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Resumo

Esta dissertagdo tem como objetivo relatar as informacdes originadas a partir do estudo
da din&dmica do pseudo-spin do estado exciton-polariton formado em uma microcavidade
semicondutora baseada em Arseneto de Galio. O estado de exciton-polariton é apresentado
como um efeito do acoplamento entre a excitagdo do campo eletromagnético e o estado de
exciton seguindo o formalismo da teoria quéntica de muitos corpos. Algumas caracteris-
ticas fisicas da microcavidade sdo descritas, mostrando a relacdo na transicao eletrénica
inter-bandas entre o spin do exciton e a polarizagdo do feixe de excitagdo. O conceito de
pseudo-spin do polariton é construido e os principais aspectos de sua dindmica, formacao e
relaxacao, sao discutidas. Por fim, sdo descritos alguns resultados obtidos por medidas de
fotoluminescéncia resolvida no tempo, explorando os possiveis mecanismos de relaxacao de
spin na microcavidade.

Palavras-chaves: microcavidade, arseneto de galio, exciton-polariton, pseudo-spin.



Abstract

This dissertation aims to report the information derived from the study of the dy-
namics pseudo-spin state of the exciton-polariton formed in a semiconductor microcavity
based on Gallium Arsenide. Exciton-polariton state is presented as an effect of coupling
between the excitation of the electromagnetic field and exciton state following the forma-
lism of many-body quantum theory. Some physical characteristics of the microcavity are
described, showing the relationship in the inter-band electronic transition between exciton
spin and polarized excitation beam. The concept of pseudo-spin polariton is built and the
main aspects of its dynamics, formation and relaxation, are discussed. Finally, we describe
some results obtained by photoluminescence measurements resolved in time, exploring the
possible mechanisms of spin relaxation on microcavity.

Keywords: microcavity, gallium arsenide, exciton-polariton, pseudo-spin.
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Capitulo 1

Introducao

A possibilidade de fabricacdo de dispositivos opto-eletronicos dependentes de spin base-
ados em microcavidades semicondutoras tem atraido a atencdo nos ultimos anos [1, 2]. A
dinamica do spin, de elétrons e buracos, estd intrinsecamente ligada as propriedades o6ticas
do meio. Assim microcavidades tem permitido o estudo de propriedades de spin através
do estado de polarizacao da excitacao Otica. Nestes sistemas excitons em pocos quanticos
sao confinados em regides tao pequenas quanto o seu raio de Bohr, e acoplados com fétons,
criam um novo estado de excitacdo elementar conhecido como ezciton-polariton. Do ponto
de vista quantico, este estado da matéria pode ser entendido como um estado de excitacao de
dois osciladores acoplados podendo ser representado por operadores de criacao e aniquilacao
seguindo o formalismo de segunda quantizagdo. Por outro lado, é possivel utilizar as equa-
coes de Maxwell e seguir um tratamento semiclassico de interacao luz-matéria descrevendo
as alteragoes do campo eletromagnético propagando-se no cristal [3]. Respeitando as leis
de conservacao e regras de selecdo da transicao cristalina, a curva de dispersao de polariton
exibe um tipico anti-cruzamento dos dois modos normais [4, 5|, caracterizando o regime de
acoplamento forte entre a luz e a matéria. Esta curva de dispersao difere substancialmente
das dispersoes excitonica e fotonica, e depende da diferenca de energia entre elas, definindo

0 que chamamos de dessintonia.
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A formagdo dos dois auto-estados, lower polariton e upper polariton, segue uma relagao
bem definida entre energia e vetor de onda, originando as curvas de dispersdes. Em particu-
lar, a dispersdo do lower polariton possui um ponto de inflexdo para um determinado vetor
de onda como é mostrado na Figura 1.1. Ent&o, se a excitacdo ocorre no ponto de inflexdo
da curva de dispersao do lower polariton, o regime de amplificacdo paramétrica |6, 7| pode
ser alcancado, permitindo a formacao de estados correlacionados signal e idler.

Um outro assunto que tem chamado a aten¢ado para microcavidades semicondutoras esta

LP

Figura 1.1: Curva de dispersao do lower polariton.

relacionado com a observacao de transicdo de fase para transicdo de fase quéntica conden-
sada |8, 9]. Exciton-polaritons no regime de baixas densidades se comportam como bésons,
tornando-se bons candidados para formacao do condensado de Bose-Einstein em sistemas
de estado so6lido. Assim, a ocupacdo massiva no estado fundamental e a coeréncia esponta-
nea sdo caracteristicas que podem ser exploradas para realizacdo do laser polariton [10, 11],
por exemplo. Mais recentemente, efeitos quanticos de superfluidez também tem sido repor-
tado [12].

Contudo, o estado exciton-polariton herda as propriedades de spin e momento de dipolo
do feixe de excitacao polarizado. Consequentemente a polarizagdo do feixe de bombeio per-
mite o controle 6tico coerente da orientagao de excitons em pogos quanticos [13]. Como
serd descrito adiante, a polarizacao da fotoluminescéncia da microcavidade depende sobre o
estado de pseudo-spin do polariton. No entanto, devido a diversos processos de relaxagao
de spin o grau de polarizacao do estado inicial é perdido. Por outro lado, os resultados no
Capitulo 5 mostram que o tempo de relaxacao de spin pode ser controlado por algum fator

externo como a dessintonia. Por estes motivos, microcavidades podem ser utilizadas para
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transferéncia de informagao dtica a curtas distancias utilizando a polarizagdo como grau de
liberdade, viabilizando a fabricacao de amplificadores e switches sensiveis a polarizagao [14].

Nesta dissertagao, estd contida uma breve descricao da teoria microscopica de formacao
de exciton-polaritons seguindo a teoria quantica de campos (Capitulo 2). Nos Capitulos 3 e 4
segue os detalhes do experimento, incluindo algumas caracteristicas fundamentais da fisica
de semicondutores e dindmica de spin. Por fim, no Capitulo 5, sdo apresentados os resultados
de medidas de fotoluminescéncia resolvida no tempo de uma microcavidade semicondutora

baseada em GaAs com um tnico pogo quantico, seguido das conclusoes.



Capitulo 2

Teoria Microscopica de

Exciton-Polaritons

Em semicondutores, quando um elétron é excitado da banda de valéncia para a banda
de conducao, deixa um espago vazio na banda de valéncia, que pode ser descrito por uma
quase-particula com carga oposta ao elétron, chamada de “buraco”. A interacao de Coulomb,
entre o elétron e o buraco, produz um potencial atrativo formando um estado ligado destas
duas “particulas” conhecida como exciton. Se um campo eletromagnético dentro deste semi-
condutor possui a mesma, frequéncia de vibragio do estado de exciton, o acoplamento entre
foéton e exciton pode acontecer, levando a um estado de excitacdo elementar, conhecido como
polariton (ou exciton-polariton). Em particular, estamos interessados em excitons produzi-
dos em um poco quantico, inserido em uma microcavidade 6tica com alto fator de qualidade,
estudados extensivamente nas ultimas décadas [15, 16, 17, 18]. Desta forma, tratamos de
descrever a teoria microscopica de exciton-polariton, partindo do acoplamento de exciton
em um po¢o quantico, e os modos quantizados do campo eletromagnético, para obter o Ha-
miltoniano diagonalizado dos modos polariton.

A teoria microscopica de exciton-polariton foi primeiro derivada por Hopfield [19], mos-
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trando que a teoria semi-classica de absor¢do da luz pelo estado de exciton ndo é completa-
mente satisfatoria. Agranovich [20] desenvolveu uma teoria microscopica utilizando excitons
de Frenkel e interacao com o campo eletromagnético, incluindo a relagao de dispersao.

Na Secao 2.1, obtemos o Hamiltoniano de exciton livre e seu regime de validade como
bésons. Na Secao 2.2, a quantizagao do campo eletromagnético é obtida, utilizando o gauge
de Coulomb nas equacoes de Maxwell no vacuo, sem fontes. O Hamiltoniano de interacao
é descrido da Segao 2.3, onde é discutido a importancia do termo de auto-interagdo dos f6-
tons. Por fim, na Secao 2.4 os modos polariton sdo obtidos, utilizando uma transformagao de
Hopfield para diagonalizar o Hamiltoniano, encontrando enfim a relagdo de dispersao para

o lower e upper polariton.

2.1 Excitons em Semicondutores

Quando um elétron é excitado da banda de valéncia para a banda de conducdo vazia,
um par de excitagao é criado consistindo da falta de um elétron na banda de valéncia (isto
é, um buraco) e um elétron na banda de conduc¢ao. O estado ligado de um elétron na banda
de conducdo e um buraco na banda de valéncia é chamado de ezciton, enquanto que um par
elétron-buraco livre pode ser formado fora do estado ligado. Excitons em semicondutores,
podem possuir uma energia de ligacao de alguns poucos meV': neste caso, podem ser descri-
tos por uma equacao de massa efetiva de duas particulas, e sdo conhecidos como excitons de
Wannier-Mott. Excitons de Wannier-Mott sdo tipicamente encontrados em cristais semicon-
dutores com baixa energia de gap, como o Arseneto de Galio [21]. Por outro lado, excitons
de Frenkel, sao conhecidos por terem uma energia de ligagdo da ordem de 100 a 300meV,
onde o potencial do cristal pode ser tratado com uma pertubacdo em relacdo a interacao de
Coulomb. Desta forma, os excitons serdo tao pequenos quanto o tamanho da célula unitaria
do cristal. Em termos simples, o exciton pode ser tratado como um atomo de hidrogénio,
exceto é claro por seu tempo de vida finito e sua energia de ligacao.

Nesta se¢do, derivamos o Hamiltoniano de exciton livre (Wannier-Mott), utilizando o for-
malismo de segunda quantizacao, onde o Hamiltoniano diagonalizado é legitimo desde que
satisfaca a regime de baixa densidade. Introduzimos os operadores de criagdo e aniquilacao

de excitons e a dependéncia da energia com vetor de onda.
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2.1.1 Quantizagcao do campo de exciton

O Hamiltoniano de um semicondutor em um nivel fermidnico é escrito, no espaco real

como

/\IJ ( V2+V( )) U(r)dr

2 / RGRT |r—r|\1’(r,)‘1’(r)drdr, (2.1)

onde ¥(r) ¢ o operador de campo de aniquilacdo [22] do elétron e V(r) é um potencial
externo. Expandindo ¥(r) em termos de ®; x(r) = (r|i, k), a funcdo de onda de uma tnica
particula com o ntmero quéntico k na i-ésima banda do semicondutor, e em termos do

operador aniquilagdo do elélron e; i,

Z Z q’i,k<r)ei,k (22)

ie{cv} k

Utilizando o teorema, de Bloch, podemos estabelecer

ikr

;g oc e uy k() (2.3)

onde u; x(r) possui a mesma simetria de translagao do cristal.

Assim, o Hamiltoniano do semicondutor (Equagdo (2.1)), no espago reciproco sera,

H = Z ZE Zkez

ze{c v} k

+ Z Z V € k+q ’L k— qelypel k (24)

ze{c v} k,p, q;é(]

+ Z Viq ck+q vp q€v.p€ek
k,p,q#0

onde E; segue a relagdo de dispersao para a i-ésima banda e V(q) é a transformada de
Fourier da interagdo de Coulomb.

Podemos simplificar este Hamiltoniano introduzindo o operador fermidénico para o buraco

T

hi = €y —k- Em termos de hy e e a Equacao (2.4) pode ser escrito como:

H = Y |E(®elex + En(k)h ]
k
+ > V(@ [ehygehgepen + by bl hohi (2.5)
k,p,q#0
Z 14 q)eL+th_thek
k,p,q#0
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onde a dispersao para o elétron e buraco sdo respectivamente

2
B (k) = L 27)
h

No limite de baixas densidades o segundo termo do Hamiltoniano pode ser desprezado,

podendo entdo ser diagonalizado, introduzindo o operador de exciton

by(k) = Z¢V(p)hk/2—pek/2+p (28)

com ¢,(p) sendo a transformada de Fourier da equagdo de auto-estados de Wannier. O

Hamiltoniano de excitons entdo torna-se

Hep =) EY,(K)b](K)by (k) (2.9)
v,k
EY,(K) = E, + E.(k) + Ex(Kk) (2.10)

Semelhante ao atomo de hidrogénio, a energia de ligacao do exciton é caracterizada por
numeros quanticos v, assim F, é o espectro de energia dos excitons em k = 0.

No limite, L > ap, o exciton é apenas fracamente perturbado pelo confinamento, onde
L & a espessura do poco quéntico e ap é o raio de Bohr do exciton. Assim o Hamiltoniano de
exciton livre pode ser utilizado como boa aproximacgao. No limite oposto quando, L ~ ap,
a funcao de onda interna do exciton é distorcida devido a diminuicdo da distdncia média de

separagao entre o elétron e o buraco levando ao aumento da energia de ligagao.

2.1.2 Excitons como Boésons

A relacao de comutacao entre os operadores de criacao e aniquilacao, definem se as
particulas (ou quase-particulas) podem ser tratadas como bosons ou como férmions. Em
particular, os operadores de campo de exciton sdo tratados como operadores tipo bésons, ou

seja, satisfazem a relagao
(b (k), B (@)] = 600 (2.11)

Evoluindo diretamente a relagdo de comutacao utilizando a Equagdo (2.8), obtém-se

[6,(), b5, ()] = b u0cq — D 161 (0)I (eleeq + Al ) (2.12)
P
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Assim a diagonalizagdo do Hamiltoniano de excitons é valida para o regime de baixas
densidades. Em particular, para v = 0, <[b0,bg}> =1- O(NaQB), onde N é a densidade
de excitons e ap é o raio de Bohr associado com ¢;s. Podemos entao tratar excitons como
bésons com seguranca, no limite N CLQB < L

Embora caracteristicas da estatistica de Bose-Einstein para excitons e biexcitons ja tenha
sido reportado [23]| para bulk cristais de Ge e CuCl, ainda nao existe nenhuma evidéncia
direta de condensado Bose-Einstein de excitons. O fator principal dessa dificuldade para
sistemas de excitons, é que o tempo de vida de exciton é muito curto, da ordem de dezenas

de picosegundos [24, 25].

2.2 Quantizacao do Campo Eletromagnético

No regime de baixas densidades de fotons, efeitos quanticos sdo inerentes ao campo
eletromagnético. Assim a aplicagdo da teoria quéntica a eletrodinamica torna-se fundamental
para melhor entendimento de interacdo microscopica entre a luz e a matéria. A quantizacao
do campo entao fornece uma anélise mais abrangente do que o tratamento classico, inclusive
para propria construcdo do conceito de féton. Desta forma, mostraremos nesta secdo, a
quantizacao do campo eletromagnético ndo interagente, onde o Hamiltoniano escrito em

termos de operadores de aniquilacao e criacio, serd utilizado na definicdo do estado polariton.

2.2.1 Hamiltoniano do Campo Livre

Considere o campo eletromagnético classico no espago vazio, na auséncia de qualquer

fonte, como cargas ou correntes. O campo entdo satisfaz as equagdes de Maxwell, escrita no

ST como [26]:
V x E(r,t) = —,uoaBé?t) (2.13)
V x B(r,t) = ean;’t) (2.14)
V- -E(r,t)=0 (2.15)
V-B=0 (2.16)

Podemos representar o campo eletromagnético livre por potencial vetor, utilizando o

gauge de Coulomb, o qual satisfaz uma equacdo de onda homogénea. Como os campos
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elétrico e magnético podem ser escritos em termos do potencial, a expansdo em termos de

ondas planas entao se aplica aos campos E e B e podemos escrever a expansio:

E = \/W Z erwpEie! KTt 4 ce (2.17)

B = ﬁzskwkb’ke iler—wit) 4 cc (2.18)

onde wy = clk| e ex é o vetor unitario de polarizagdo. As amplitudes & e By nao dependem
explicitamente de r e ¢, e V', é o volume finito do espago que sera ciibico de lado L. Assim o
nameros de onda permitidos sao dados por um conjunto discreto Lk = 27(n,2 +nyy + n,2)
onde ng, ny, n, sao nimeros inteiros incluindo o zero.

Desde que os vetores de polarizacao €y e ei( sao perpendiculares a k [27] as expansoes

podem ser reescritas como

E = WZZEkkaé‘ks zkr + cc (2.19)
B = (k X €xs) wibies (1) ™™ + 2.20
EoV ” ZZ X €xs) wrlks(t)e™™ + cc (2.20)

onde Eys(t) = Exse ™kl e os indices s = 1,2 foram introduzidos para rotular direcoes de
polarizacao transversal ortogonal (e - €xs' = 0s,/).

A energia do campo no volume V' pode ver obtida pela integral

‘ 1
= 1/ d3r (eOE -E+ —B- B) (2.21)
2 Jv 140

obtendo
U=2) Y wiléks(t)]? (2.22)
k s

Podemos entéo definir duas novas variaveis relacionadas com a sobreposicao da amplitude

do campo e seu conjugado

Gks = Exs(t) + Es(t) (2.23)

Prs = —iwp (Eis(t) — Eis(1)) (2.24)

Desta forma, gy, € pys satisfazem as equagoes canonicas de movimento e entdo podemos

identificar a energia U como o Hamiltoniano H e reescrever

Z Z (Pa(®) + wrads(®)) (2.25)
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mostrando que o campo eletromagnético é equivalente a soma de osciladores harmoénicos
independentes. Se associarmos as varidveis dindmicas com operadores no espaco de Hilbert
Qxs, Pks — Qks, Pks OS quais nao comutam, e realizar os procedimentos analogos ao problema

do oscilador harmoénico, entao definiremos os operadores de criacdo e aniquilagao dados por:

. 1 . . 2wy 4
() = = (e (t) + iPrs(0) = || T Es (1) (2.26)
. 1 . . Wi 4
que satisfazem as relacoes de comutacgdo
[aks (1), Ly ()] = 03 100 (2.28)
[aks (t), aws (B)] = 0 (2.29)
[dLS,(t),&LS,(t)] =0 (2.30)

Finalmente podemos expressar o Hamiltoniano como

H=Y"3 nuw (aLsaks + ;) (2.31)
k S

A contribuicdo de energia 1/2hwy para cada modo de oscilacdo (k,s) é chamada de
energia de ponto zero. Uma vez que para medidas fisicas apenas diferencgas de energia sao de
interesse, podemos desprezar o termo 1/2hwy, evitando assim que a somatoéria em k nao leve
a energia ao infinito. Assim o campo eletromagnético com apenas um modo de polarizacao

seré
H. =" hwe(k)ajax (2.32)

k

Os operadores &L < € Gk, seguem relagoes de comutagao analogas aos operadores de criagao

e aniquilagdo do problema de oscilador harménico.

2.3 Interacao Exciton-Fétons e Auto-Interacao

O Hamiltoniano de interagao ¢ dado por [15]
Hy =1 > A(x) - pi+ L <qe)2 > A% (x) (2.33)
me < 2m \ c ;
onde a soma ¢é sobre os elétrons do sistema e x; é o vetor deslocamento tridimensional.

Primeiro termo do lado direito pode ser escrito como

de 1 N
- ;A(xi) ‘v, com V;= - [xi,Hex} (2.34)
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sendo v; a velocidade do i-ésimo elétron. Consideraremos apenas luz polarizada ortogonal-
mente na direcao z e deixando a amplitude do campo elétrico ser méxima nas paredes da
cavidade. Esta escolha de condicao de contorno, permite-nos comparar os resultados com
dados experimentais.

Assim, em termos do formalismo de segunda quantizacao

_ e ZA(XZ) ‘P — Z (qu(T)> - (—imwo,roy) [dl,(T) — dl(r)} (2.35)

onde hwg, = E, — Ej e rg, € 0 elemento da matriz de dipolo. O operador d,, esta relacionado

com o operador de exciton a partir da transformacao
dl(r) = N7Y23 bl (r)e® T (2.36)
k
Além disso, podemos utilizar o potencial vetor quantizado, para obter
S MLCORIEDY (Z=Am) - (wimworon) [du(r) - di(r)] (2.37)

De forma semelhante o segundo termo no Hamiltoniano (2.33) sera

1 (g2 9 g\ % 2mcN Woy X3, + +
= <c€> zz: A%(x;) — <Ce) 7 Z Vk: (aka_k + axay + ayax + aLaik)

2m T
(2.38)

Consequentemente o hamiltoniano de interagao de exciton com campo eletromagnético

pode ser escrito como

Hy =" iCo(al + a-x) (by(k) = bl(=k)) + Y Di(af, + a 1) (axc +a’ ) (2.39)
v,k vk

com

2rAN \ /2 C?
v — vdeX0ov D v = kv 2.4
Cr ( Vek ) WovdeXow € e = o (240)

Este dltimo termo corresponde ao termo de “auto-interagao” do campo, no sentido que
apenas excitacoes fotonicas podem ser geradas: criagdo e destruicao de fotons. Podemos
desprezar este termo quando a dispersao é tomada suficientemente proxima a frequéncia de
ressonéncia do exciton e a largura da cavidade é estreita, como foi mostrado por Savona et

al. [15].

2.4 Exciton-Polaritons

Em nosso sistema, excitons no poco quantico inserido em uma microcavidade, o exciton-

polariton é entao descrito como um processo em cadeia onde o exciton aniquilado emite um
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féton com a mesma energia, o qual pode ser reabsorvido pelo meio, criando um novo exci-
ton, ou escapar da cavidade devido algum processo de espalhamento. Quando é encontrada
a energia exata de ressonincia entre o modo do campo e a energia do exciton, o espec-
tro de reflexdo exibe dois distintos picos correspondentes aos dois modos exciton-polariton,
conhecidos como lower polariton e upper polariton. A diferenga de energia entre os dois
modos é referida como Rabi splitting, que caracteriza o regine de acoplamento forte, e o
anti-cruzamento da relagao de dispersdao. Nesta secdo, obtemos o Hamiltoniano do exciton-

polariton e a curva de dispersdo dos dois auto-estados.

2.4.1 Modos Upper e Lower Polariton

O Hamiltoniano total do sistema, é dado pela soma dos termos livres (Equagoes (2.9) e
(2.32)) e do termo de interacao (Equacao (2.39)). Como o exciton esté confinado na diregao
de crescimento do cristal, e livre no plano do poco quéntico, apenas o vetor de onda do campo
eletromagnético paralelo ao plano de crescimento é responsével pelo acoplamento exciton-
foton. Além disso, a somatoria em v pode ser omitida considerando a ressonancia com um
unico estado de exciton. Assim, sem perda de generalidade o Hamiltoniano microscopico de

exciton de Wannier-Mott é dado por [23]:

fAI = Zhwc(k”)aLHCLk”-l-Zhwex(k“)bl(k“)by(k”)

k k

+ ZiCk(aL” +a_y, ) (b (k) — b (—K))) (2.41)
K

+ 3 D (ag, +a-i)aig +aly )
K

Devido a simetria de translagdo do sistema, o momento transversal é conservado, ou seja,
o estado de exciton no pogo quéntico com momento transversal ¢ bem definido k| e esta
acoplado a um tnico modo do f6ton na cavidade com o mesmo momento transversal hk|.
No regime linear, diferentes modos de k| estdao desacoplados. Isto permiti-nos considerar
um tnico modo com mesmo k|, uma vez que o modo na cavidade depende da distancia de
separacao entre os espelhos. A simetria do pogo quantico permiti-nos escrever ag, = a—x, €
b(k) = b(—k|) = bx. Podemos omitir o subscrito no vetor de onda, considerando que k a

partir de agora é paralelo ao plano do pogo quéntico, e reescrever a Eq. (2.41)

H = hwe(K)af ax 4 hwer (K)bLby + iCy (af. + ax) (b — bL) + Dic(al + ax)(ax + af) (2.42)
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Seguimos entdo para mais duas simplificagdes pertinentes ao sistema. O ultimo termo,
que descreve a auto-interacdo do campo, pode ser desprezado desde que a frequéncia de
excitagdo do foton seja suficientemente proxima a excitagdo do exciton e que a largura da
cavidade seja bastante estreita, como foi demostrado por Savona et al. [15].

A segunda aproximacao pode ser estabelecida por dois argumentos. Para descrever o
primeiro, considere Cx = 0, isto é que nao exista acoplamento entre exciton e f6ton. En-
tao os operadores de campo satisfazem a equac¢do de movimento de Heisenberg, obtendo a

dependéncia temporal

a(t) = a(0)e ™t e al(t) = al (0)e™

be(t) = b(0)e ™t e bl(t) = bl (0)e™ et (2.43)

Assim, proximo da ressonancia (wey =~ w.) 0s termos de interacdo aLbL e ayby variam
rapidamente com frequéncia +(we; + we) enquanto que os termos aLbk e akbL praticamente
ndo variam com o tempo. Portanto a média dos termos de alta frequéncia serd identicamente
nulo e podem ser descartados. O segundo argumento segue por conservagao de energia. Os
termos aLbL e axby produzem duas excitacoes, consequentemente ndo preservam a conserva-
¢ao de energia visto que existe apenas um foton na cavidade (e portanto apenas um exciton
pode ser criado). Esta aproximagao é conhecida como rotating-wave devido ao estudo do
efeito do campo eletromagnético quantizado em uma particula de spin 1/2 [28].

Considerando Cy = hf)y onde Qy agora representa uma nova constante de acoplamento

de exciton-polariton, obtemos:

H = hwe(K)afay + iwes (K)blbi + il (af by — axcby) (2.44)

2.4.2 Relacao de Dispersao

Existem dois auto-estados que descrevem o estado de exciton-polariton neste sistema.
O estado de exciton-polariton é formado a partir do estado de exciton e do estado de um
féton. Se um féton € absorvido pelo pogo quantico um exciton é formado e nenhum f6ton é
encontrado na cavidade. Por outro lado, quando o exciton é espalhado, um féton é criado
podendo permanecer na cavidade e ser reabsorvido, ou sair da cavidade. Portanto, o estado

exciton-polariton pode ser escrito como uma sobreposicdo dos dois possiveis estados na
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cavidade, ou seja,
Uk) = 2k [ Xic) + cic |Cu) (2.45)
|Li) = i} | Xk) + d |Ci) (2.46)
Na base de | Xx) e |Cx), o Hamiltoniano na forma matricial sera
i (Gl H|Ci) (Ol H | Xi) . we(k) i
(X H|Cw)  (Xacl H [ Xao) —i wer (k)

Os autovalores desta matriz fornecem a relagao de dispersdo de exciton-polariton

k) = we(k) + wez (k) + 1/02 + 403

2
We Wez — 4/ 2 2
wi(k) = o (k; O + 4tk (2.47)

onde hdx = h(we(k) — wez(k)) € a dessintonia (detuning) da cavidade. A Figura 2.1 mostra

o esboco das curvas de dispersdo para o exciton, féton, e os modos exciton-polariton.

@

w(K)

Figura 2.1: Esbogo da curva de dispersdao do upper e lower polariton com diferentes des-
sintonias:(a) 6 > 0, (b) 6 = 0 e (c) 6 < 0. As curvas tracejada e tracejada-pontilhada

representam a dispersao do exciton e foton desacoplados, respectivamente.

Em uma microcavidade ideal a componente do vetor de onda normal ao plano é dado
por |k,| = 2w/L. Assim, se o feixe de excita¢do da microcavidade, forma um angulo 6 com
o vetor normal ao plano da cavidade, podemos estimar a energia do campo como:

c 2 2 c k|2 ore  hk|?
= —1/lk k.|~ — k.| (1 = 2.48
We n k| + |k | nc| Z( +2|]€z|2 TLCL+ M, ( )

Cc

onde m, = hn./cL & a massa efetiva polariténica. Além disso, o vetor de onda no plano esta

relacionado com o angulo de incidéncia por simples projecao trigonométrica

k| = < sind (2.49)
C
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Figura 2.2: (a) Espectro de emissao da microcavidade como func¢ao da dessintonia. (b) A
projecao do espectro no plano mostra o Rabi splitting entre os dois modos em funcgido da

dessintonia. Os pardmetros utilizados sdo Ay = 0, 1meV e 2 = 3meV .

Entao medindo a dependéncia angular de ressondncia no espectro de transmissao ou re-
flexao da microcavidade podemos retomar a curva de dispersao do polariton. Em particular,
existe um angulo (ou vetor de onda) sobre a curva de dispersao do lower polariton em que a
emissao é amplificada [29]. Neste angulo, a conservacao de energia pode ser expressa como
Ei(0) + Ej(2k,) = 2Ej(kp). Em vista a conservacao do vetor de onda, podemos afirmar que
a excitacao em ky, excita simultaneamente os estados k, = 0 e ky, = 2k.

Seguindo o formalismo da teoria quintica de campos, podemos diagonalizar o Hamilto-
niano utilizamos uma transformacdo canénica, conhecida como transformacao de Hopfield

[19], onde
= Qb — Xkax
P = Xbk + Prdx (2.50)

os coeficientes xx e K sao os coeficientes de Hopfield, e satisfazem as igualdades |Xk’2 +
\gok\z =1e xp¥Px — Xk = 0 obtidas a partir das relagoes de comutagao, para os novos

operadores de campo que seguem a algebra bosdnica
U A NN
[t bl = [pho bl ] =1
RPN Al
[k b = [pt Bl | =0 (2.51)
Revertendo a Equagcao (2.50)

N Al ~
ax = PPk + Xibk
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~

b = b+ Xidhk (2.52)
e substituindo em (2.44), obtemos o Hamiltoniano diagonalizado de propagagao livre
H = heoy(K)pl i + heow (k)PP (2.53)

onde hw;(k) e hw,(k) sdo as energias do lower e upper polariton respectivamente. Podemos

entdo definir a frequéncia de splitting A [30] como

A =wy(k) —wi(k) = /6F +49% (2.54)

O splitting ¢ uma caracteristica do regime de acoplamento forte [17], e é analogo ao
fenémeno de Rabi splitting de uma cavidade atémica. Este fenémeno possui caracteristicas
quanticas e ndo pode ser observado em experimentos no regime de acoplamento fraco. Os
coeficientes de Hopfield fornecem a amplitude de probabilidade do exciton-polariton esté no
estado de exciton ou de féton, e podem ser escritos em termos da relacdo de dispersao.

Utilizando a equacao de movimento de Heisenberg, os operadores de campo ayx e by

evoluem no tempo como:

day

q = —iwc(k)ax + Qki)k (2.55)
db A
CT; = —iwep (k)b — Queditc (2.56)

cuja solugao é

[we(k) = wi(k)] a(0) + iebic(0) iy e

ax(t) = A ¢

el + wu(k)]Adk(O) — ®hbi(0) iy aeye (2.57)
belt) = [wea (K) — wi (k)] Azak(O)—idek(O)ewk)t

. [—wee (K) + wu(k)i&k(o) + iax (0) i ()t (2.58)

No dominio da frequéncia o espectro do sistema é definido como a transformada de

Fourier da funcao de correlagao [31].

S(w) = / T g (al(r)ar(0)) dr (2.59)
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Definindo os estados nimero de exciton |n),, e féton |m)_ temos,

(ak(ax() = Tr|pal(D(0)]
= 3N pum (nley (ml.al(£)ax(0) m), In)., (2.60)

—m { [we(k) —wi)] i, or _ [welk) — wu(K)] eiwﬂk)t}
A A

sendo m o niimero médio de de fétons. Supomos que as frequéncia ndo dependem do niimero
meédio de fétons, ou seja, que os dois osciladores acoplados independem da excitagdo. Como

o tempo de vida do foton na cavidade é finito adicionamos um termo de amortecimento e~ 7?,

1

onde v~' é o tempo de vida do féton na cavidade. Consequentemente, encontramos duas

linhas Lorentzianas no espectro de emissao.

S(w):@ (wc_wl)fy _2ﬂ (wc_wu)7

e )T 2.61
Aw-w)+72 A (w-w)+72 (260

A Figura 2.3 mostra o esboco do espectro de emissao com os picos centrados nas frequén-

cias do upper e lower polariton. O Hamiltoniano do exciton-polariton pode se tornar tao

Lower A Upper
Polariton Polariton

3

8

Q

k)

=l

‘D

3

£

1548 1550 1552 1554 1556 1.558
Energia(eV)

Figura 2.3: Esboc¢o do espectro de emissao da microcavidade. Os dois picos de distribuicao

Lorentziana, representam os dois modos exciton-polariton.

complexo (ou completo) quanto se queira desde que termos de espalhamento, reservatorio
e acoplamento sejam inseridos. Podemos acrescentar termos de interacdo de pump, tempo
de vida de excitacdo ndo-ressonante, acoplamento polariton-féton, acoplamento polariton-
elétron e acoplamento polariton-polariton (que leva a formacao do bipolariton), além de

efeitos de biexcitons, espalhamento por fonons ou outros modos da cavidade [32].



Capitulo 3

Detalhes Experimentais

Neste capitulo, encontram-se algumas das principais caracteristicas da amostra utilizada,
uma microcavidade com um pocgo quantico, além do arranjo experimental e técnicas de medi-
das utilizadas durante o trabalho. Uma breve descri¢do da regra de sele¢do por conservacao

de momento angular, também foi incluida, tal como sub-bandas em heteroestruturas.

3.1 Sobre a Microcavidade

Uma estrutura tipica de uma microcavidade é mostrada na Figura 3.1. Consiste de
uma cavidade plana Fabry-Perot formada por dois espelhos de Bragg (ou DBR - Distributed
Bragg Reflector). Um espelho de Bragg é uma estrutura periodica feita de dois materiais
semicondutores com distintos indices de refracdo. A espessura das camadas do DBR, é esco-
lhida tal que a luz refletida por todas as interfaces interfiram, resultando num espelho com
altissima reflectividade numa, faixa espectral especifica chamada de stop-band. Em estrutu-
ras com um alto fator de qualidade, a reflectividade dos espelhos no stop-band é da ordem
de 99%. Desta forma, é possivel confinar um determinado modo do campo eletromagnético
manipulando o nimero e as espessuras das camadas durante o crescimento da heteroestru-

tura.

18
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Figura 3.1: Representagdo de uma microcavidade com po¢o quéntico. O potencial tipo

poco quadrado formado por Aly30Gagr0As e GaAs ao longo da dire¢io de crescimento.

Em nossa amostra, os espelhos DBR’s consistem de camadas alternadas de AlAs e Alg.og-
GaggpAs com espessuras de A/(4n), onde n é o indice de refragdo da respectiva camada e
A é o comprimento de onda ressonante (neste caso para transi¢oes excitonicas ~ 800nm).
A parte do DBR superior consiste de 22 pares e a inferior de 26 pares e meio. Os detalhes
sobre a espessura das camadas da microcavidade podem ser encontrados no Apéndice A.

As espessuras das camadas espacadoras da microcavidade, sao escolhidas de forma que
haja um acoplamento entre o modo da cavidade e as energias do exciton na estrutura do meio
ativo. Isto proporciona um alto fator de qualidade, apresentando um aumento no tempo de
vida do féton confinado, e consequentemente, na eficiéncia do processo de fotoluminescéncia.

Entre os espelhos, entdao é inserido o meio ativo o qual ird interagir com o campo, como
por exemplo, uma heteroestrutura formada por dois materiais com diferentes energias de gap.
Assim ¢ formado um pog¢o quantico para confinar os elétrons e buracos em uma pequena re-
giao do espaco (Figura 3.1). A barreira entao é formada por uma camada de Al 30Gag.70As
com espessura de A/n o que permite um anti-né do campo eletromagnético no centro da mi-
crocavidade. Nesta posigdo foi crescido um pogo quantico de GaAs com 10nm de espessura.
Desta forma, a energia de ressonéncia do exciton na microcavidade em 10K é ~ 800nm.
Além disso, a metade superior da camada A/n nao é completamente plana, isso foi feito fa-

zendo a amostra parar de girar durante o crescimento na camara de MBE (Molecular Beam
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Epitaxy). Pode-se pensar entdo na amostra com um formato de uma cunha, onde ha peque-
nos desvios (~ 1nm) em torno do comprimento de onda ressonante, permitindo sintonizar
espacialmente a energia de ressonéncia.

Como as constantes de rede destes dois materiais sdo diferentes, a altura do poco e da
barreira nao é igualmente distribuido. Esta diferenca é conhecida como band offset que no

caso do GaAs/Aly;Ga;_,As possui uma razao em torno de 60/40 [33].

3.2 Estrutura de Banda do GaAs

Como explicado na Secdo 3.1, o po¢o quantico na microcavidade é formada por duas
camadas alternadas de dois materiais: GaAs e Aly3Gag7As. O exciton serd formado por
transicao inter-bandas do elétron foto-excitado, dependendo da energia de excitacio e a ener-
gia do gap do GaAs. Assim devemos mostrar algumas caracteristicas basicas da estrutura

de banda do Arseneto de Galio.

E(P)

hh

Figura 3.2: Estrutura de banda do GaAs proximo ao cento da zona de Brillouin.

Préximo ao centro da zona de Brillouin, a estrutura de banda do bulk cristal pode ser
representada como esbogado na Figura 3.2. A banda de conducao (banda c) é isotropica
e duplamente degenerada em spin (a principio desprezando o spin splitting). J& a banda
de valéncia, consiste de duas sub-bandas conhecidas como buracos pesados e buracos leves
(heavy hole - hh e light hole - 1h) as quais sao anisotropicas e a banda split-off (banda so) a
qual ¢ isotrépica. Todas sao duplamente degeneradas em spin.

Em geral, em semicondutores, o nimero de elétrons na banda de conducao ou buracos
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na banda de valéncia é sempre menor do que o namero de atomos na estrutura. Consequen-
temente, as propriedades do espectro de energia, tornam-se mais interessantes no minimo
da banda de conducdo e maximo da banda de valéncia: no caso do GaAs coincidem com
o centro da zona de Brillouin. Nesta regido, para pequenos p’s ! a funcdo E(p) pode ser

aproximadamente parabdlica.

E.= e E,=-— (3.1)

Esta é a aproximacao de massa efetiva, onde m) e m} sao as massa efetivas do elétron
e buraco respectivamente. Por exemplo, para o GaAs m} = 0,067m( sendo m a massa do
elétron livre.

Durante o processo de absorcao inter-bandas de um féton com energia hiw > Eg4, o
quase-momento p ¢é conservado. Contudo, o momento do foton hk = 27h/A, onde A é o
comprimento de onda do féton, é muito pequeno comparado ao do elétron, e normalmente
pode ser desprezado. Nesta aproximagao a transicao 6tica é wertical. Por exemplo, um
par elétron-buraco pode ser criado envolvendo um buraco na banda split-off desde que
hw > Eg + Ag.

Devido a processos de emissao e absor¢ao de fénons, os portadores de carga em suas
respectivas bandas, sofrem um processo de termalizagao (relaxacao de energia). O equilibrio
térmico entre o elétron e o buraco entao é estabelecido por recombinacao apés um tempo
7. Como o tempo de recombinacdo é muito maior do que o tempo de relaxacao de energia,

a luminescéncia é produzida por portadores termalizados e a energia do féton emitido é

proximo da energia do gap Ey.

3.3 Regra de Selecao e Sub-bandas

A estrutura de banda mostrada na Figura 3.2, ndo é preservada quando é imposta um
confinamento espacial sobre as cargas. Em um pogo quéntico, por exemplo, os niveis de
energia e autofuncoes eletrénicas se alteram devido ao confinamento em uma das direcoes.
Entao, em nossa amostra, o movimento na direcao perpendicular & camada de crescimento

estaré quantizado, enquanto o movimento no plano da camada de GaAs é irrestrito.

10 estados eletronicos sio caracterizados por seu quase-momento p ou pelo quase-vetor de onda k = p/h.
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Assim sdo formadas sub-bandas bidimensionais no espectro de energia dos elétrons:

2
Pj

(3.2)

onde E? sdo os niveis de energia para o movimento unidimensional na dire¢do z, e p|éo
quase-momento no plano xy. Na aproximagdo de poco infinito EY = (mnh)?/2m*L?, sendo
L alargura do poco. No entanto, em um tratamento mais realistico como um pogo quadrado
finito, os niveis de energia sdo apenas obtidos por solugdo numérica. Além disso, a condic¢io
de continuidade sobre as paredes do poco devem levar em consideracao o fato que o elétron
possui diferentes massas efetivas, dentro e fora do poco [34].

No caso de buracos no pogo quantico, estas sub-bandas perdem a simplicidade, devido
& efeitos de interacdo spin-orbita, além da diferenca de massas efetivas entre as bandas
hh, lh e so. Estas bandas ainda possuem um estranho comportamento de troca de spin
devido a reflexdo nas paredes do pogo [35]. No entanto, a caracteristica mais importante
é que a degenerescéncia entre as bandas [h e hh em p = 0 é quebrada como mostra o
resultado obtido por Altarelli et al. [36] na Fig. 3.3. Além disso, a diferenga de energia

entre as bandas depende do largura do poco quantico (detalhes podem ser encontrados nas

referéncias [37] e [38]). A transicdo inter-bandas, ainda obedece uma importante regra de
k, (108cm™
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Figura 3.3: Dispersao da sub-banda de valéncia para um pogo quantico de GaAs de 11, 2nm

com barreiras de Al,Gai_As com x = 0,51 obtidas por Altarelli e co-autores.

selecdo relacionada com conservacao de momento angular. De fato, a onda eletromagnética
possui momento angular que depende do estado de polarizagdo do campo. Assim, quando

o féton de um campo polarizado é absorvido, seu momento angular é distribuido entre o
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elétron e buraco foto-excitados. Um féton de luz com polarizagdo circular a direita ou a
esquerda tem projecao de momento angular sobre a diregao de propagagao (helicidade, em

unidades onde i = 1) igual a +1 ou —1, respectivamente. A banda de valéncia possui

a) b) c)
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Figura 3.4: Os diagramas a), b) e ¢) representam as correspondentes transi¢oes inter-
bandas hh — ¢, [h — c e so — ¢, respectivamente. Os ntimeros proximos as setas representam

as intensidades de transicao relativas.

simetria do tipo P com projecdo do momento angular J"* = 3/2, S = +1/2,+3/2. Ja a
banda de condugao possui simetria do tipo S, J¢ = 1/2, com S$ = £1/2. Assim as transigoes
oticamente permitidas sdo aquelas em que a variacao do momento angular total seja +1. Isto
serd detalhado no Capitulo 4.

Como descrito por Meier e Zakharchenya [39], a transi¢io hh <> ¢ pode ser interpretada
como dois dipolos girando em sentido horario e anti-horério no plano perpendicular & direcdo
de propagacao (direcdo de p). As transicoes lh <> c e sh <> ¢ sdo representadas por dois
dipolos oscilando ao longo da direcao de p e dois dipolos girando no plano perpendicular a
p, com intensidades relativas diferentes. A Figura 3.4 mostra os diagramas que representam
as correspondentes transicoes inter-bandas hh —c, lh—c e so— c e as respectivas intensidades

de transicoes relativas.

3.4 Gerando Pulsos de Femtosegundos

Para realizar medidas de fotoluminescéncia resolvidas no tempo, é necessario utilizar um
laser pulsado, onde a largura dos pulsos seja menor do que o tempo do processo fisico o

qual se estd medindo. Neste caso, a dindmica do polariton pode ser explorada com um laser
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de femtosegundos, uma vez que o tempo de vida do polariton é da ordem de picosegundos.
Desta forma, utilizamos o laser com modos travados de femtosegundos, modelo Trestles-50
da Delmar Photonics (USA), onde a cavidade laser estd esquematizada na Figura 3.5. O
Trestles-50 é um laser de titanio dopado com safira que produz pulsos de luz de femtose-
gundos utilizando o principio de operac¢ao por travamento de modos por lentes Kerr (Kerr
lens mode-locking ou KLM). KLM é uma técnica de travamento de modos passivo, que usa
chaveamento de perdas da cavidade baseado no efeito Kerr sobre o meio de ganho.

O efeito Kerr, é um efeito eletro-6tico o qual é responsével pela variagdo do indice de
refracdo do matérial em resposta do campo elétrico aplicado. De fato, o indice de refracao
nao linear pode ser escrito como n = ng + nol(t), onde I(t) é a intensidade do pulso. O
efeito Kerr entdo induz & auto-focalizacao do feixe dentro do cristal.

O cristal de T : AloO3 é excitado por um laser de estado-sélido de neodimio dopado

Figura 3.5: Esbouco béasico do modelo Trestles-50.

por ortovanadato de itrio (Nd : YV Oy), com frequéncia dobrada, o qual fornece um feixe
continuo centrado em 532 nm com até 6 Watts de poténcia de saida. O feixe entao passa pela
placa de meia onda (A/2) PR a qual muda a polarizacao do feixe de vertical para horizontal.
O feixe de excitacao, entdo é direcionado pelos espelhos Pml, Pm2 e Pm3, e focalizado pela
lente L para o cristal de 7% : Sa. A incidéncia acontece no angulo de Brewster o qual a luz
com uma determinada polarizacao é perfeitamente transmitida, sem reflexao.

Uma vez excitado, o cristal entao emite em um determinado comprimento de onda que

pode ser ajustado entre 740 e 950 nm. A emissdo é coletada pelos espelhos dicréicos (sao
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transparentes para o verde) M1 e M2. O espelho M2 redireciona o feixe para um par de
prismas e M1 para um outro espelho M4 que redireciona para o semi-espelho OC. A cavi-
dade laser entao é composta pelo ciclo de ida e volta entre OC e o espelho M 3.

O par de prismas é utilizado para produzir dispersao cromética do pulso. O primeiro
prisma (P1) refrata diferentes componentes do comprimento de onda em angulos levemente
diferentes. O segundo prisma (P2) entao refrata todas as componentes novamente levando
cada componente do comprimento de onda a se propagar paralelamente em diferentes posi-
¢oes. Desta forma, apenas alguns determinados comprimentos de onda podem ser seleciona-
dos com uma slit (S), para serem realimentados pela cavidade laser.

Quando o pulso de luz incide sobre o cristal de T% : AlsOz, um meio nao linear de
comprimento ¢ , o efeito Kerr leva a uma variacao na fase [40] de

w 2

A(t) = —=nal ()¢ = —Tonal () (33)

o qual é maior no eixo do feixe, onde a intensidade ¢ maior, do que nas margens. Conse-
quentemente, a frente de onda se deforma levando & focalizacdo do pulso: auto-focalizacao.

A principio, a geragdo de pulsos utilizando travamento de modos pode ser entendida da
seguinte forma: Suponha que existam N modos de oscilacdo longitudinal na cavidade laser

com mesma amplitude. Entdo o campo elétrico sera dado pela sobreposicdo dos modos [41]

N—-1
E(t) = Ey Y 'entton) (3.4)

n=0

Se todos os modos oscilarem em fase ¢, = ¢ (travando modos), e definindo w, = wy_1 —

nAw, onde Aw = wpy1 — wy, = 27Av = (mc)/(nd), a somatoria (3.4) poderd ser escrita

Comao:
N-—1 N-1
E(t) — Eoei¢() Z ei(wal_NAw)t — Eoei(¢0+w1\771t) Z einﬁwt (35)
n=0 n=0

sendo Av = ¢/(2nd) = 1/At a separacao entre os modos da cavidade. Assim, a expressao

para E(t) torna-se

; " 1— eiNAwt
E(t) = Epe'oten-1t) {1 — A } (3.6)
A intensidade total sera
1 — eiNAwt|? Sen?(NAwt/2)
I(t)= B} |—————| =E? :
®) 011 — gidwt 0 Sen2(Awt/2) (37)

ou seja, pulsos variando no tempo com picos de intensidade periodicos em (Awt)/2 =

0,7,27,...,nw. A Figura 3.6 eshoucga a variacdo da intensidade do pulso obtida a partir
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da sobreposicao de cinco modos.

Na pratica, um fotodetector recebe um feixe de luz que “escapa”’ da cavidade, e induz

T
:\JZM \/WJO\/\A/\JL\NJJ[

Figura 3.6: Pulsos formados a partir da sobreposicao de cinco modos (N = 5) com mesma

fase.

o segundo prisma a vibrar caso laser ainda nao tenha atingido o estado com travamento de
modos. A vibragdo do prisma leva a uma brusca mudanca do comprimento da cavidade dd,
que por sua vez induz um pico de intensidade no feixe iniciando o processo de travamento

dos modos devido ao efeito Kerr.

3.5 Técnica Experimental

A formagao de exciton-polaritons depende fortemente da temperatura [42]. Assim, para
realizar as medidas com devido controle de temperatura, a microcavidade foi inserida em
um criostato de dedo frio (cold finger cryostat), sob vacuo de ~ 107 torr!, fixada em uma
liga metéalica resfriada por contato térmico com hélio liquido. Desta forma, podemos realizar
medidas a temperaturas de pelo menos 5K. O criostato esta preso em deslocadores e tem a
liberdade de deslocar no plano zy.

Realizamos medidas do tipo pump-probe [43], onde um pulso de luz é dividido em dois
pulsos secundarios, direcionados e colimados para amostra apds um atraso temporal relativo,
como esbocado na Figura 3.7. Um laser de Ti:Sa (mode-locking) centrado em 800nm, gera
pulsos de 50fs a uma taxa de repeticao de 83M H z, excitado por um laser de estado sélido

(Nd : YVOy) centrado em 532nm. A fotoluminescéncia da amostra é direcionada para

%A unidade de pressdo no SI & o pascal (Pa). 1 Pa = 19,8692 x 10~% atm e 1 torr = 1/760 atm
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Figura 3.7: Esquema da montagem experimental para realizar medidas de pump-probe.

um espectrometro (Jobin Yvon T6400), com grade de difracao 1800 linhas/mm (resolucao
espectral de 0,1meV e janela de AX = 12nm) acoplado com uma cdmera CCD (charge
coupled device) resfriada com nitrogénio liquido.

Apos dividir o feixe no beam split(BS), o atraso entre os pulsos é controlado por um dos
espelhos que estd presa a um motor de passos, com autonomia de 150mm de deslocamento
e resolucao 0,05um. Ambos os spots dos feixes pump e probe coincidem na amostra e
possuem um angulo de incidéncia préximo ao ponto de inflexdo da curva de dispersao do
lower polariton com dessintonia nula. Esta é a condicdo de amplificacdo paramétrica onde
a populagdo de estado inicial do polariton (k) é redistribuido nos estados signal (k = 0) e
idler (k = 2k,). Neste caso o angulo de incidéncia ¢ de 12° e a energia do foton na cavidade
é 1,55273eV calculado a partir da Equacao (2.48). O Rabi splitting na microcavidade é de
~ 3,02meV, como mostrado no espectro de emissao na Figura 3.8. Por fim, a polarizagao
dos dois pulsos é controlada, quando necessario, por placas de polarizacao A/2 e/ou A\/4. Um

atenuador também foi inserido no caminho 6tico para o controle da poténcia de excitagao.
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Figura 3.8: Espectro de emissdo da microcavidade a temperatura de 10K, mostrando Rabi

splitting de ~ 3,02meV.



Capitulo 4

Dinamica de Spin

Se a energia de absor¢dao de um feixe circularmente polarizado ¢ tal que E; < hw <
E,+ Ay os pares elétron-buraco gerados dentro da microcavidade irdo herdar caracteristicas
de spin e momento de dipolo relacionado a polarizagdo do feixe de excitagdo. Como sera
descrito adiante, estas propriedades de polarizacao podem ser descritas pela defini¢cao de um
pseudo-spin que contém informacao sobre o spin e a orientacao do momento de dipolo do
estado exciton-polariton. Ap6s um tempo 7, o par elétron-buraco (um estado fora de equi-
librio) se recombina e toda informagao sobre orientagao 6tica estara contida na polarizacao
da fotoluminescéncia. Em geral, antes da recombinacao, um processo de relaxacao de spin
ocorre dentro de um intervalo 7. A relaxacao de spin pode geralmente ser entendida como
resultado da acdo de um campo magnético flutuante no tempo, criando um campo mag-
nético efetivo, originado a partir interacao spin-orbita ou interacao exchange, por exemplo.
Assim a radiagdo emitida serd em parte circularmente polarizada, se a orientacdo do spin
nao desaparece inteiramente apés o tempo de recombinagao. Desta forma, o grau de polari-
zacdo circular da luz emitida por recombinacdo serve como um pratico e sensivel indicador
do estado de spin e sua evolucdo devido a processos de relaxacdo ou a fatores externos.

Neste capitulo, descreveremos uma classe de fenémenos 6ticos relacionados com a di-

namica de spin de exciton-polaritons em microcavidades semicondutoras. Incluimos entao

29
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0s mecanismos principais de relaxacdo de spin e uma breve descricdo teoérica utilizando o
formalismo da matriz densidade de evolugdo do pseudo-spin. Alguns aspectos serdo cruciais
para entendimento dos resultados do Capitulo 5 tal como rotacoes de Faraday induzida por

um campo magnético efetivo.

4.1 Orientacao Otica de Spin

No processo de transicdo inter-bandas em um semicondutor devido a absorcao de um
foton, um elétron na banda de conducao e um buraco na banda de valéncia sao gerados, e 0
spin total deste par, inicialmente, é igual ao momento angular do f6ton absorvido. Os fétons
de um feixe de luz com polarizagao circular a direita o (esquerda o~) possuem proje¢ao
do momento angular na diregdo do vetor de onda igual a +1 (—1) [27]. A estrutura de
banda do semicondutor determina, através de regras de selegcdo, a distribuicdo do momento
angular entre o elétron e o buraco foto-excitados. No entanto, os portadores de cargas
foto-excitados nao estao em um estado termicamente estavel, e a recombinacao apds algum
tempo 7, é inevitavel. Durante este tempo, a orientacao de spin dos portadores muda devido
a diferentes processos de relaxacdo. Como o par elétron e buraco pode se mover junto pelo
cristal, existem importantes caracteristica de excitons baseados na interacdo existente entre
elétron e buraco, devido as propriedades de spin. Se definirmos o tempo de vida de spin Ty

segue imediatamente que,

1 1 1
= - 4 = 4.1
T Ty Ts ( )

onde 7, é o tempo de vida do exciton e 75 é 0 tempo de relaxacao de spin. Esta equacao
reflete as duas razdes para que a média do spin excitonico seja nulo: a recombinacdo e a
relaxacao do spin. Se por exemplo, durante o tempo Ts o spin realizar revolugdes em torno
de um campo magnético qualquer, entdo em condi¢ao estacionaria a componente média do
spin ao longo da direcao inicial serd muito pequena.

Como os excitons sao formados por férmios, tendo projecao do momento angular sobre
um dado eixo JS = S¢ = £1/2 para o elétron na banda de condugdo com simetria S e
Jb = 8% = +1/2,43/2 para o buraco na banda de valéncia com simetria P, o spin do
exciton possui projecao +1 e +2. Assim por conservacao de spin, no processo de absorcao

de fétons os excitons com estados £2 ndo podem ser criados. Estes estados sdo chamados
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de estados dark, e podem ser populados devido algum processo de espalhamento. Por outro
lado, os estados com spin 1 podem ser produzidos oticamente, e assim , sdo conhecidos
como estados light. Em geral, os estados dark podem ser populados devido a processos de
espalhamento, e podem influenciar na dindmica dos estados light por interagdo exchange por
exemplo. No entanto, a existéncia de apenas dois estados oticamente permitidos, leva-nos
a formulacao da matriz densidade como um sistema de dois niveis. Em termos de brakets

podemos escrever:

1) =|-545) -1 =|+5-3) (42)
+2) = ‘+;+;> |—2) = ‘—;—z> (4.3)

Entao os estados com polarizacao linear sequem diretamente

)

) 7

(4.4)

D D

ly) 7

(4.5)

Todavia, os excitons possuem um tempo de vida finito, devido a recombinacao, quando
o elétron volta para o estado na banda de valéncia. No entanto, durante seu tempo de vida,
a orientacdo do spin reduz devido a diferentes processos de relaxacao. Portanto, o grau de
polarizacao circular da emissao serve como um pratico e sensfvel indicador do estado de spin
dos portadores de cargas e sua mudanca devido a influéncia de algum processo de relaxacao
(ou fator externo) sobre o semicondutor.

Desta forma, neste processo de absorcao e recombinacao duas fases sao importantes: a
absorcao de luz circularmente polarizada produzindo excitons com orientacdo de spin bem
definida e a relaxacdo de spin durante o tempo de vida do exciton. A principio, no processo
de absorcdo de um féton, a polarizacdo linear pode permanecer com um par de elétron-
buraco: um féton com polarizacdo linear pode ser emitido se o elétron recombina com o
buraco, mas assim que alguns fétons tem sido absorvidos, a interagdo exchange entre e-e
e h-h torna-se um eficiente mecanismo de depolarizacao. Assim os estados formados por
polarizacao linear ndo sdao bons estados quénticos devido a interacao exchange, ao contrario

dos estados gerados por polarizagido circular.
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4.2 Relaxacao de Spin

Em geral, a relaxacdo de spin surge como resultado da agdo de um campo magnético
efetivo, criado por flutuagdes randémicas de um campo magnético gerado por diferentes
processos de interagdo como exchange, spin-orbita e até mesmo por um desequilibrio do
namero de ocupagao em dois distintos estados [35].

Existem dois importantes parametros para caracterizar este campo magnético flutuante:
a amplitude (|Q2¢|) e o tempo de correlagao 7., ou seja, o tempo em que o campo pode ser
considerado constante. Desta forma, o spin ird precessar em torno de uma direcdo randdémica,
do campo magnético efetivo com uma frequéncia w,. durante o tempo 7.. A direcao e o valor
absoluto do campo entdo mudam aleatoriamente ap6s o tempo 7. e 0 spin ird precessar em
torno de uma nova dire¢ao do campo.

Rigorosamente falando, a relaxacdo do pseudo-spin do polariton estd conectada com os
mecanismos de relaxacio do elétron. Assim, relacionamos abaixo os principais mecanismos

de relaxacao eletronica.

1. Mecanismo de Elliott-Yaffet|44]: O campo elétrico de impurezas eletricamente car-
regadas é transformado em um campo eletromagnético efetivo através de interacao
spin-orbita. Este mecanismo pode induzir transicées entre os exciton foto-excitados e
os estados dark. O campo randdmico é formado durante a colisdo e assim ndo pode
ser caracterizado por um tUnico tempo de correlacdo. A taxa de relaxacdo entdo sera

proporcional & concentragao de impurezas.

2. Mecanismo de D’yakonov-Perel [45]: causado por interagdo spin-orbita, induzida por
splitting de spin da banda de condugéo de cristais ndo centro simétricos como o GaAs.

Em contraste com o mecanismo anterior, o spin gira entre as colisoes.

3. Mecanismo de Bir-Aronov-Pikus [46]: envolve a interagao exchange de spins entre
elétrons e buracos de semicondutores do tipo p. Esta taxa de relaxacdo de spin é

proporcional ao numero de buracos.

No trabalho de Maialle et al. [47] foi mostrado que o mecanismo predominante para excitons
confinados em semicondutores nao magnéticos é o mecanismo de Bir-Aronov-Pikus. A inte-

racao de longo alcance entre elétrons e buracos leva ao um splitting longitudinal-transversal
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Figura 4.1: Splitting longitudinal-transversal para o lower e upper polariton calculados com

diferentes dessintonias.

do estado de excitons (ou seja, a distribui¢ao de energia entre excitons tendo momento de
dipolo paralelo e perpendicular ao vetor de onda). Este splitting é responsével por um rapido
processo de relaxacdo de spin de excitons em poc¢os quénticos. Mas recentemente o campo
magnético gerado por este mecanismo (27) tem sido referido como campo de Maialle [42].
Outros mecanismos tais como o espalhamento exciton-exciton podem ser responsédveis por
flip de spin, tao bem quanto espalhamento por impurezas ou imperfeigoes cristalinas [48].
O splitting do polariton depende fortemente da dessintonia entre o modo da cavidade e a
energia do exciton e, em geral, aumenta com vetor de onda no plano. A Figura 4.1 mostra
o splitting longitudinal-transversal para o lower polariton e upper polariton caculados com
diferentes dessintonias retirada da referéncia [48]. Podemos perceber que o splitting é muito
sensivel a dessintonia, é nulo em k = 0, e tem diferentes comportamentos para o lower e

upper polaritons.

4.3 Formalismo de Pseudo-spin e Matriz Densidade

Como foi descrito na secdo anterior a polarizacao da luminescéncia estd diretamente
relacionada com um determinado estado de spin. Definimos entdo o grau de polarizacao da
luz emitida com vetor de onda no plano em k = 0 como:

e Ni=01(t) — Nk=0,,(?)
I»r + I¢ Nk:O,T(t) + Nk:O,L(t)

£
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onde I e I} representam as intensidades de luz circularmente polarizada a direita e esquerda
respectivamente e, Nx—g ¢+ ¢ Nk—g |, representam a populagao de exciton-polaritons com pro-
jecao de spins opostos em k = 0. As medidas realizadas por Martin et al. [49] mostraram
que a evolucdo do grau de polarizagao possui um comportamento nao monolitico. O splitting
transversal-longitudinal é amplificado devido ao acoplamento com um modo da microcavi-
dade criando um campo magnético efetivo o qual influencia a dindmica do pseudo-spin do
exciton-polariton.

O vetor pseudo-spin S ¢ definido [48] sobre dois estados quanticos, e descreve ambos

-
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=

Figura 4.2: Esfera de Poincaré com pseudo-spin. Os pontos no equador da esfera cor-
respondem a diferentes polarizacoes lineares e os polos correspondem a duas polarizacoes

circulares.

o estado de spin do exciton e sua orientacdo de momento de dipolo. Qualquer estado de
polarizacao pode ser representado como um ponto na esfera de Poincaré, como mostra a
Figura 4.2. A matriz densidade do sistema para um determinado k entdo evolui de acordo

com equacao de Liouville-von Neumann:

9
m% = [H, p] (4.7)

Levando em consideracdo o pseudo-spin e desprezando o espalhamento por fénons, o

Hamiltoniano do polariton é dado por [50]:

H = Y hwk)pl,po
k,o

1
+ Z VkaquL_;_q’gpL_q7gpk/,apk,a (48)
k?kl7q7a
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2 i t
+ Z Vk,k’,qpk’+q7gpk’7q,70—pk',0'pk,—a'
k7k/7q7o-

onde os operadores bosoénicos pL »(Pk,o) descrevem a criagao (aniquilagao) do lower polariton
e a soma em o = {1, ]} representa os dois graus de liberdade do pseudo-spin. O primeiro
termo da Equacao (4.8) ¢ o termo de propagacao livre, enquanto o segundo e terceiro termos
referem-se ao espalhamento de polaritons com spins paralelos e anti-paralelos, respectiva-
mente. Os elementos de matriz Vk{k, e Vﬁk, sdo a transformada de Fourier do potencial de
interacdo de cada processo de espalhamento. Desde que a interacdo polariton-polariton é
anisotrépica, a maior contribuicao é dado pelo termo exchange e assim |Vk17k,| > \Vlik,\.

A Equagao (4.7) pode ser rescrita em termos de quantidades observéaveis como o ntimero

de ocupacao

Nigp = Tr [pkaTka} = <pﬂ¢pk¢> (4.9)
Ne, = Tr [PkPLﬂ)kJ,} = <pf¢pk¢> (4.10)
ou do pseudo-spin,
Sk = % [<pLTpk,¢> - <pL ¢Pk,¢>} (4.11)
Ska = % (Pl aprca) = (Pl _ppr—s)] (4.12)
Sky = % [<pf<,ypk,y> - <pL,ypk,_y>} (4.13)

onde as componentes no plano do pseudo-spin sao obtidos através dos operadores de polari-

tons linearmente polarizados

1 1

P = 5 (kg +Px1), Pk—o= 7 (Px+ — Px,)) (4.14)
1 ) 1 .

Py = 75 (Pt +ipky) s Pr—y = 7 (Pt — iPK,y) (4.15)

A Equacao (4.11) mostra que a componente do pseudo-spin na dire¢ao z é nula se houver
uma distribuicao equilibrada de estados up e down. Uma vez conhecida a populagdo de
polaritons e a distribuicao de pseudo-spin o grau de polarizacao circular ou linear da foto-
emissdo pode ser encontrado diretamente a partir da Equagao (4.6). No caso mais simples
onde todos os polaritons estdo no mesmo estado quéintico (na forma condensada em k = 0
por exemplo) com variagdo de vetor de onda nulo, o Hamiltoniano (4.8) pode ser reescrito

COomo:

H = twyplpr + V' (plplprpr + plp[pip)) + 2V2 (plpippy) (4.16)
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Desta forma, o comutador entre p;pT e pip | e o Hamiltoniano acima leva a conservacao

do ntimero de ocupacdo uma vez que {p%pT,H} =0e [pipi,H} = 0. Por outro lado, a
componente no plano nao é conservada. Das equagoes (4.16) e (4.7) a equagao de movimento

para o operador p$p¢ sera,

) .
@;ﬁm = 52" =) [(plpwplpr) — (plpi}pr)) (4.17)

Utilizando aproximagao de campo médio, os dois termos com correlacao de quarta ordem

podem ser desacoplados, com A = <pIpT>, obtendo

 (p! i _

que nada mais é do que a equacao de precessao de pseudo-spin sobre um campo magnético
efetivo €, orientado ao longo do eixo de crescimento da microcavidade, cujo o valor absoluto
é

91 Qine = 2(V' = V?) (N — Ny) (4.19)
onde pp é o magneton de Bohr e g é o fator giromagnético. Como o vetor de onda da foto-
emissao também estd na dire¢do de crescimento da estrutura, o efeito do campo €2;,; pode
ser percebido devido a rotacdo do plano de polarizacao da fotoluminescéncia. Este efeito é
conhecido como efeito Faraday (ou rotacao de Faraday). A rotacao do plano de polarizagao
é proporcional a intensidade da componente do campo magnético aplicado na diregdo do
feixe de luz '. Assim o desbalanco de populacdo de N 1 e Ny leva a rotagoes de Faraday
oticamente induzidas.

Portanto, em geral, o campo magnético efetivo que atua sobre o pseudo-spin possui duas
componentes: Qerx = Qrrk + Qint k. A componente no plano (2r7x) ¢ governada pelo
splitting longitudinal-transversal causado pela interacao de longa distancia entre o elétron
e o buraco. A componente paralela ao eixo de crescimento £2;,,;x aumenta devido a aniso-
tropia da interacdo polariton-polariton e depende do desbalanco da populagdo de polaritons
nos estados up e down.

No préximo capftulo, mostraremos resultados de medidas de pump-probe onde a precessao

do pseudo-spin manifesta-se diretamente na intensidade da fotoluminescéncia da microcavi-

dade.

'Uma descrigio detalhada sobre o efeito Faraday pode ser encontrada na Ref. [51]
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Resultados e Conclusoes

Neste capitulo mostraremos os resultados obtidos a partir de medidas de fotolumines-
céncia resolvida no tempo utilizando a técnica de pump-probe. Neste método sao utilizados
dois pulsos de luz ultra curtos. O primeiro, pulso pump, excita a amostra em um tempo
inicial ¢ = 0. O segundo pulso atrasado em relacdo ao primeiro, cruza a amostra perturbada
e atua como uma sonda: assim chamado de pulso probe. Geralmente, a amostra pode ser
analisada comparando as modificacoes de intensidade, fase ou vetor de onda do pulso probe
apés o cruzamento da amostra, antes e depois da acdo do feixe pump. Ou de forma alterna-
tiva, observando os efeitos criados pelo proprio probe antes e depois da acdo do pump. Nas
medidas que realizamos, a segunda op¢ao é mais apropriada. Os dois feixes paralelos passam
por uma lente convergente excitando a amostra com vetores de onda —k, e k, coincidindo
sobre o mesmo spot com a amostra posicionada sobre o foco da lente. Com o alinhamento
adequado ambos feixes incidem na amostra com o angulo de ~ 12° garantindo a amplifi-
cacdo paramétrica (veja Se¢ao 2.4). A principio, os dois feixes possuem o mesmo eixo de
polarizacao linear produzindo uma distribui¢do equilibrada dos ntimeros de ocupagdo média
(Ny) e (Ny).

Embora a Figura 4.1 tenha sido obtida com uma microcavidade com miltiplos pogos

quanticos de C'dTe, (por isso o Rabi splitting ~ 10meV maior do que a nossa amostra com

37
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apenas ~ 3meV de splitting), acreditamos que o campo efetivo Qr7, ndo tenha efeito sig-
nificativo sobre a dindmica do pseudo-spin, uma vez que o splitting longitudinal-transversal
é pequeno para baixos dngulos de excitacao. Assim os efeitos relacionados com a dindmica
do pseudo-spin, deve estar associado ao campo magnético efetivo gerado pelo desbalango do
ntmero de ocupagao de spins up e down. Com excitacao linear, algum mecanismo fisico deve
estar associado a perda de simetria na geragdo dos estados. Desta forma, como descrito por
Shen [52], o pump 6tico pode ser responsavel pelo desiquilibrio no nimero de ocupagao em
um sistema de dois niveis (como em nossa amostra). O resultado é a formagao de um campo
magnético efetivo, que pode ser observado pelo efeito Faraday. O pump 6tico também pode
induzir a rotacao do plano de polarizacao em miltiplos pogos quanticos de GaAs/AlGaAS
[53], embora a relagdo entre o efeito Faraday e a excita¢ao ndo-linear ndo seja inteiramente
conhecida. Portanto, sera considerada apenas a hipotese de que §2.5 seja inicialmente indu-
zido pelo pulso de excitagao.

O atraso relativo entre os pulsos é obtido movimentando os espelhos presos a um motor
de passos controlado remotamente, e um beam split (BS), separa o feixe primario na razao
de 60%/40%. Assim, quando o pump (definido arbitrariamente com vetor de onda k) incide
sobre a amostra, o estado k = 0 é populado e fotoluminescéncia normal & amostra é coletada
por um espelho e direcionada para o espectrémetro. O estado idler também é populado
com vetor de onda k = 2k, gerando emissao em um angulo fora da normal. No entanto, o
polariton no estado idler pode sofrer espalhamento por féonons acuasticos, termalizando antes
do decaimento. Assim, a fotoluminescéncia da microcavidade forma um cone de luz com
intensidade concentrada no eixo principal. Mais detalhes sobre o perfil da intensidade de
emissao podem ser encontrados no trabalho de Moreira [54].

A incidéncia do probe (com —k,) também popula o estado signal. Desta forma, depen-
dendo do tempo de atraso entre os pulsos o estado k = 0 estara super-populado. Nesta situ-
agao, o sistema é reduzido a um gas de quase-particulas bosénicas fortemente interagentes,
levando a processos de espalhamento. O espalhamento polariton-polariton pode amplificar o
desequilibrio no nimero de ocupagio, ocasionando um campo magnético efetivo paralelo ao
eixo de crescimento da microcavidade (veja Secao 4.2). Na proxima se¢do, mostraremos os
resultados obtidos com variacao da dessintonia. Esperamos encontrar uma relacao explicita

entre o tempo de coeréncia do campo magnético efetivo e a dessintonia. Como ja descrito no
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Intensidade (a.u.)

1,45 1,50 1,55 1,60 1,65
Energia (eV)

Figura 5.1: Espectro do pulso laser. A linha continua representa o fitling gaussiano com

FWHM=38, 96meV.

Capitulo 3, é possivel variar a energia do modo eletromagnético na microcavidade variando
o ponto de excita¢ao (spot) no plano da amostra. A dessintonia entao sera nula quando em
uma determinada posicao da microcavidade a energia do campo for ressonante com a energia
do exciton no pogo quantico. Uma vez encontrada esta posi¢do, dessintonias positivas ou
negativas foram obtidas variando a posicao da microcavidade na direcdo do eixo x paralelo
a mesa oOtica (veja Secao 3.5).

Um detalhe importante em experimentos envolvendo fené6menos ultra rapidos, é a largura
temporal do pulso. A Figura 5.1 mostra o espectro do pulso de luz com fitting de uma funcio
gaussiana. A largura a meia altura da curva é 38,96meV levando a uma largura temporal
de ~ 106fs diferente da largura temporal do pulso na saida do laser ~ 50fs. Isso se deve
ao fato do pulso sofrer dispersdo ao passar pelas componentes 6ticas do experimento como
BS e lentes. Ainda assim continuamos uma ordem de grandeza abaixo do tempo de vida do

polariton que é da ordem picossegundos.

5.1 Medidas com Variacao da Dessintonia

Observamos a emissdo do polariton como fun¢do da dessintonia. A Figura 5.2 mostra
o grafico tridimensional e as linhas de contorno da evolucao temporal da fotoluminescéncia
para uma dessintonia negativa. Para um longo atraso temporal entre os pulsos, a taxa de

emissdo permanece constante. Em 7 = 0, a sobreposi¢do dos pulsos leva a formagdo de
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Figura 5.2: (a) Grafico tridimensional e (b) linhas de contorno da intensidade resultantes

da medidas de fotoluminescéncia resolvida no tempo com § = —1, 72meV.

uma alta densidade de exciton-polaritons na microcavidade aumentando a intensidade de
fotoluminescéncia delineado pelo primeiro pico. Todavia, devido a processos de relaxacao de
spin, alguns exciton-polaritons ndo decaem imediatamente e um segundo pico aparece apés
um tempo 7.

A hipdtese principal, é que o pulso de excitacao induza a separacao dos niveis de energia
do poco quantico em sub-bandas de spin criando um desbalango na populacdo de spins.

A Figura 5.4 mostra o resultado da variacao da intensidade espectral integrada em funcao
do tempo de atraso. Duas diferentes caracteristicas podem ser observadas comparando os
graficos a) e b): 1) com dessintonia negativa o segundo pico de emissdo é mais intenso do
que o primeiro. Isso sugere que um ntmero maior de polaritons é submetido ao processo de
precessao do pseudo-spin. 2) o tempo de relaxacao do pseudo-spin (7.) depende diretamente
da dessintonia. De fato, este resultado era esperado desde que o splitting longitudinal-

transversal sofre forte influéncia com a dessintonia, como ja explicado na Secdo 4.2. A
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Figura 5.3: Medida do tempo de precessao versus dessintonia a uma temperatura de 11, 7K.
Também é mostrada a relagdo linear entre a dessintonia e a energia de emissao (eixo a

direita).

largura a meia altura de cada pico fornece uma estimativa para o tempo de vida do polariton
~ 10ps. A Figura 5.3 fornece uma relacao mais detalhada entre o tempo de precessao do

pseudo-spin e a dessintonia.
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Figura 5.4: Medida da intensidade integrada versus o tempo de atraso. Diferentes tempos de
relaxacdo sao observados para dessintonia negativa (a) § = —1, 72meV e dessintonia positiva

(b) 6 =0,36meV.
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5.2 Variacao da Poténcia de Excitacao

Analisamos a dependéncia com a poténcia de excitacdo. Resfriando a microcavidade a
uma temperatura de 12, 9K, a variagao da poténcia foi obtida girando o plano do atenuador.
Quanto maior a poténcia de excitagdo maior serd o nimero de exciton-polaritons criados
na microcavidade. Desta forma, o desbalanco no nimero de ocupacao amplificado por dife-
rentes poténcias induz a diferentes periodos de precessao do pseudo-spin como mostrado na
Figura 5.5, a partir do deslocamento da posicao do segundo pico. A Figura 5.5 foi obtida
integrando cada espectro em um intervalo fixo, e relacionando com o atraso temporal relativo

entre os pulsos.
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Figura 5.5: Medida da variagao temporal da area espectral em funcao do tempo de atraso

para diferentes poténcias.

5.3 Consideracoes Finais

Esta dissertacao estd focalizada no trabalho de pesquisa sobre a dindmica de pseudo-
spin do exciton-polariton formado em uma microcavidade semicondutora com um Gnico pogo
quéntico. Apresentamos uma descricdo sucinta dos principais fundamentos do conceito de
exciton-polariton baseada na teoria quantica de muitos corpos, permitindo-nos uma melhor
compreensao das caracteristicas fisicas que mostram-se diante da interacao entre a luz e a
matéria.

Verificamos experimentalmente que o parametro de detuning serve como um importante
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pardmetro fisico no controle do tempo de precessao do pseudo-spin do polariton. Em parti-
cular, consideramos que o principal mecanismo de relaxacao de spin esté relacionado com o
desequilibrio no ntiimero de ocupacao dos estados up e down gerando um campo magnético
efetivo responsavel pela precessao do pseudo-spin. Um comportamento similar, foi encon-
trado para medidas com variagao da poténcia de excitacao. Os resultados aqui exibidos,
podem ser aperfeicoados no sentido que a medida simultinea do estado de polarizagdo da
fotoluminescéncia da microcavidade seja feito. Desta forma, a hipotese de um campo efetivo
nulo na direcdo perpendicular ao plano do poco poderé ser testada analisando uma possivel
rotacao no plano de polarizagao.

Por estes e outros motivos, estes dispositivos semicondutores sao apontados como uma
possivel tecnologia de dispositivos opto-eletrénicos baseados em spin, podendo ser aprovei-
tados em comunicacdo 6tica a curta distdncia, uma vez que o estado de spin estd intrin-
secamente ligado & polarizagdo da fotoluminescente. A coeréncia bosonica também é uma

caracteristica que pode ser explorada.



Apéndice A

Neste apéndice descreveremos alguns detalhes da microcavidade crescida pela empresa

IQE (USA) utilizando tecnologia epitaxial de crescimento de cristais.

Perfil Grupo Rep. Mols (%) Espessura(A) Dopante Conc.
GaAs 50 Be 1,0 x 10'8
AlGaAs 20 539 Nenhum

AlAs 688 Nenhum

AlGaAs 2 x21 20 590 Nenhum

AlAs 2 x21 688 Nenhum

AlGaAs 30 1154 Nenhum

GaAs 100 Nenhum
AlGaAs(sem rotagao) 30 1154 Nenhum

AlAs 638 Nenhum

AlGaAs 1 x 26 20 590 Nenhum

AlAs 1 X 26 688 Nenhum

GaAs 5.000 Nenhum
3’N-+GaAs Substrato 625 + 25 um Si
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