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Bráulio, Gisele, Batata, Pop Star, Leo Peida, Marilama, Paulinha, Leo Diagonal,

Bira, Luneta, Ive, Camila, Mário Sérgio, Álvaro, Breno, Leo Campos, Thiaguim,
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2.3 Espectro de reflectância do espelho DBR com A)7 pares e B)15 pares. 7

2.4 Microcavidade. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 8
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amostra de microcavidade. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 21

iii



3.8 Dispersão do polariton em função do ângulo θ. A) Para ∆ < 0. São
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o ângulo mágico. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 29

4.4 Montagem experimental utilizada . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 30

5.1 Sequência de espectros de fotoluminescência variando-se a posição da

amostra (dessintonia). . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 33

5.2 Espectros de fotoluminescência variando-se a potência do laser de

bombeio na amostra. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35

5.3 Intensidade integrada versus potência de bombeio. . . . . . . . . . . . 36

5.4 Largura de linha(FWHM) versus potência de bombeio. . . . . . . . . 37
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Resumo

Nesta dissertação estudamos a emissão de bipolaritons em uma microcavi-

dade semicondutora. Bipolaritons são formados pelo acoplamento forte entre fótons

e biéxcitons presentes no poço quântico de GaAs dentro da microcavidade. Através

de medidas de fotoluminescência, foi posśıvel mostrar que a emissão de bipolaritons

acontece quando dessintonizamos a cavidade com relação a energia do éxciton. Pe-

quenas larguras de linhas foram medidas, da ordem de 150 µeV e alta intensidade de

emissão. Através de medidas mudando-se a polarização do laser de bombeio, pude-

mos verificar as regras de seleção para criação de biéxcitons em poços quânticos.
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Abstract

Biexciton emission properties were studied in a single GaAs quantum well(QW)

semiconductor planar microcavity by photoluminescence measurements at low tem-

peratures. At high pump intensity a bipolariton emission appears close to the lower

polariton mode. This new mode appears when we detune the cavity resonance out

of the lower polariton branch, showing a laser like behavior. Very small linewidths

were measured, lying below 110 µeV and 150 µeV for polariton and bipolariton

emission respectively. The input/output power (I/O) measurements show that the

bipolariton emission has a weaker coupling efficiency compared to previous results

for polariton emission. Varying the pump laser polarization, we were able to show

the selection rules for the biexciton particle creation in the quantum well.
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Caṕıtulo 1

Introdução

As recentes evoluções e aprimoramento das técnicas de crescimento de estruturas

semicondutoras levaram a grandes avanços na área de optoeletrônica. Um dos dis-

posivos que mais chamaram a atenção da comunidade cient́ıfica desde a década de

90 são as chamadas microcavidades semicondutoras ópticas [1].

Estas microcavidades são análogas à cavidades ópticas usadas em experimen-

tos com átomos. A emissão espontânea de um átomo depende do acoplamento

do átomo com o campo de vácuo. Logo a emissão espontânea pode ser alterada

modificando-se o campo de vácuo com uma cavidade [2]. Essa idéia levou a fab-

ricação das primeiras microcavidades. O campo eletromagnético na microcavidade é

confinado em uma das direções através de espelhos semicondutores e poços quânticos

(ou mais recentemente, pontos quânticos) fazem o papel do átomo dentro da cavi-

dade. Um poço quântico então que possui éxcitons em ressonância com o campo da

cavidade, pode mudar sua taxa de emissão espontânea, gerando efeitos conhecidos

na eletrodinâmica quântica (QED) como Rabi splitting. Esse efeito é caracteŕıstico

do acomplamento forte entre o campo da cavidade e o éxciton do poço quântico.

Esse acoplamento leva o nome de éxciton polariton [3].

Vários trabalhos reportaram através de efeitos de QED, a criação de lasers

de alta eficiência [4] em regime de acoplamento fraco. Um efeito interessante de-

vido à mudança da taxa de emissão espontânea em regime de acoplamento forte,

é o chamado laser de éxciton-polariton [5], [6]. Um laser comum opera através de

inversão de população de um ńıvel excitado para um estado fundamental, em mi-

crocavidades foi mostrado que a inversão de população é muito menor que em lasers

1



Caṕıtulo 1. Introdução 2

comuns [7].

Mais recentemente surgiram duas outras posśıveis aplicações para estas mi-

crocavidades. A primeira vem do fato de que polaritons são bósons, esse fato gerou

um grande debate cient́ıfico sobre a possibilidade de se observar condensados de

Bose-Einstein nessas estruturas [8], [9]. A outra grande promessa desse tipo de es-

trutura é na aplicação à computação quântica, onde emaranhamento é o ingrediente

essencial. Usando pontos quânticos ao invés de poços quânticos, têm-se tentado

demonstrar emaranhamento entre fótons emitidos destas microcavidades vindo de

transições entre dois éxcitons acoplados (biéxcitons) [10], [11], [12].

Nesta dissertação iremos discutir sobre a geração de bipolaritons nessas mi-

crocavidades. Biéxciton é o acoplamento de dois éxcitons, que por sua vez pode

acoplar-se com o campo da cavidade, formando o bipolariton.

A dissertação está dividida da seguinte forma: no caṕıtulo 2 fazemos uma

revisão sobre uma onda eletromagnética passando através de um meio com difer-

entes ı́ndices de refração. Isso leva à cálculos de reflectância para a microcavidade,

revelando como é sua estrutura óptica.

No caṕıtulo 3 a estrutura eletrônica para o GaAs é revista, assim como a

interação entre um ou mais éxcitons e fótons na microcavidade.

No caṕıtulo 4 são discutidos as técnicas experimentais utilizadas para as me-

didas da emissão de bipolaritons, assim como as propriedades da amostra utilizada.

No caṕıtulo 5 são apresentados os resultados experimentais, assim como a

discussão com base na descrição do formalismo de bipolaritons na microcavidade.

Finalmente no caṕıtulo 6 é feita uma conclusão final dos resultados obtidos e

discutimos a relevância dos mesmos.



Caṕıtulo 2

Microcavidades Semicondutoras -
Estrutura Óptica

2.1 Introdução

Recentemente estruturas peŕıodicas têm chamado a atenção da comunidade ciênt́ıfica

que trabalha com óptica, pois tem trazido grandes avanços tecnológicos neste campo

[13], [14]. A propriedade fundamental destas estruturas, chamadas de estruturas de

photonic band gap, é a existência de bandas proibidas para a propagação de luz no

meio. A ı́deia é que a manipulação destas bandas proibidas funcione como a estru-

tura de bandas de um semicondutor, porém no lugar do elétron, o fóton é a particula

de interesse. Enquanto no semicondutor a dispersão de energia eletrônica está in-

timamente ligada à disposição dos átomos que naturalmente se alocam nos seus

śıtios, nestes cristais fotônicos a figura da estrutura de bandas é artificialmente feita

pela introdução de uma periodicidade do ı́ndice de refração. Das diversas aplicações

propostas, os espelhos do tipo Distributed Bragg reflector (DBR) são amplamentes

empregados na indústria. Os lasers do tipo vertical cavity surface emitting lasers

possuem os DBR como espelhos, que são múltiplas camadas de dielétricos alternando

o ı́ndice de refração.

A microcavidade também possui espelhos DBR. Neste caṕıtulo iremos estudar

como podemos calcular seu espectro de reflectância. Na primeira seção lidaremos

com a parte teórica da propagação de uma onda eletromagnética através de um

meio com várias camadas de dielétricos com diferentes espessuras e ı́ndices de re-
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Caṕıtulo 2. Microcavidades Semicondutoras - Estrutura Óptica 4

fração. Depois serão feitos cálculos computacionais para retirarmos o espectro de

reflectância de espelhos DBR e em seguida para uma microcavidade.

2.2 Método da Matriz de Transferência

Para apresentar como são os espectros de reflectância para espelhos DBR e micro-

cavidades, vamos começar apresentando o método da matriz de transferência [15].

Este método facilita os cálculos para a propagação de uma onda eletromagnética

por um meio composto por várias camadas com ı́ndices de refração diferentes.

Primeiramente considere o caso da Fig. 2.1 , onde temos uma camada de

um dielétrico de ı́ndice de refração n1 e largura l entre dois meios infinitos com

ı́ndices de refração n0 e nT e a luz incide no meio normal à superf́ıcie do meio. A

amplitude do campo elétrico incidente é E0, do refletido é E
′
0 e do transmitido é

ET . As amplitudes do campo elétrico no dielétrico são E1 e E
′
1 para o incidente e

refletido reespectivamente, como mostra a figura 2.1.

Figura 2.1: Esquema de uma onda eletromagnética passando através de um material
de diferentes ı́ndices de refração.

As condições de contorno são que os campos elétrico e magnético sejam cont́ınuos

em cada interface. Isto está expressado na tabela 2.1 abaixo:

A transformação do campo magnético em elétrico vem do fato que H = 1
µω

k×
E. Como E é descrito por uma onda plana do tipo E ∝ ei(k·r−ωt), então a amplitude

do campo magnético H é proporcional a kE. As fases eikl e e−ikl resultam do fato

da onda estar percorrendo uma distância l entre uma interface e outra.

Eliminando as amplitudes E1 e E
′
1, obtemos duas equações:
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Primeira interface Segunda interface

Campo elétrico E0 + E
′
0 = E1 + E

′
1 E1e

ikl + E
′
1e
−ikl = ET

Campo magnético H0 −H
′
0 = H1 −H

′
1 H1e

ikl −H
′
1e
−ikl = HT

ou n0E0 − n0E
′
0 = n1E1 − n1E

′
1 n1E1e

ikl − n1E
′
1e
−ikl = nT ET

Tabela 2.1: Condições de contorno dos campos elétrico e magnético.

1 +
E
′
0

E0

= (cos kl− i
nT

n1

sin kl)(
ET

E0

) (2.1)

n0 − n0
E
′
0

E0

= (−in1 sin kl + nT cos kl)(
ET

E0

) (2.2)

Ou na forma matricial:

(
1
n0

)
+

(
1
−n0

)
E
′
0

E0

=

(
cos kl −i

n1
sin kl

−in1 sin kl cos kl

)(
1
nT

)
ET

E0

(2.3)

Introduzindo o coeficiente de reflexão como:

r =
E
′
0

E0

(2.4)

e o coeficiente de transmissão como:

t =
ET

E0

(2.5)

então podemos escrever a equação 2.3 como:

(
1
n0

)
+

(
1
−n0

)
r = M

(
1
nT

)
t (2.6)

Onde M é a chamada matriz de transferência:

M =

(
cos kl −i

n1
sin kl

−in1 sin kl cos kl

)
(2.7)

onde k = 2π
λ

ou k = 2πn1

λ0
, sendo λ0 o comprimento de onda no vácuo. Nota-se

que M só depende das propriedades do dielétrico entre as interfaces. Seja então que

agora ao invés de uma, tenhamos N camadas numeradas de 1,2,3,...,N com ı́ndices de
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refração n1, n2, n3, ..., nN e espessuras l1, l2, l3, ..., lN . Da mesma forma que chegamos

à eq. 2.6 teremos uma relação similar:

(
1
n0

)
+

(
1
−n0

)
r = M1M2M3...MN

(
1
nT

)
t = M

(
1
nT

)
t (2.8)

Cada matriz M1,M2,M3, ..., MN é da forma de eq. 2.7 com os valores apro-

priados de k, l e n. Pode-se escrever o produto final das matrizes de cada camada

como:

M =

(
A B
C D

)
(2.9)

O sistema de equações formado pela eq. 2.8 pode então ser resolvido para r e

t:

r =
An0 + BnT n0 − C −DnT

An0 + BnT n0 + C + DnT

(2.10)

t =
2n0

An0 + BnT n0 + C + DnT

(2.11)

Temos então os coeficientes de reflexão e transmissão de uma luz que passa

através de várias camadas de dielétricos. Uma importante grandeza f́ısica é a re-

flectância e a transmitância, que são dados por R = |r|2 e T = |t|2 reespectivamente.

Através deste método iremos estudar nas próximas seções os espectros re-

flectância de espelhos DBR e microcavidades através de cálculos computacionais.

2.3 Espelhos DBR

Espelhos DBR são formados por pares alternados de dois semicondutores diferentes

com espessura de forma a ter máximos de reflectância para um determinado com-

primento de onda. Isso é satisfeito quando kl = jπ
2

onde j = 1, 2, 3, ..., dessa forma

l = λ0

4n
. A estrutura dos espelhos DBR de nossa amostra é composta por AlAs e

Al0.20Ga0.80As e comprimento de onda onde queremos um máximo de reflectância é

800 nm. A figura 2.2 abaixo mostra como é formado o espelho e suas reespectivas

larguras de acordo com o ı́ndice de refração da camada e para λ0 = 800 nm.
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Figura 2.2: Espelho DBR usado em nossa amostra.

Usando o programa Mathematica para os cálculos, temos então os espectros de

reflectância para os espelhos DBR para diferentes número de camadas, como mostra

a figura 2.3. No Apêndice A são mostrados os parâmetros e o programa usado para

o cálculo. Pelos espectros, verifica-se que quanto maior a quantidade de camadas,

maior é a reflectância do espelho, porém a largura da banda de alta reflectância é

menor.

Figura 2.3: Espectro de reflectância do espelho DBR com A)7 pares e B)15 pares.
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2.4 Microcavidades

A microcavidade é igual a um Fabry-Perot, onde temos dois espelhos de alta refle-

tividade separados por uma espessura l = jλ
2n

. Portanto agora tem-se um mı́nimo

de reflectância no exato comprimento de onda λ. Em nossa microcavidade semi-

condutora a separação entre os espelhos é feita por uma camada de Al0.30Ga0.70As

com espessura de λ
n
, onde λ = 800 nm novamente e no final da amostra existe um

substrato de GaAs. Esta estrutura é mostrada na Fig. 2.4.

Figura 2.4: Microcavidade.

Na realidade o ı́ndice de refração de um material não é constante, mas depen-

dente do comprimento de onda da luz incidente. Foram usados então tabelas [16]

de dados experimentais para a variação do ı́ndice de refração em função do compri-

mento de onda para os semicondutores usados nesta microcavidade. A partir destes

dados experimentais foi interpolado a função de Cauchy para o ı́ndice de refração:

n(λ) = A +
B

λ2
+

C

λ4
(2.12)

A figura 2.5 mostra os dados experimentais do AlAs interpolado pela eq. 2.12

como exemplo.

Incluindo estes dados e realizando os cálculo (conforme Apêndice A) para a

microcavidade, obtemos os espectros de reflectância para a microcavidade (Fig. 2.6).

A microcavidade semicondutora possui uma caracteŕıstica importante. No

comprimento de onda de ressonância λ, existe uma região de baixa reflectividade

por onde a luz é permitida escapar. Sendo assim, aplicações importantes surgem,

como a adição de um meio de ganho no centro da cavidade, para que se crie um

laser de microcavidade. Fazendo-se um meio de ganho apropriado para emitir em
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Figura 2.5: Índice de refração do AlAs variando com o comprimento de onda.

Figura 2.6: Espectro de reflectância com A)7 pares de espelho DBR, B)15 pares.

um comprimento de onda igual ao comprimento de baixa reflectividade da cavidade.

Neste caṕıtulo vimos que através do método de matriz de transferência foi

posśıvel cálcular o espectro de reflectância da microcavidade semicondutora, este

método se mostrou eficiente e de fácil utilização. Conhecendo agora as propriedades

da luz na microcavidade, é importante estabelecermos as propriedades do meio de

ganho dentro da microcavidade. Isso será feito no próximo caṕıtulo.



Caṕıtulo 3

Microcavidades Semicondutoras -
Estrutura eletrônica

3.1 Introdução

Um semicondutor é geralmente definido como um material que possue resistência

elétrica na faixa de 10−2 a 109 Ωcm [17]. Alternativamente, pode ser definido

também como um material que possui um gap de energia que varia entre 0 e 3

eV. O gap de energia é a diferença de energia entre o mı́nimo da banda de condução

e o topo da banda de valência. Materiais com gap zero são os metais ou semi-

metais, e com gap maior que 3 eV são isolantes. Porém sempre existem exceções

para estas definições, como o diamante semicondutor cujo gap é por volta de 6 eV. O

estudo dos semicondutores, mais especificamente das propriedades ópticas do GaAs,

é de grande importância para este trabalho, já que em nossa microcavidade existe

um poço quântico deste material. Todas as propriedades ópticas analisadas neste

trabalho vêm da interação da luz com este meio.

Este caṕıtulo se divide em cinco partes. Na primeira iremos discutir breve-

mente a estrutura de bandas do GaAs no caso tridimensional e como esta se altera

quando confinamos uma de suas direções. As regras de seleção para excitação e re-

combinação de elétrons na banda de valência e condução serão também discutidas.

Na segunda parte trataremos sobre o que são éxcitons e como eles mudam as energias

de recombinação de elétrons e buracos. Na terceira parte trataremos da interação

do éxcitons com os fótons da cavidade. Na quarta e quinta seção, introduziremos os

10
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biéxcitons e seu acoplamento com os fótons da cavidade.

3.2 Estrutura de bandas

A estrutura eletrônica de bandas do material pode ser definida como a dependência

da energia do elétron no material em função do vetor de onda k no material. Ex-

istem diversos métodos para cálculo desta energia, como o método Tight-Binding,

método k ·p ou método de pseudopotencial. Nesta dissertação estamos interessados

nos semicondutores binários formados por elementos dos grupos III e V da tabela

periódica (como o GaAs).

O GaAs é um dos semicondutores mais estudados nas últimas décadas e sua

estrutura eletrônica é bem conhecida. Ele é um semicondutor de gap direto, o que

significa que o topo da banda de valência está na mesma posição em k do mı́nimo

da banda de condução.

3.2.1 Caso tridimensional

A figura 3.1 mostra um cálculo feito pelo método de pseudopotencial da estrutura de

bandas do GaAs [18]. Verifica-se que no ponto Γ existe um gap da ordem de 1.43 eV

entre as bandas de condução e valência à temperatura ambiente. O ńıvel de fermi

deste material está preenchido até a banda de valência à temperatura zero, ou seja,

precisamos fornecer ao elétron uma energia maior ou igual à energia do gap para

que ele faça uma transição para a banda de condução. Ao realizar esta transição o

elétron deixa na banda de valência uma ausência de carga negativa, o que chamamos

de buraco. O buraco possui momento k e carga contrária ao do elétron.

Como a maioria das transições ópticas de interesse são realizadas no ponto Γ,

uma aproximação muito razoável é considerarmos as bandas de valência e condução

com uma dispersão em energia do tipo:

E(k) ∝ k2 (3.1)

Dessa forma a análise da figura de dispersão simplifica-se enormemente como

mostra a figura 3.2. A banda de valência se divide em três ramos: buracos pesados

(denotados por HH), buracos leves (denotados por LH) e split-off (denotado por SO).

O buraco pesado possui uma massa efetiva maior que o buraco leve, levando-o a ter
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Figura 3.1: Dispersão de energia para o GaAs calculado pelo método de pseudopo-
tencial.[P. Yu e M. Cardona (1996)]

uma curvatura maior. Em
−→
k = 0 os ramos buraco pesado e leve são degenerados

em energia.

Figura 3.2: Dispersão de energia para o GaAs considerando apenas bandas
parabólicas no ponto Γ.
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Cristais formados por elementos dos grupos III-V possuem uma banda de

valência do tipo p similar a funções de onda atômicas tipo p. É importante lembrar

que em f́ısica atômica as funções de onda eletrônicas dos orbitais são classificadas

como s, p, d, etc., de acordo com o momento angular orbital L. Estados tipo p

possuem L = 1. Como o spin s do elétron é ±1
2
, o momento angular total J

assume os posśıveis valores: J = L + s = 3
2

ou J = L − s = 1
2
. Os autovalores Jz

podem assumir valores J, J − 1, ... , −J + 1, −J. Dessa forma temos os seguinte

estados(|J,Jz〉) :

|3
2
,±3

2
〉 (3.2)

|3
2
,±1

2
〉 (3.3)

|1
2
,±1

2
〉 (3.4)

O ramo buraco pesado é descrito pelo estado 3.2, o leve pelo estado 3.3 e a

banda split-off por 3.4. O ramo split off se separa em energia do buraco pesado e

leve através de interação spin órbita.

Já a banda de condução é do tipo s, possuindo então L = 0. Logo o momento

angular total J é 1
2
. Levando à estados do tipo |1

2
,±1

2
〉.

3.2.2 Caso bidimensional

Poços quânticos são exemplos clássicos para aplicação da mecânica quântica em

inúmeros livros textos [19]. Eles são estruturas formadas através do confinamento

em uma das direções através de inclusão de barreiras de potencial. Na área de semi-

codutores foi posśıvel formar poços quânticos através das técnicas de crescimento

epitaxial, tais como o molecular beam epitaxy (MBE) ou o metal organic chemical

vapor deposition (MOCVD), com as quais é posśıvel crescer camadas finas de poucos

átomos em cima de semicondutores com parâmetros de rede comparáveis. O poço

quântico de estudo nesta dissertação é formado por GaAs com uma espessura de

100 Å e barreiras de Al0.30Ga0.70As.

Com o confinamento em uma das direções a estrutura de banda descrita na

seção anterior se modifica. A principal alteração ocorre entre os ńıveis buraco pesado

e leve em
−→
k = 0 que no caso 3D eram degenerados. Através de cálculos pertubativos
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no hamiltoniano de Luttinger [20], esta degenerecência é quebrada por causa do

potencial introduzido pelo poço quântico [21]. Esta quebra de degenerecência é

mostrada na figura 3.3 abaixo.

Figura 3.3: Dispersão de energia para um poço quântico de GaAs considerando
apenas bandas parabólicas no ponto Γ.

3.2.3 Regras de seleção

Antes de falar sobre as regras de seleção envolvidas nas transições entre banda de

condução e buracos pesados e leves, é importante discutir como são realizadas as

transições ópticas entre bandas nos poços quânticos semicondutores.

A interação da luz com a matéria é geralmente dada pela aproximação da

interação de dipolo elétrico. A equação de Schrödinger para o elétron num campo

eletro-magnético é [22]:

(
(p̂ + eA)2

2m
+ Vcristal)Ψ = i~

∂Ψ

∂t
(3.5)

onde A é o vetor potencial, p̂ é o operador momento e Vcristal é o potencial

do cristal ou da heteroestrutura. O hamiltoniano de interação com a luz pode ser

tratado perturbativamente. Expandindo o termo de energia cinética e subtraindo

do hamiltoniano sem interação com a luz, temos a seguinte perturbação:
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HI =
e

2m
(A · p̂ + p̂ ·A + eA2) (3.6)

O termo A2 é de segunda ordem e então será desprezado. Operando o termo

p̂ ·A temos:

p̂ ·AΨ = −i~∇ · (AΨ) = −i~[(∇ ·A)Ψ + A · (∇Ψ)] (3.7)

Usando o calibre de Coulomb e usando o fato de que o vetor escalar é zero

(isto pode ser visto pela eq. 3.5), logo E = −∂A
∂t

. Podemos então escrever HI

como (e/m)A · p̂. A onda eletromagnética em questão é do tipo plana e podemos

considerar que o campo magnético é despreźıvel. Então podemos escrever o campo

elétrico como E(R,t) = 2E0cos(Q ·R− ωt)ê onde Q é a direção de propagação da

onda e ê é o vetor de polarização. Logo HI fica escrito da forma:

HI =
eE0

imω
[ei(Q·R−ωt) − e−i(Q·R−ωt)](ê · p̂) (3.8)

Finalmente, temos a aproximação de dipolo elétrico, dada pela equação acima.

Em fenômenos ópticos a equação 3.8 pode ser simplificada pois temos apenas transições

verticais entre bandas e o momento do fóton pode ser considerado muito pequeno,

logo Q = 0.

Agora que mostramos que a interação da luz num semicondutor pode ser

tratada como uma perturbação de dipolo elétrico, a relação com a f́ısica atômica

fica clara. Nesta teoria o momento de dipolo elétrico se relaciona com estados finais

e iniciais de uma dada transição eletrônica e ela só pode acontecer quando obedece

a seguinte regra de seleção:

∆(Jz) = Jz,final − Jz,inicial = 0,±1 (3.9)

Logo no semicondutor uma transição entre as bandas de valência e condução

tem que satisfazer esta mesma regra de seleção. A figura 3.4 mostra as regras de

seleção envolvidas entre transições dos ńıveis buraco pesado e leve para a banda de

condução.

As transições só podem ocorrer quando o fóton absorvido carrega momento

angular igual ao da transição envolvida. Por exemplo na transição entre o ńıvel
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Figura 3.4: Regras de seleção para transições involvendo buracos pesados (HH),
leves (LH) e banda de condução.

buraco pesado Jz = 3
2

para a banda de condução Jz = 1
2

houve variação de mo-

mento −1, logo o fóton absorvido carregava momento angular −1 [21]. Esse fóton é

caracterizado por ser circularmente polarizado para direita (denotado aqui por σ−).

Uma transição na qual ocorre absorção de um fóton circularmente para esquerda

(σ+) por exemplo, poderia levar a uma transição entre buraco pesado Jz = −3
2

para

banda de condução Jz = −1
2
.

3.3 Éxcitons

Quanto temos absorção de um fóton com energia maior ou igual ao gap, um elétron

é excitado para a banda de condução e um buraco (pesado ou leve) é criado na

banda de valência. Tendo cargas contrárias e massas efetivas diferentes, podem

formar um estado ligado através da interação coulombiana. Este estado ligado é

chamado de éxciton. Considerando que apenas um par elétron-buraco foi criado,

podemos escrever a equação de Schrödinger independente do tempo para o éxciton

(denotado por X) como:

[(Ec− ~2

2m∗
e

∇2
e)−(Ev+

~2

2m∗
h

∇2
h)−

e2

4πε|re − rh|+Ve+Vh]Ψ(re, rh) = EΨ(re, rh) (3.10)

onde Ec,v e m∗
e,v são as energias das bandas de condução e valência e massas

efetivas do elétron e buraco respectivamente e Ve e Vh são os potenciais que confinam

elétrons e buracos em um poço quântico, respectivamente. No caso tridimensional

esses dois potenciais são nulos, então a resolução da eq. 3.10 se torna simples.
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Podemos mudar as coordenadas da eq. 3.10 para as coordenadas de centro de

massa e relativa:

rCM =
m∗

ere+m∗
hrh

M
, r = re − rh (3.11)

Onde a massa total é M = m∗
e + m∗

h e massa reduzida é 1
mX

= 1
m∗

e
+ 1

m∗
h
.

Reescrevendo a eq. 3.10 nas novas coordenadas temos:

[(− ~2

2M
∇2

CM) + (− ~2

2mX

∇2
r −

e2

4πεr
)]Ψ = (E − Egap)Ψ (3.12)

O primeiro parênteses que envolve apenas a coordenada do centro de massa

leva a soluções do tipo ondas planas. A solução para a energia do centro de massa

é então do tipo:

ECM =
~2K2

2M
(3.13)

Para o segundo parênteses temos uma equação t́ıpica de átomo de hidrogênio,

porém com constante dielétrica ε e massa mX . As soluções para energia ficam então

da forma:

Er =
mX

2

e4

16π2ε2~2

1

n2
(3.14)

Logo a energia total E(K) do éxciton é:

E(K) = Egap +
~2K2

2M
− mX

2

e4

16π2ε2~2

1

n2
(3.15)

Pode-se ver pela equação acima que os estados excitônicos possuem uma ener-

gia mais baixa que o mı́nimo da banda de condução. A diferença de energia entre o

mı́nimo da banda de condução e o mı́nimo do estado excitônico é caracterizado pela

energia de ligação EB, que é a energia gasta para que o elétron e buraco forme um

estado ligado. A figura 3.5 mostra o cálculo da dispersão de energia para o éxciton

com os parâmentros para o GaAs à temperatura ambiente. A figura mostra o ńıvel

fundamental do éxciton n = 1 até o ńıvel excitado n = 5, onde a energia tende ao

valor da energia do gap do GaAs. Para o GaAs bulk (tridimensional) a energia de

ligação é tipicamente da ordem de 4 meV.

O cálculo para a energia de ligação do éxciton em poços quânticos se com-

plica imensamente. Agora na equação 3.10 deve-se considerar os potenciais do poço
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Figura 3.5: Cálculo da dispersão em energia para o éxciton 3D (unidades de Energia
em eV e vetor de onda em m−1).

quântico nos elétrons e buracos. Existem dois métodos amplamente usados para

realizar estes cálculos: por métodos variacionais e ou pelo método de dimensão fra-

cionária [23]. O primeiro envolve cálculos de integrais que na sua maioria são resolvi-

das computacionalmente [24]. O segundo método considera que o éxciton em um

meio anisotrópico (poço quântico), pode ser tratado como em um meio isotrópico,

porém com a presença de um espaço fracionário [25]. Dessa forma a equação de

Schrödinger fica escrita numa forma α-dimensional, se α = 3 a energia de ligação

do éxciton é justamente a do caso tridimensional, se α = 2 a energia é do caso bidi-

mensional. A figura 3.6 mostra a energia do éxciton em função da largura do poço

quântico de GaAs e barreiras de AlxGa1−xAs calculado pelo método variacional [26].

Por este gráfico vemos que para o poço quântico usado nesta dissertação, a energia

de ligação do éxciton formado por buraco pesado é ∼ 8 meV.

3.4 Polaritons

Apresentamos nas seções anteriores como é a estrutura de bandas para um poço

quântico de GaAs e o que são os éxcitons nessas estruturas. Nesta seção será inclu-

ida a interação do éxciton com o campo eletromagnético dentro da microcavidade,

criando o que se chama de polaritons. Polaritons em microcavidades podem ser
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Figura 3.6: Cálculo pelo método varacional para o éxciton em função da largura
do poço quântico de GaAs e barreiras de AlxGa1− xAs.[Greene, Bajaj and Phelps
(1984)]

descritos por um modelo semi-clássico ou quântico. No modelo semi-clássico [27] as

equações de Maxwell são resolvidas através de uma resposta não local da susceptibil-

idade do éxciton no poço quântico. Já o modelo quântico se baseia na quantização

do campo eletromagnético na cavidade, e na diagonalização do Hamiltoniano to-

tal de interação éxciton e fóton [28]. Nesta seção iremos estudar apenas o modelo

quântico.

Antes de começar o tratamento é importante caracterizar a microcavidade

quanto aos graus de liberdade para o vetor de onda. O vetor de onda k pode ser

dividido em uma componente paralela e outra perpendicular (eixo z):

k = k|| + kz (3.16)



Caṕıtulo 3. Microcavidades Semicondutoras - Estrutura eletrônica 20

onde o eixo z é a direção de crescimento do poço quântico e da microcavidade,

portanto, o éxciton e o fóton estão confinados na direção z, porém livres no plano

xy. Um fóton livre nas três direções possui uma dispersão que é um cone de luz, já

quando confinamos o fóton em uma direção, a dispersão torna-se parabólica, como

se vê na equação 3.17.

E =
~c

neff

|k| = ~c
neff

√
k2
|| +

π2

L2
eff

(3.17)

Onde neff e Leff são o ı́ndice de refração e largura da cavidade efetivos respec-

tivamente. Logo a dispersão do fóton depende apenas de k||. Podemos relacionar a

freqüência da luz incidente com a freqüência da luz dentro da microcavidade através

do ângulo θ de incidência (Fig. 3.7) por k|| = ω0

c
senθ [29]. Eliminando k|| na eq. 3.17

teremos a energia do fóton na cavidade (Ecav) dependendo do ângulo de incidência

e da energia do fóton fora da cavidade E0:

Ecav = E0

(
1 +

sen2θ

n2
eff

) 1
2

(3.18)

Definido a dispersão do fóton dentro da cavidade, devemos agora determinar

o Hamiltoniano que descreve o éxciton e o fóton interagindo na microcavidade. O

operador Hamiltoniano total (Ĥ) pode ser dividido em três partes, o Hamiltoniano

do fóton (Hcav), do éxciton (HX) e de interação (Hint):

Ĥ = Hcav + HX + Hint (3.19)

No plano da segunda quantização, podemos escrever cada termo do Hamilto-

niano de acordo com operadores de criação e aniquilamento para éxcitons e fótons.

Temos então:

H = Ecav,ka
†
kak + EX,kb

†
kbk + ~Ω0(a

†
kbk + akb

†
k) (3.20)

Onde a†k e b†k cria fóton e éxciton com momento k e com energia Ecav e EX .

O terceiro termo é referente a interação de dipolo entre o fóton e o éxciton, onde

se cria um fóton com aniquilamento de um éxciton e vice-versa. A energia dessa

interação possui amplitude ~Ω0. Analisando a forma deste Hamiltoniano, a base

para os autovetores pode ser escrita da seguite forma:
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Figura 3.7: Vetor k|| dependendo do ângulo e freqüência da luz incidente na amostra
de microcavidade.

|1〉 = |Xk, 0〉 = |Xk〉 ⊗ |0 >
|2〉 = |0, Fk〉 = |0〉 ⊗ |Fk >

(3.21)

A autovetor |1〉 significa que existe um éxciton com vetor de onda k (Xk) e

nenhum fóton, e o autovetor |2〉 não existe éxciton mas existe um fóton em k (Fk).

O Hamiltoniano pode então ser escrito da forma matricial:

H =

( 〈1|Ĥ|1〉 〈1|Ĥ|2〉
〈2|Ĥ|1〉 〈2|Ĥ|2〉

)
(3.22)

Aplicando os vetores da base 3.21 em 3.20 e notando que a†kbk|1〉 −→ |2〉 e que

akb
†
k|2〉 −→ |1〉, temos:

H =

(
EX,k ~Ω0

~Ω0 Ecav,k

)
(3.23)

Fazendo det(H − λI) = 0, onde I é matriz identidade, temos os autovalores

de energia:

E±(k||) =
Ecav + Eex

2
±

√
~2Ω2

0 +
∆2

4
(3.24)
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O autovalor de energia positiva é chamado de Upper Polariton Branch (UPB)

e o de energia negativa como Lower Polariton Branch (LPB), e ∆ = Ecav − EX é

chamado de dessintonia da cavidade. A separação em energia entre os ramos UPB

e LPB é quantificado por ~Ω0, onde Ω0 é a chamada freqüência de Rabi.

Para o cálculo da dispersão em energia do polariton, consideraremos a energia

do éxciton como constante, já que para pequenos vetores de onda, a parabolicidade

da banda é despreźıvel. A energia do fóton na cavidade é dada pela relação 3.18. A

figura 3.8 mostra cálculo feito para EX = 1.5 eV e para três diferentes dessintonias

(∆ < 0, ∆ = 0 e ∆ > 0).

Figura 3.8: Dispersão do polariton em função do ângulo θ. A) Para ∆ < 0. São
mostrados os ramos de menor para maior energia LPB(linha fechada), éxciton(linha
tracejada), dispersão da cavidade(linha tracejada) e do UPB(linha fechada), a
mesma seqüência serve para os outros gráficos. B) Para ∆ = 0. C) Para ∆ > 0
(unidades de em graus).

A figura 3.9 mostra a dispersão da energia do polariton para um ângulo fixo

(θ = 0) e variando-se a dessintonia.

O primeiro resultado experimental mostrando a dispersão do polariton em

microcavidades está no trabalho de Weisbuch et al. [3]. Na microcavidade de estudo

nessa dissertação tal comportamento foi verificado por Cotta et al. [30] através de

medidas de reflectância na amostra, tal resultado é mostrado na figura 3.10 abaixo.

Na medida de reflectância (Fig. 3.10) vemos dois picos de baixa reflectância.

Quando se introduz a interação da luz com o éxciton, o modo da cavidade (como

visto nos cálculo de reflectância do Cap. 2) se divide em dois modos. O modo de
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Figura 3.9: Dispersão do polariton em função da dessintonia ∆.

Figura 3.10: Medida de reflectância variando posição na amostra. A linha traceja
é um guia para os olhos. [E. A. Cotta et al. (2004)].

maior energia visto na figura é o UPB e o de menor o LPB. O comportamento dos

dois modos segue o padrão calculado pela figura 3.9.
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3.5 Biéxcitons

Quando a concentração de éxcitons num sistema é suficientemente alta, novos efeitos

interessantes podem ocorrer. Normalmente, a concentração de éxcitons pode ser

aumentada através de excitações ópticas com potências cada vez mais elevadas.

Quando esta concentração é alta, os éxcitons podem começar a se juntar para for-

mar biéxcitons, tŕıons ou outros tipos de moléculas excitônicas [31]. Nesta seção

estamos interessados nos biéxcitons, que são moléculas formadas por dois éxcitons

similarmente a uma molécula de H2. Os biéxcitons foram primeiramente propostos

teoricamente por Lampert [32] e Moskalenko [33] e as primeiras evidências experi-

mentais vieram com Mysyrowicz et al. [34].

A energia do biéxciton é EXX(k) = 2EX(k) − Eb
XX , onde EX(k) é a energia

do éxciton e Eb
XX é a energia de ligação necessária para formar o biéxciton. Por esta

equação, a energia do biéxciton é quase o dobro da energia do éxciton, mas de fato

o processo de recombinação do biéxciton e fóton emitido de freqüência νXX pode

ser entendido como se segue:

(biexciton) → (exciton) + hνXX (3.25)

Por conservação de energia temos:

2EX(k)− Eb
XX = hνXX + EX(k) (3.26)

Logo:

hνXX = EX(k)− Eb
XX (3.27)

O biéxciton então recombina liberando um éxciton livre e um fóton com energia

menor que a energia de transição do éxciton caracterizada pela energia de ligação

do biéxciton. Vários experimentos em poços quânticos mostram que a energia de

ligação do biéxciton é da ordem de ∼ 1.1 meV para poços de 100 Å de largura

[35],[36].

Desde o ińıcio da seção mostrou-se que a formação de biéxcitons está intima-

mente ligada com a densidade de éxcitons no sistema, mas o valor desta densidade

não ficou definida. No trabalho de Cingolani et al. [37] mostrou-se três regimes

diferentes para recombinação de éxcitons em poços quânticos de semicondutores
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III-V. Para densidades de éxcitons menores que ∼ 1010 cm−2 a maior parte das

transições envolvem apenas éxcitons. Para densidades da ordem de ∼ 1011 cm−2

ocorre formação de biéxcitons. E para densidades maiores que ∼ 1012 cm−2 os esta-

dos excitônicos são ”quebrados”e existem transições apenas entre elétron e buraco.

3.6 Bipolaritons

Assim como os éxcitons se acoplam com os fótons da microcavidade para formar

os polaritons, é de se esperar que se observe este mesmo fenômeno quando existem

biéxcitons. Quando o biéxciton se acopla com dois fótons na cavidade, são formados

os bipolaritons.

A primeira evidência experimental de biéxcitons em microcavidades foi re-

alizada por Neukirch et al. [38]. Usando uma microcavidade semicondutora do

grupo II-VI, eles puderam distinguir polaritons e bipolaritons através de experi-

mentos pump-probe. Vários outros grupos reportaram resultados semelhantes [39],

[40]. No trabalho de Baars et al. [41] foi mapeado a dispersão em energia para os

bipolaritons e compararam os resultados obtidos com cálculos. Analogamente ao

polariton, o bipolariton apresenta também ramos chamados de upper bipolariton

branch (UBB) e lower bipolariton branch (LBB). A figura 3.11 mostra a dispersão

medida e calculada para o polariton e bipolariton em uma microcavidade com poço

quântico de InGaAs.

Pela figura 3.11 vemos que a diferença de energia entre o LBB e o LPB pode

variar entre ∼ 1 meV até menos que ∼ 0.30 meV dependendo da dessintonia (∆).
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Figura 3.11: Dados experimentais e calculado para: UPB e LPB para circulos
abertos e linhas fechadas, UBB e LBB para quadrados e triângulos fechados e linhas
tracejadas .[Baars et al. (2000)].
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Amostra e técnicas experimentais

4.1 Amostra

A amostra (ver Fig. 4.1 e seu espectro de reflectância na Fig. 4.2) utilizada neste

estudo foi crescida pela técnica de MBE (molecular beam epitaxy) pela empresa

IQE Inc. (USA), já especificada por Cotta [42]. Seus espelhos DBR consistem de

camadas alternadas de AlAs e Al0.20Ga0.80As com espessuras de λ/4n, onde n é

ı́ndice de refração da respectiva camada e o comprimento de onda ressonante λ é

800 nm. A parte do DBR superior consiste de 24 pares e a inferior de 29.5 pares. A

cavidade é feita de Al0.30Ga0.70As com espessura de λ/n, o que permite um anti-nó

do campo eletromagnético no centro da cavidade. Nesta posição foi crescido um

poço quântico(QW) de GaAs de 10 nm de espessura, que será o meio de ganho. Um

QW desta largura em temperaturas criogênicas (∼ 10 K) possui energia de transição

excitônica fundamental de ∼ 800 nm, o que corresponde à energia de ressonância

da cavidade. Além disto a metade superior da camada de λ/n não é completamente

plana, isso foi feito fazendo a amostra parar de girar durante o crescimento desta

parte na câmara de MBE. Pode-se pensar então na amostra com um formato de

uma cunha, onde há pequenos desvios (∼ 1 nm) em torno do comprimento de onda

ressonante.

27
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Figura 4.1: Amostra de microcavidade com um poço quântico de GaAs

Figura 4.2: Espectro de reflectância da luz branca da amostra a temperatura de 77
K.

4.2 Detalhes experimentais

4.2.1 Ângulo mágico

De acordo com o Caṕıtulo 3 podemos acessar modos de polaritons de acordo com

o vetor de onda paralelo (k||). Ao variar o ângulo θ do laser de bombeio incidente
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Figura 4.3: Diagrama de dispersão de energia do lower polariton branch mostrando
o ângulo mágico.

com relação à normal da amostra, temos fotóns na cavidade que acessam diferentes

k||.

Um comportamento interessante da dependência da emissão dos polaritons

com o ângulo de bombeio está nos trabalhos de P. G. Savvidis et al.[6] e C. Ciuti

et al.[43]. Ao variar o ângulo de bombeio foi observado uma enorme amplificação

(x100) da emissão de polaritons. Este chamado ângulo mágico é tal que o k|| faz

com que a energia se conserve da seguinte forma: ELP (0) + ELP (2k||) = 2ELP (k||).

Este ângulo corresponde ao ponto de inflexão da curva de dispersão de energia do

lower polariton branch(ver Fig.4.3).

4.2.2 Fotoluminescência ressonante

Foi utilizada a fotoluminescência ressonante como técnica experimental principal.

Usando um laser sintonizável de Titânio-Safira (modelo 3900S da Spectra Physics)

na região de 800 nm pode-se observar apenas transições eletrônicas que tenham en-

ergia igual ou menor que a energia usada pelo laser. Desta forma pode-se selecionar

apenas transições que interessam ao estudo. Uma das vantagens da excitação resso-

nante em comparação com a não ressonante, é que nesta última gera-se éxcitons

num cont́ınuo de eletron buraco e então eles vão para o fundo da banda através de

espalhamento por fônons. Já com a excitação ressonante gera-se estados de inter-

esse apenas com a energia desejada. Dessa forma a luminescência de polaritons é

eficiente.
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O laser utilizado tinha energia levemente maior que a energia do lower polari-

ton branch (cerca de 1.5 meV) e incidia na amostra resfriada a cerca de 10 K em

um criostato de dedo frio (ver Fig.4.4). A emissão era então coletada por uma lente

e levada até o espectrômetro e dispersada numa grade de difração para obtenção

dos espectros. Foram utilizados dois diferentes espectrômetros(Jobin Yvon T6400

e Spex 1400), com uma grade de 1800 l/mm (resolução ∼ 0.1 meV) e 600 l/mm

(resolução ∼ 0.15 meV), este último foi utilizado nas medidas de polarização. Para

a deteccção no Jobin Yvon T6400 foi utilizado um charge coupled device (CCD)

resfriada a nitrogênio ĺıquido e no Spex 1400 uma fotomultiplicadora.

No trabalho de E. A. Cotta[42] foi feito um experimento variando-se o ângulo

de incidência nesta amostra e o ponto de maior intensidade de emissão de polaritons

correspondeu ao ângulo mágico θ = 11 graus. Neste trabalho foi utilizado portanto

este ângulo para gerar o chamado laser de éxciton-polariton[44],[45]. O esquema

experimental é apresentado na Fig.4.4 . Foram utilizados espelhos dielétricos de

alta reflectividade na região de 800 nm e a lente usada para focar o laser e colimar o

sinal emitido da amostra para o espectrômetro possui foco de 5 cm (spot na amostra

de diâmetro ∼ 30 µm). O laser de bombeio incidia 1 cm deslocado do centro do

lente, fazendo um ângulo de incidência de 11 graus.

Figura 4.4: Montagem experimental utilizada
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4.2.3 Perfil da emissão

A potência da emissão da amostra era forte (∼ 5 mW) o que permitiu que fosse

colocado um separador de feixes (BS na Fig.4.4) logo após a lente de colimação. Foi

colocado então uma câmera CCD em frente da emissão, o que gerava a imagem do

perfil espacial da emissão. Através de um programa para tratamento de imagens

pôde-se obter um perfil da variação da intensidade emitida versus a posição espacial.

A área do perfil de emissão é de ∼ 30× 30 µm, que é da mesma ordem do spot do

laser na amostra, já que a lente de colimação é a mesma usada para focar o laser na

amostra.
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Resultados e Discussão

5.1 Experimentos variando a dessintonia

Observamos a emissão do LPB na microcavidade bombeando com o laser de Ti-

saphire com energia de 3.0 meV acima do LPB e com um ângulo de θ = 11 graus em

relação a normal da microcavidade. Ao mudar a posição da amostra através de um

micrômetro acoplado no criostato, conseguimos sintonizar a energia da cavidade(EC)

de acordo com a energia do éxciton(EX). Definindo a dessintonia como ∆ ≡ EC −
EX , pode-se ver então que quando ∆ = 0 a cavidade está em ressonância com

a transição excitônica do poço quântico. Ao dessintonizar a energia da cavidade

podemos observar um desdobramento do pico de emissão do LPB em dois picos que

vão se afastando conforme mudamos a dessintonia. Esse comportamento é mostrado

na Fig.5.1. Nesta medida utilizamos uma potência de bombeio de 400 mW e uma

temperatura de 10 K. A figura mostra uma série de medidas de fotoluminescência,

uma para cada posição na amostra. Os espectros foram normalizados de acordo com

a intensidade do laser espalhado que chegava ao espectrômetro. O deslocamento

total na amostra foi de 1.4 mm o que levou a um deslocamento em energia do LPB

de 1.9 meV. Os dois picos se distanciam um do outro conforme a dessintonia até a

posição de 1.05 mm quando a distância entre eles fica constante e é de 0.25 meV.

Sendo que o novo pico possui energia maior em relação ao LPB.

Na posição de ∼ 0.6 mm foi onde encontramos a maior intensidade de emissão

de polaritons, ou seja, nesta região ∆ = 0. Ao fazer uma dessintonia positiva

(EC > EX) obtemos então este novo pico pode ser devido à recombinação de

32



Caṕıtulo 5. Resultados e Discussão 33

Figura 5.1: Sequência de espectros de fotoluminescência variando-se a posição da
amostra (dessintonia).

biéxcitons dentro da microcavidade, mais especificamente com lower bipolariton

branch(LBB). A importância deste resultado é que esta nova emissão não aparece

quando a cavidade está em dessintonia com a energia do éxciton. Precisamos então

que a eficiência da emissão do LPB não seja a ideal para que ocorra a emissão do

LBB.

Neste ponto dos resultados experimentais não fica claro que este novo pico

esteja relacionado com a emissão de bipolaritons. O motivo principal é que a energia

de ligação para biéxcitons em poços quânticos de GaAs é da ordem de 1 a 2 meV

(vide caṕıtulo 3), muito maior que a diferença de energia que medimos de 0.25 meV.

Porém a hipótese de que estamos lidando com recombinação de bipolaritons não pode

ser descartada com estas medidas. Isso porque como vimos no caṕıtulo 3, quando
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estamos em uma microcavidade a dispersão de energia muda tanto para éxcitons e

biéxcitons. Ou seja, na microcavidade as energias de transição não são as mesmas

que para poços quânticos simples. Com o decorrer deste caṕıtulo mostraremos duas

fortes evidências para que este novo pico seja devido a emissão de bipolaritons.

5.2 Experimentos variando a potência de bombeio

A partir do resultado anterior descobrimos como essa nova emissão aparecia. Uma

importante forma de analisar a transição que estamos observando é fazendo a de-

pendência com a potência de bombeio. Como vimos no caṕıtulo 3 a criação de

biéxcitons num semicondutor está intimamente relacionada com a densidade de

éxcitons no sistema. A densidade de éxcitons é facilmente alterada quando mu-

damos a potência do laser de bombeio na amostra.

A figura 5.2 abaixo contém espectros de fotoluminescência variando-se a potência

de bombeio de 300 a 500 mW retirada de outra posição na amostra. Observamos

novamente o aparecimento do novo pico que estamos atribuindo à emissão do LBB

para potências mais altas de bombeio. Porém ao contrário da Fig. 5.1 o LBB está

com energia menor de ∼ 0.27 meV em relação ao LPB.

Através dos espectros da Fig. 5.2 podemos interpolar os espectros com funções

gaussianas e retirar a intensidade integrada da curva e a largura de linha dos espec-

tros. A Fig. 5.3 mostra o logaŕıtimo da intensidade integrada de ambos picos versus

o logaŕıtimo da potência de bombeio. A partir destes dados verificamos que a partir

de uma potência de 400 mw a emissão de bipolaritons foi eficiente, chegando a ser

maior que do LPB para potências maiores que 460 mW. O comportamento desta

figura mostra um claro limiar na potência para emissão de bipolaritons. Podemos

avaliar a densidade de éxcitons criados no sistema da seguinte forma:

DX =
τP

EXA

3

100

10

100
(5.1)

Onde DX é a densidade de éxcitons por cm2, P é a potência de bombeio, EX é

a energia do éxciton criado, τ é a tempo de vida do éxciton, A é área do spot do

laser e os fatores 3
100

e 10
100

são as porcentagens da luz absorvida do poço quântico e

acoplada na amostra respectivamente. Para uma potência de bombeio de 400 mW,

energia do éxciton de 1.55 eV, diâmetro do spot de 20 µm e τ = 200 ps, temos
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Figura 5.2: Espectros de fotoluminescência variando-se a potência do laser de
bombeio na amostra.

uma densidade de ∼ 3× 1011 cm−2. Esse resultado está de acordo com Cingolani et

al.[37], que é a densidade prevista para criação de biéxcitons.

Analisamos agora a dependência da largura do pico a meia altura (full width

at half maximum-FWHM) em função da potência de bombeio através da figura 5.4.

Na faixa de potências medidas o LPB já estava acima do limiar para emissão laser,

por isso sua largura de linha era pequena da ordem da resolução do espectrômetro

(∼ 0.10 meV), um estudo mais detalhado deste comportamento pode ser encontrado

na referência [42]. No limiar de 400 mW de potência, onde a emissão de bipolaritons

se torna eficiente, a largura de linha diminui bruscamente e se torna estável com o

valor de ∼ 0.13 meV, mas nunca menor que a largura de linha do polariton.

Uma quantidade útil para se caracterizar o quão forte é uma transição eletrônica

é a oscillator strength f (força de oscilador, mas aqui usamos o termo em inglês ad-

equando ao termo usado na literatura técnica). Logo a intensidade que se obtem

em espectros de fotoluminescência é proporcional ao oscillator strength da transição
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Figura 5.3: Intensidade integrada versus potência de bombeio.

eletrônica. No trabalho de Saba et al. [46] foi usado uma microcavidade e através

de experimentos de pump-probe foi verificado transições de biéxcitons neste sis-

tema. Através da intensidade das medidas de transmissão na amostra, Saba et al.

conseguiram mostrar que a partir de uma certa potência de bombeio, o oscillator

strength do biéxciton começava a aumentar enquanto o do éxciton começava a di-

miniur. Ou seja, quando se aumenta a potência de bombeio, os éxcitons criados

começam a formar biéxcitons ao invés de recombinarem para a banda de valência,

nascendo assim o termo transferência de oscillator strength.

Através de nossas medidas de fotoluminescência podemos conseguir esse tipo

de informação e saber se a transferência de oscillator strength ocorre em nosso sis-

tema. Para isso, a intensidade integrada foi utilizada como sendo proporcional ao

oscillator strength, e normalizando cada ponto da Fig. 5.3 pela soma das con-

tribuições excitônicas e biexcitônicas, teremos uma idéia de quão rápido aumenta a

emissão de bipolaritons em relação a de polaritons em função da potência. A figura

5.5 abaixo mostra esse tipo de transferência de oscillator strength.
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Figura 5.4: Largura de linha(FWHM) versus potência de bombeio.

Pela Fig. 5.5 vemos que a partir de 400 mW a emissão de bipolaritons cresce

mais rápido que a de polaritons. Portanto esta transferência de oscillator strength

que é verificada pela Fig. 5.5 é uma boa indicação da presença de biéxcitons no poço

quântico. Mas a transferência de oscillator strength pode estar sendo mascarada pela

própria caracteŕıstica da curva de intensidade integrada versus potência de bombeio.

A dependência dessa curva pode possuir aspectos da mudança da taxa de emissão

espontânea pela presença da cavidade para emissão tipo laser e talvez por isso a

transferência de oscillator strength esteja mascarada. Então apesar de ser uma boa

indicação, já que é confirmada por outros autores, esta medida é indireta.

Para finalizar esta seção iremos discutir uma posśıvel explicação do por quê a

emissão do LBP está com energia menor em relação ao LPB na Fig. 5.2, ao contrário

da Fig. 5.1. Esta aparente contradição pode ser explicada ao analisarmos a forma

da dispersão de energia em função da dessintonia para polaritons e bipolaritons. A

primeira tem sido estudada extensivamente nos últimos anos, porém pouco se sabe

sobre a dispersão de bipolaritons. Vimos no caṕıtulo 3 que a forma da curva de
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Figura 5.5: Área integrada normalizada pela soma de ambas contribuições.

dispersão de polaritons depende intimamente na dessintonia, na energia do éxciton

e consequentemente na massa efetiva dessa quasi part́ıcula no semicondutor. Para

biéxcitons é de se esperar que a forma da dispersão de energia dependa dos mesmos

fatores que a do éxciton, porém com valores diferentes. Sendo assim podemos pensar

que para certos valores de dessintonia a curva do lower polariton branch cruze com

a curva do lower bipolariton branch. Portanto dependendo da dessintonia (posição

na amostra) a energia da transição do bipolariton seja maior ou menor que a do

polariton. A figura qualitativa 5.6 mostra como isso poderia acontecer.

5.3 Medidas de Polarização

Vimos no caṕıtulo 3 as regras de seleção para transições entre os ńıveis de buracos

pesados para a banda de condução. As transições permitidas são então entre ńıveis

de buraco pesado Jz = +3
2

para Jz = +1
2

da banda de condução com absorção de
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Figura 5.6: Curva de dispersão qualitativa para LPB e LBB em dois casos de
diferentes dessintonias.

um fóton circularmente polarizado para esquerda (definido aqui como σ+) ou de

Jz = −3
2

para Jz = −1
2

através de um fóton circularmente polarizado para direita

(σ−). Um éxciton então formado por um buraco pesado e um elétron na banda de

condução pode possuir momento angular Jz = ±1 dependendo de qual transição ele

foi formado. Um biéxciton só pode ser criado por dois éxcitons de momento angular

contrários devido a conservação do momento angular[47]. A figura 5.7 mostra um

diagrama de éxciton e biéxciton com as transições proibidas e permitidas.

A Fig. 5.7 representa uma analogia de um sistema atômico de três ńıveis,

onde o estado fundamental é representado por |0〉, o éxciton por |X〉, o biéxciton

por |XX〉 e a soma de dois éxcitons desacoplados por |X〉+ |X〉. A excitação de um

estado biexcitônico só pode ser conseguida através de um éxciton |X+〉 e outro |X−〉.
Isto ocorre através da absorção de dois fótons cicularmente polarizados (σ+ + σ−)

ou de dois com polarização horizontal(x ) ou vertical já que são combinações lineares

da luz circularmente polarizada.

A partir disto a medida mudando-se a polarização do laser de bombeio é muito

importante para se detectar a presença de biéxcitons neste sistema de microcavi-

dades. Usamos um compensador de Babinet que é composto por dois prismas de

quartzo livres para se mover um em cima do outro, com isto é posśıvel mudar a fase

relativa da luz de entrada. Portanto tem-se um instrumento capaz de mudar contin-
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Figura 5.7: Diagrama de transições permitidas e proibidas num sistema de
éxciton-biéxciton.A)Excitação com luz circularmente polarizada para direita e es-
querda.B)Excitação com luz horizontalmente polarizada.C)Excitação com luz circu-
larmente polarizada apenas para esquerda.

uamente de uma luz linearmente polarizada para elipticamente e até circularmente

polarizada.

A medida foi realizada com o laser de Ti:Safira com potência de 400 mW pas-

sando pelo compensador de Babinet e incidindo sobre a amostra como nos experi-

mentos anteriores. Colocando-se um polarizador após o compensador e analizando

a potência da luz laser com um medidor de potência temos como saber se a luz é

circularmente, elipticamente ou linearmente polarizada. Bombeando a amostra com

uma luz linearmente polarizada, encontramos uma posição onde havia emissão do

polariton e bipolariton. Ajustando-se o compensador a luz linear foi gradualmente

mudando para circularmente polarizada conforme figura 5.8.

A Fig. 5.8 mostra a intensidade de emissão do LPB e LBB depedendo do fator

ρ que é definido abaixo:

ρ =
Imax − Imin

Imax + Imin

(5.2)

Onde Imax é a intesidade medida pelo medidor de potência com polarizador a
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Figura 5.8: Intensidade do pico versus ρ. As linhas são guias para os olhos.

zero graus e Imin com o polarizador a 90 graus. Dessa forma quando ρ = 0 a luz

é circularmente polarizada apenas numa direção e ρ = 1 é linearmente polarizada.

Vemos claramente pela figura 5.8 que existe uma dependência com a polarização

para a emissão de bipolaritons. Quando ρ = 0 não existe criação de biéxcitons no

poço quântico. Esta tendência continua até que a luz começa a ter um carácter

linear(ρ > 0.3), e então começa a acontecer emissão de biéxcitons.

A figura 5.9 mostra o espectro coletado quando bombeamos a amostra com

laser linearmente polarizado e circularmente polarizado. Fica claro por esta medida

que existe uma forte relação de polarização de bombeio com a existência ou não do

segundo pico de emissão. Pelas regras de seleção apresentadas no ińıcio desta seção,

a hipótese de estarmos lidando com bipolaritons na microcavidade é reforçado.
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Figura 5.9: Espectros medidos com bombeio linear ou circularmente numa direção
polarizado.

5.4 Perfil da emissão

Conforme descrito no caṕıtulo 4, colocamos um separador de feixes após a lente de

colimação e uma câmera CCD, o que nos dá uma imagem bidimensional do padrão

de emissão da microcavidade. A figura 5.10(A) abaixo é uma imagem t́ıpica da

emissão do polariton. A potência de emissão é da ordem de 5 mW. Ao mudar a

posição da amostra, verificamos que o padrão da imagem ia se alterando formando

diferentes padrões como mostra a Fig. 5.10(B).

Por estarmos usando um separador de feixes, foi posśıvel simultaneamente

medir a fotoluminescência e observar a caracteŕıstica do perfil da emissão. A figura

5.11 abaixo mostra dois espectros com sua respectiva imagem. Podemos observar que

quando existe a emissão apenas do polarion tem-se um spot apenas (Fig. 5.11(A)).

Mas quando existe a emissão tanto do polariton quanto do bipolariton, existem dois

spots (Fig. 5.11(B)). Isso é confirmado pelo uso de um programa de tratamento de

imagens que dá o perfil da emissão que é bem interpolado por gaussianas (ver Fig.
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Figura 5.10: Imagens do perfil de intensidade de emissão.

5.11 embaixo da imagem near field).

Figura 5.11: A)Espectro de fotoluminescência do polariton com o perfil de emissão
à direita, e abaixo o perfil de intensidade da linha marcada, onde os triângulos
são os dados e a linha, a interpolação gaussiana. B) O mesmo para a emissão de
bipolariton.

Esta medida indica um processo de operação distinto na formação de polari-

tons e bipolaritons na microcavidade. Porém este fato não é bem entendido com as

medidas realizadas até o momento.



Caṕıtulo 6

Conclusão

Estudamos nessa dissertação como é a interação entre a luz e part́ıculas excitônicas e

biexcitônicas em uma microcavidade semicondutora. Apresentamos a parte teórica

sobre o comportamento da microcavidade quando incidimos luz sobre ela e discuti-

mos as interações e transições envolvidas.

Como trabalho experimental, ao realizar medidas de fotoluminescência resso-

nante, verificamos o aparecimento de um novo pico ao lado da emissão do polariton

já conhecida anteriormente. Ao fazermos experimentos de variação da potência

de bombeio e de polarização da luz de bombeio, verificamos que o novo pico está

relacionado com a transição de bipolaritons na amostra utilizada. Além disso, foi

posśıvel determinar interessantes caracteŕısticas para esta nova emissão:

1)Comportamento tipo laser: pequena largura de linha e alta intensidade de

emissão.

2)Modos separados espectralmente e espacialmente: pelo perfil da emissão foi

posśıvel verificar que a emissão do polariton e bipolariton estão separadas espacial-

mente.

Estas caracteŕısicas chamam a atenção para posśıveis aplicações em ramos da

telecomunicações, já que é uma estrutura capaz de gerar feixes de alta intensidade

e com dois modos de emissão separados em energia e espacialmente.

Este trabalho como estudo de f́ısica básica deixa algumas perguntas, sobre o

motivo do bipolariton ter energia menor ou maior que o polariton dependendo da

dessintonia da cavidade [48]. Esse assunto ainda não possui o devido tratamento

teórico na literatura e deixa em aberto essa questão.
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Vários trabalhos recentes vêem buscando uma forma de se criar emaran-

hamento a partir de transições biexcitônicas. A maior dificuldade encontrada até

agora é fazer com que o fóton emitido pela dissociação do biéxciton tenha a mesma

energia que o fóton emitido pelo éxciton [49]. Com isso a criação de emaranhamento

via apagador quântico é posśıvel [11], [50]. Como vimos, este trabalho abre a pos-

sibilidade de que a transição de bipolariton e polariton possuam a mesma energia

com a correta dessintonia entre a energia da cavidade e a energia do éxciton. Essa

estrutura então se tornaria de grande valia para se gerar tal emaranhamento.



Apêndice A

Cálculos de Reflectância

Nesse apêndice mostraremos os parâmetros usados para os cálculos de reflectância

para espelhos DBR e o programa feito para ser usado no programa Mathematica.

A tabela B.1 mostra os valores usados para o cálculo e o nome da variável no

programa. A seguir é mostrado o programa escrito em Mathematica.

Parâmetro Valor usado Variável

Índice de refração AlAs 2.88 + 4430610
λ2 + 1.82×1014

λ4 n2

Índice de refração Al0.20Ga0.80As 3.35 + 4313270
λ2 + 3.77×1014

λ4 n1

Índice de refração Al0.30Ga0.70As 3.25 + 8067615
λ2 + 2.93×1014

λ4 β

Índice de refração do ar 1 n0

Índice de refração do substrato 3.8 nt

Largura das camadas de AlAs 66.6 nm l2
Largura das camadas de Al0.20Ga0.80As 57.1 nm l1
Largura das camadas de Al0.30Ga0.70As 235 nm α

Tabela A.1: Parâmetros usados para cálculos de reflectância.
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Apêndice B

Cálculo para excitons e polaritons

B.1 Parâmetros

Parâmetro Valor usado Variável

Temperatura 300K T

Energia do gap para GaAs 1.519− 5.405×10−4T 2

T+204
eV Egap

Massa do buraco pesado para GaAs 0.51m0 mh

Massa do elétron para GaAs 0.063m0 me

Constante dielétrica para GaAs 13.19εvac ε
Energia de Rabi 3.2 meV[30] Erabi

Energia do fóton de bombeio 1.5478 a 1.5551 eV Efoton

Energia do fóton de bombeio 1.5498 eV Eex

Tabela B.1: Parâmetros usados para cálculos para excitons e polaritons.

Onde m0 é a massa fundamental do elétron e εvac é a constante dielétrica para

o vácuo.
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B.2 Exciton 3D

A seguir o programa escrito em Mathematica para o cálculo da dispersão em energia

do exciton tridimensional.

B.3 Polariton

A seguir o programa escrito em Mathematica para o cálculo da dispersão em energia

do polariton em função do ângulo.
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Apêndice C

Artigo

Esse apêndice traz o artigo submetido que contém os resultados discutidos nessa

dissertação.
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