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Resumo

Excitons-poldritons sdo particulas formadas devido a interacdo entre um féton e um
éxciton simultaneamente confinados dentro de uma cavidade déptica. Um processo de repetidas
absorg¢oes e emissdes do féton pelo éxciton cria um novo estado quantico que é uma mistura de
componentes excitonica e fotonica. Em outras palavras, a interacdo féton-éxciton faz com que
nem o éxciton nem o féton sejam autoestados da Hamiltoniana deste sistema interagente. Surge
entdo o poldriton, um fruto do acoplamento forte e ressonante de um féton e um éxciton. Neste
trabalho, uma introducdo ao tema sera dada. Aspectos tedricos da formagdo dos éxcitons-
polaritons serdo discutidos. Serd mostrado que, devido a baixa massa efetiva dos polaritons, essas
particulas formam um sistema muito conveniente para a realiza¢do de condensados de Bose-
Einstein em temperaturas altas (To~1 — 300K).

1 - Introducao

Poldritons sdo particulas que tém se mostrado promissoras para a realizacdo de
condensados de Bose-Einstein em altas temperaturas. Além disso, formam condensados mais
estaveis que os usualmente conhecidos e formados de gases atdmicos ou exitdnicos puros. Os
ingredientes fundamentais para a formacdo de tais particulas sdo: microcavidades épticas para o
confinamento de fétons e um arranjo experimental com Quantum Wells capazes de confinar
éxcitons em regides semicondutoras.

Cavidades opticas sdo regides com paredes espelhadas capazes de aprisionar fotons de
energias bastante especificas. Gragas a avancos tecnoldgicos recentes, cavidades dpticas cada vez
menores e com paredes mais perfeitamente refletoras puderam ser criadas. Em especial, sdo
chamadas de microcavidades aquelas cuja distancia entre as paredes refletoras é L < 1 um, da
ordem do comprimento de onda da luz visivel.




Quando uma cavidade Optica é preenchida com um meio semicondutor com gap
ressonante com a energia dos fétons confinados pelas paredes refletoras, elétrons da banda de
valéncia sdo excitados até a banda de condug¢do ao absorverem um féton. Devido a atracao
Coulombiana entre o elétron e o buraco deixado na banda de valéncia, um éxciton é formado,
com o elétron orbitando o buraco. Apds certo tempo de vida caracteristico dos éxcitons, ocorre
seu decaimento, com a sucessiva emissdo de um féton, que estando confinado dentro da
cavidade, pode ser novamente absorvido em um processo ciclico de absorcdo e emissdo. Esse
sistema conjunto formado pelo féton e pelo éxciton interagentes é chamado de polariton.

Neste trabalho, algumas caracteristicas dos polaritons serdo revistas. Mostraremos que
sua reduzida massa efetiva abre perspectivas para a realizacdo de condensados de Bose-Einstein
em temperaturas altas e ndo usuais para esse tipo de transicdo de fase, podendo chegar até a
temperatura ambiente.

2 - Excitons

Em materiais semicondutores, quando um fdton ressonante com a energia do gap é
absorvido por um elétron de valéncia, um par elétron-buraco se forma e o elétron fotoexcitado
passa a ocupar um estado de Bloch na banda de condugdo. Nesta situacdo, a forca eletrostatica
sentida por ele devido a interagdo com as outras cargas presentes no material é de forma a atrai-
lo até o buraco, que age, portanto, como uma particula positivamente carregada. Esse estado
ligado do elétron orbitando o buraco forma o que conhecemos por éxciton (cf. Figura 1).
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Figura 1: (Esq.) O elétron fotoexcitado orbita o buraco deixado na banda de valéncia. (Dir.) Esquema de um éxciton em uma estrutura
cristalina. Excitons confinados em apenas um sitio da rede s3o chamados de éxcitons de Frenkel em contraste com os éxcitons de Mott.
Fontes: https://northbeggar.wordpress.com/2009/10/04/exciton/ e http://electrons.wikidot.com/solar-cells.

Exciton

Devido a semelhanca dos éxcitons com o atomo de hidrogénio, varios conceitos podem
ser imediatamente transpostos para esse contexto com pequenas alteragdes. Em analogia, o raio
R da drbita eletronica, por exemplo, é dado por

g h%g

R = —2~10—100A
m*mmee

onde &, é a constante dielétrica do material, que diminui a intensidade da atragdo eletrostatica
elétron-buraco aumentando o raio da drbita eletrdnica, e m* é a massa efetiva dos elétrons na
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banda de condugdo. Para &~1—10 e m*~0.1, valores tipicos em semicondutores, raios
excitdnicos tipicos estdo entre 104 e 100A. Energias de ligagdo tipicas sdo

E~10 — 100 meV,
em contraste com a enorme energia de ligacao do atomo de hidrogénio E; = 13.6 eV.

Sob o ponto de vista quantico, um operador de criacdo de éxcitons pode ser definido a
partir da criacdo afg de elétrons na banda de conducdo e buracos b;{ na banda de valéncia:

mpk —m.k'
§ 5Kk+k’¢n< m +me )a;{b;‘r,
e
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Dessa definigdo segue um fato bastante curioso acerca da natureza dos éxcitons: sdo bdsons no
limite de baixa densidade 1,,,:

[e;l’nl, e;}’n] = 0,
[eKI’nI, eK’n] = 0,

[eK’,n" e;n] = 6KK’ 6nn’ - O(nexcR3)

3 - Interacao luz-materia e
confinamento de éxcitons

A criacdo/destruicdo de um éxciton depende da absorcdo/emissdo de um féton pelo
elétron fotoexcitado. Tais processos radiativos ocorrem por meio da interacao de dipolo elétrico.
A amplitude dessa intera¢do depende diretamente de um termo usualmente chamado de “forga
do oscilador”:

*

2m*w

f = |<uv|r * eluc)lz

h nR3’

onde w é a frequéncia da radiacdo absorvida/emitida, |u.) e |u,) sdo, respectivamente, os
estados de conducgdo e de valéncia do elétron e V é o volume de quantiza¢do. Fica claro que a
diminuicdo do raio R do éxciton implica em um aumento da amplitude de interacdo luz-matéria.

A estratégia adotada para aumentar o acoplamento entre éxcitons e fétons dentro de uma
cavidade éptica é, portanto, o confinamento dos éxcitons dentro de uma Quantum Well (cf. Figura
2). Nessas estruturas os éxcitons sdo confinados em uma fina (L<R) camada semicondutora
interposta entre regides semicondutoras de gap muito maior e que, por isso, formam barreiras de
potencial que restringem o movimento e a prdpria existéncia do éxciton. Dessa forma, um éxciton
de tamanho reduzido se forma na tentativa de que a fungdo de onda do elétron ndo ultrapasse a
regido da Quantum Well, o que demandaria um custo energético extra.




Quantum Well

Figura 2: Uma Quantum Well é uma fina (L<R) camada semicondutora interposta entre regides semicondutoras de gap muito maior.
Estas regiGes formam barreiras de potencial que restringem a existéncia do éxciton a regido da Quantum Well. Fonte:
https://en.wikipedia.org/wiki/Quantum well.

4 - Microcavidades opticas

Cavidades dpticas sao regides no espaco envoltas por paredes espelhadas de forma que
fotons presentes nessas regides sao refletidos pelas paredes e ficam aprisionados na cavidade.
Gragas a avangos tecnolégicos recentes, cavidades dpticas cada vez menores e com paredes mais
perfeitamente refletoras puderam ser criadas. Em especial, sdo chamadas de microcavidades
aquelas cuja distancia entre as paredes refletoras é d < 1 um, da ordem do comprimento de onda
da luz visivel.
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Figura 3: Uma microcavidade formada por espelhos de Bragg. Radiagdo eletromagnética estad confinada nesta cavidade e interagindo
com um éxciton em uma Quantum Well. Fonte: doi:10.1038/nature05131.

No interior de cavidades O&pticas, apenas comprimentos de onda A especificos sdo
permitidos para a radiacdo eletromagnética confinada. Devido as condi¢Ges de contorno impostas
pelos espelhos refletores (espelhos de Bragg na Figura 3), uma cavidade comporta apenas
radiagdes em que d seja um multiplo inteiro de 1/2:

A d

5=
para algum numero natural N. Na Figura 3, por exemplo, estd esquematizada uma onda
eletromagnética estacionaria confinada na cavidade com N = 10. Em termos das diferentes
componentes do momento linear dessa onda, como ilustrado, a sua energia é
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Eow = 2 iz 1 k2 ~ 1 L) g (k —0)+h2kﬁ
cav_nc z ||~nc z 2k§ - Hcav\™|| — chav’

se o féton se propaga quase perpendicularmente (k3 « k2) a superficie da cavidade e onde n, é
Il

seu indice de refracdo. Dessa forma, podemos definir a massa efetiva dos fétons nessa situacao:

_ Ecav(k” == 0)

-5
Meay = Cz/nz ~107°me,
c

que, tipicamente, é cinco ordens de grandezas menor que a massa do elétron livre.

5 - Excitons-polaritons

Excitons-poldritons sdo particulas que emergem como autoestados da Hamiltoniana que
descreve o sistema acoplado entre éxcitons e fétons. O termo de interagdo entre essas particulas é
da forma

Hine = z o (fkT|ek|| + fkne’jn)’

ki

onde a constante de interagdo g, depende da “forga do oscilador” ja definida anteriormente e os

operadores f,:lrI e fk” sdo de criagdo e destruicdo de fétons na cavidade, respectivamente.

A Hamiltoniana completa do sistema é
Hpol = Heqy + Hexe + Hine
= Bearlefi fioy + O EexcCli)ed e, + > g0 (e, + fiy iy )

k| ky| ky|

onde Ecqy(k)) e Eexc(k)) sdo as relagdes de dispersdo dos fétons e dos éxcitons,

respectivamente. Essa Hamiltoniana pode ser facilmente diagonalizada pela transformacgao
Prey = Xigy iy + Cig frg.
Qi = ~Ciey rey + Xigy fi»

apos a qual a Hamiltoniana se torna

Hpol = Z Elow(kll)PI:-HPkH + Z Eup(k||)Qlt”Qk”'

ky| ky|

com

1
Elow,up(ku) = E [Eexc + Ecav + \/493 + (Eexc - Ecav)2 )




que estdo graficadas na Figura 4.
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Figura 4: Avoided crossing: autoenergias dos poldritons em fungdo de A = E_;, — E,.. Na regido de ressonancia, E.,, = Ey., 0S
polaritons sdo uma combinagdo linear equilibrada de componentes fotonica e excitonica. Fora da ressondncia, quando a energia do
foton ndo é capaz de excitar um éxciton, os estados exciténicos e foténicos voltam a ser, separadamente, autoestados da Hamiltoniana
com suas relagdes de dispersdo se aproximando daquela dos poldritons. (AQ = g,). Fonte: RevModPhys.82.1489.

Um desenvolvimento importante acerca dos poldritons é o calculo de sua massa. No caso
do poldriton de menor energia, podemos expandir a sua relacdo de dispersdo em termos de seu
momento kj;:

27,2
kij

Eiow (k) = E10(0) 2ok
low\"|) =~ Elow +2mlow’

com

~ ~10—4%
mlow"’zmcav 10 Mexc-

Figura 5: llustragdo pictérica da formagdo de um poldriton. Na situagdo de ressonancia, éxciton e poldriton passam a formar uma

2 2
particula Unica com componentes exiténicas e fotdnicas equilibradas |Xk”| = |Ck”| = Fonte:

https://www.youtube.com/watch?v=sWmvZ0IGrsU.

A massa deste polariton é, portanto, quatro ordens de grandeza menor que a massa dos éxcitons.
Neste ponto, estamos prontos para entender a importancia dos polaritons para o estudo de
condensados de Bose-Einstein: a temperatura critica abaixo da qual esta fase da matéria ira
ocorrer serd 10* vezes maior para os polaritons que para os éxcitons, ja que esta é inversamente
proporcional a massa das particulas.
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Uma ilustracao pictdrica do polariton, um estado conjunto formado pelo éxciton e o féton,
estd mostrada na Figura 5.

6 - Condensacao de Bose-Einstein de
éxcitons-polaritons

Em um sistema bosOnico, condensacdao de Bose-Einstein deve ocorrer abaixo da
temperatura critica
h2n2/3
T, =~ 3.3125 ———.
¢ ka
A Tabela 1 mostra uma comparacdo entre condensados de Bose-Einstein de diferentes sistemas.
Em sistemas bosbnicos usuais como o de gases atOmicos e sistemas excitonicos puros, a
temperatura de transicdo é extremamente baixa devido a massa das particulas ser relativamente
elevada. No caso dos gases atébmicos, por exemplo, com massas da ordem de 103m,, a
temperatura de transicdo pode chegar até ~1nK. Nesse sentido, sistemas de muitos polaritons,
com sua baixa massa efetiva, sdo a concretizagdo de condensados de Bose-Einstein em
temperaturas relativamente altas e facilmente alcanc¢aveis em laboratério.

TABLE I. Parameter comparison of BEC systems.

Atomic
Systems gases Excitons Polaritons
Effective mass m*/m, 103 101 10-°
Bohr radius ag 107t A 107 A 107 A
Particle spacing: n~1"4 10° A 102 A I pm
Critical temperature T, I nK-1 uK I mK-1 K 1-=300 K
Thermalization time/Lifetime 1 ms/1s~1072 10 ps/1 ns~ 1072 (1-10 ps)/(1=10 ps)=0.1-10

Tabela 1: Comparagdo entre parametros fisicos de diferentes condensados de Bose-Einstein. Fonte: RevModPhys.82.1489.

Além das altas temperaturas criticas dos condensados de poldritons, podemos citar ainda
outras vantagens experimentais deste sistema: (i) defeitos estruturais e de composicdo quimica
comuns nos sistemas excitonicos sdo inimigos da estabilidade do condensado, mas podem ser
facilmente diminuidos nos sistemas de polaritons caso as microcavidades o&pticas sejam
preenchidas com vacuo; (ii) maiores densidades de polaritons podem ser conseguidas apenas
empilhando outras Quantum Wells em torno da Qualtum Well central, aumentando ainda mais a
temperatura critica do condensado; (iii) apesar de terem tempo de vida muito curtos, ~1 — 10ps,
a baixa massa efetiva dos polaritons também diminui o tempo de termalizacdo do sistema. Em
contraste com os sistemas excitonicos puros e de gases atdomicos, isso faz com que condensados
de polaritons possam ser tratados como sistemas proximos do equilibrio térmico durante boa
parte de sua existéncia.
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7 — Conclusoes

Polaritons sdo particulas encontradas em fisica do estado sélido e representam uma
grande oportunidade para o estudo conjunto de vérios temas, dentre eles: transicées de fase
guanticas, eletrodindmica de cavidades, interacdo luz-matéria e sistemas fortemente acoplados.
Devido a sua baixa massa efetiva e sua menor sensibilidade as imperfei¢des cristalinas, formam
ainda um sistema ideal para o estudo de condensados de Bose-Einstein estaveis em temperaturas
gue podem chegar até a temperatura ambiente. Estas caracteristicas, além de facilitar o estudo
experimental de condensados de Bose-Einstein, podem, no futuro, permitir o desenvolvimento de
dispositivos baseados em polaritons e condensados de Bose-Einstein.
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