uma part́ıcula no sistema.

Entretanto, aplicando a forma incorreta do operador interação:

1

2

∑

klmn

Uklmnb
†
kblb

†
mbnb†α|0〉 =

1

2

∑

klmn

Uklmnb
†
k|0〉 (B-10)

que é diferente de zero e o termo (α = n, l = m) representa uma part́ıcula no estado |α〉
interagindo com ela mesma [102].

Considerando a cinética de interação exciton-exciton e desprezando os termos de

interação entre os ramos da estrutura de bandas do polariton, obtemos um termo efetivo

de caráter repulsivo dos excitons interagentes, dado pela eq. 3.10. O coeficiente X4
i na

eq. 3.11 indica que a interação polariton-polariton é devido à sua componente excitônica.

O coeficiente Uo é um potencial de curto alcance descrito pela transformada de Fourier

do potencial Coulombiano para q = 0, que no caso bi-dimensional toma a forma indicada

no texto [103].

O termo de saturação é originado ao se descrever as equações aproximadas da po-

larização e da população de polaritons confinadas em uma microcavidade [103]. Para

se obter um conjunto fechado de equações diferenciais que descrevam a dinâmica destes

estados, toma-se as interações de Coulomb de primeira ordem para os estados 1s do po-

lariton e assim é realizada uma aproximação semi-clássica para o campo eletromagnético.

As equações resultantes mostram que no termo de polarização aparecem termos contendo

não-linearidades de natureza fermiônica do exciton, uma renormalização da energia ciné-

tica dos polaritons, uma interação exciton-exciton dependente do spin e um último devido

à saturação do oscillator strength [104]. O termo de saturação é interpretado como sendo

conseqüência do prinćıpio de Pauli na interação exciton-exciton [105], pois quando a den-

sidade de saturação de polaritons (nsat) é atingida, o oscillator strength tende a zero, pois

os efeitos de espalhamento entre os portadores são fortemente intensificados e então o

potencial de saturação assume a forma apresentada no texto.
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Apêndice C

Publicações:

Lista de publicações proporcionadas pelo estudo dos fenômenos de CQED em mi-

crocavidades desde o ińıcio do doutorado no segundo semestre de 2004:

• L. M. Moreira, E. A. Cotta et. al., “Bipolariton laser emission from a GaAs micro-

cavity”, Solid State Communications, 143(3), 166 (2007).

• E. A. Cotta and F. M. Matinaga, “Double crossing behavior in a bistable GaAs mi-

crocavity polariton laser”. Artigo de Conferência a ser publicado em edição especial

do Brazilian Journal of Physics. 13o Brazilian Workshop of Semiconductor Physics,

São Paulo-Brazil (2007).

• E. A. Cotta and F. M. Matinaga, “Bistability double crossing curve effect in a

polariton-laser semiconductor microcavity”, Phys. Rev. B, 76, 073308 (2007).

• E. A. Cotta and F. M. Matinaga, “Bistability and Self-Oscillations effects in a

polariton-laser semiconductor microcavity”, Journal of Physics: Conference Series,

Volume 84 (2007). Quantum Optics III, Pucón - Chile (2006).

• E. A. Cotta, et al., “Exciton-Polariton emission from a resonantly excited GaAs

microcavity”, Braz. J. Phys., 34(4A), 1473, 2004.

As cópias dos artigos submetidos e publicados encontram-se em anexo.
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(2002).

[19] C. K. Law, H. Pu and N. P. Bigelow, Phys. Rev. Lett., 81, 5257 (1998).

[20] S. L. McCall, Phys. Rev. A, 9, 1515 (1974).

[21] H. M. Gibbs, S. L. McCall and T. N. C. Venkatesan, Phys. Rev. Lett., 36, 1135

(1976).

[22] F. S. Felber and J. H. Marburger, Appl. Phys. Lett., 28, 731 (1976).

[23] R. Bonifacio and L. A. Lugiato, Opt. Commun., 19, 172 (1976).

[24] A. A. Kastal’skii, Sou. Phys. Semicond., 7, 645 (1973).

[25] P. W. Smith and E. H. Turner, Appl. Phys. Lett., 30, 280 (1977).

[26] E. Garmire, S. D. Allen, J. H. Marburger and C. M. Verber, Opt. Lett., 3, 69 (1978).

[27] H. M. Gibbs, S. L. McCall, T. N. C. Venkatesan, A. C. Gossard, A. Passner and W.

Wiegman, Appl. Phys. Lett., 35, 451 (1979).

[28] D. A. B. Miller, S. D. Smith and A. Johnston, Appl. Phys. Lett., 35 658 (1979).

[29] A. E. Kaplan, JETP Lett., 24, 114 (1976).

[30] P. W. Smith, J. P. Hermann, W. J. Tomlinson and P. J. Maloney, Appl. Phys. Lett.,

35, 846 (1979).

[31] J. E. Bjorkholm, P. W. Smith, W. J. Tomlinson and A. E. Kaplan, Opt. Lett., 6, 345

(1981).

[32] Zeitschrift für Physik, 26, 178 (1924).

[33] M. H. Anderson, J. R. Ensher, M. R. Matthews, C. E. Wieman and E. A. Cornell,

Science, 269, 198 (1995).

[34] K. B. Davis, M. O. Mewes, M. R. Andrews, N. J. van Druten, D. S. Durfee, D. M.

Kurn and W. Ketterle, Phys. Rev. Lett., 75, 3969 (1995).
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