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Resumo

Neste trabalho investigamos teoricamente a dindmica dissipativa de estados de éxci-
tons em um sistema formado por pontos quénticos duplos, que por sua vez apresentam
uma grande flexibilidade e capacidade experimental em alterar seu espectro de energia
juntamente com sua forma estrutural por meio de campos elétricos externos. Deste modo,
o controle 6ptico coerente de portadores de carga nessas nanoestruturas permite a inves-
tigagao de diversos processos de interferéncia quantica, tais como transparéncia induzida
por tunelamento. Investigamos a resposta 6ptica da molécula quantica considerando dife-
rentes regimes 6pticos e valores de campo elétrico, nos quais o tunelamento entre os pontos
pode estabelecer eficientemente caminhos de interferéncia quéantica destrutiva provocando
mudangas significativas no espectro 6ptico. Usando parametros experimentais realisticos
mostramos que os estados excitonicos acoplados por tunelamento exibem uma resposta
optica controlavel e bastante enriquecida. Neste mesmo sistema, investigamos o emara-
nhamento entre elétron e buraco, e demonstramos que através do controle de parametros
tais como, a barreira de potencial aplicada, a frequéncia e intensidade do laser incidente,
o sistema evolui para um estado assintotico com um alto grau de emaranhamento, que se

apresenta robusto a processos de decoeréncia.

Palavras-chave: pontos quanticos semicondutores, tunelamento, éxcitons, transparéncia

induzida, controle coerente, emaranhamento.



Abstract

In this work we investigate theoretically the dissipative dynamics of exciton states in a
system constituted by coupled quantum dots, which in turn exhibit a great flexibility and
experimental ability to change their energy spectrum and structural geometry through of
external electric fields. In this way, the optical coherent control of charge carriers ena-
bles the investigation of several quantum interference process, such as tunneling induced
transparency. We investigate the optical response of the quantum dot molecule conside-
ring different optical regimes and electric field values, where the tunneling between the
dots can establish efficiently quantum destructive interference paths causing significant
changes on the optical spectrum. Using realistic experimental parameters we show that
the excitons states coupled by tunneling exhibit a controllable and enriched optical res-
ponse. In this system, we also investigate the entanglement degree between the electron
and hole, and we demonstrate through of the control of parameters such as, the applied
gate voltage, the incident laser frequency and intensity, the system goes to an asymptotic

state with a high entanglement degree, which is robust to decoherence process.

Keywords: semiconductors quantum dots, tunneling, excitons, induced transparency,

coherent control, entanglement.
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Probabilidade de ocupacao no regime estacionério como func¢ao do campo
elétrico, considerando o mesmo regime de parametros do hamiltoniano

usados na Fig. 34 e T'p =103, =10 weV. . . . . . . . ... ... ...

Fidelidade do sistema no regime estacionario em relagao a cada um dos
seis autoestado como funcao do campo elétrico, considerando o mesmo
regime de parametros do hamiltoniano usados na Fig. 34 e I'p = 10°'; =
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usados os mesmo parametros da Fig. 34. . . . . ...
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(a) Negatividade como funcao da espessura d da barreira entre os pontos
para o valor de campo elétrico onde os estados | X}?) e |X73) se anti-
cruzam. No eixo superior estao os valores de campo F correspondentes
para cada valor de d. (b) Dependéncia das taxas de tunelamento T, linha
preta, e Ty, linha vermelha com d. (c) Valores de campo elétrico nos quais

os estados indiretos se anticruzam como funcaoded. . . . . .. .. ..

Negatividade como funcao de {2 e da espessura, d da barreira entre os
pontos para o valor de campo elétrico onde os estados | X)) e | X)) se

antiCrUZAM. . . . . . . e
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1 Introducao

Devido ao avanco tecnologico de técnicas de fabricacao e crescimento de nanoestru-
turas de estado soélido, tem se tornado crescente a investigacao de novas propriedades
eletronicas e processos de natureza quantica em sistemas semicondutores de baixa dimen-
sionalidade. Juntamente com o rapido progresso no campo da nanotecnologia, a area de
informacao quantica tem despertado na tultima década um significativo interesse de diver-
sas areas da fisica, afim de encontrar um sistema fisico escalavel para a implementacao
do computador quéntico. A principal razao deste interesse surge das varias demons-
tragoes teoricas que evidenciam a performace superior de um computador quantico em
relacao a um computador classico, na realizagao de tarefas em um tempo muito mais
rapido (CLEVE et al., 1998; BENNETT; DIVINCENZO, 2000). Dentre estas tarefas te-
mos como exemplo, o problema de busca em banco de dados e a determinacao de fatores
primos de grandes ntimeros, que podem ser resolvidos por meio do algoritmo quantico de
Grover e do algoritmo de Shor, respectivamente (GROVER, 1998; SHOR, 1999).

De maneira geral, um sistema fisico deve satisfazer alguns critérios fundamentais,
propostos primeiramente por David P. DiVincenzo, para sua implementacao como dispo-
sitivos de processamento quantico de informacao (DIVINCENZO, 2000). A identificagao
de um conjunto de qubits! escalaveis e bem caracterizados, assim como a habilidade de
inicializar e manipular de forma controlada estes qubits, estao entre as condigoes essenciais
para a realizacao de computacao quantica universal. Um conjunto de operagoes universal
para computacao quantica pode ser construido a partir de rotagoes controladas sobre um
qubit individual e operacoes condicionais entre pares de qubits. Portas logicas quanticas

sao essencialmente sequéncias de operacoes logicas descritas por operagoes unitarias, que

L A unidade basica de processamento na computagao quantica é o bit quantico (qubit), que é um estado
quéntico escrito em termos de dois estados arbitrariamente ortogonais usualmente denotados por |0) e |1).
Como consequéncia do principio de superposi¢cao da mecanica quantica, um qubit pode ser descrito como
a ) = al0) + B|1), possibilitando assim célculos simultaneos do resultado de uma fungdo para ambos
valores logicos. Em principio, um qubit pode ser modelado por qualquer sistema quéntico de dois niveis.
Por exemplo, |¢) pode ser representado pela superposigdo dos spins de um elétron (BEREZOVSKY et
al., 2008) ou por dois estados de polarizagoes diferentes de um foton (TOGAN et al., 2010).



devem ser implementadas em um tempo consideravelmente menor do que o tempo que o
sistema leva para perder sua coeréncia. Além disso, medidas especificas sobre os qubits
se tornam necessarias para a leitura do resultado apos as realizacoes das operagoes quan-
ticas. Na literatura, ha diversos sistemas que exibem caracteristicas apropriadas para
a implementagao fisica de qubits. Dentre estes sistemas, podemos destacar fons aprisi-
onados em armadilhas elétricas, circuitos supercondutores, atomos em microcavidades,
ressonancia magnética de sistemas moleculares e portadores de cargas em nanoestruturas

semicondutoras (LADD et al., 2010).

Neste contexto, pontos quanticos semicondutores tém se destacado por suas proprieda-
des optoeletronicas como um interessante candidato, ja que que eles representam sistemas
nanoscopicos que estao localizados na interface entre fisica do estado sélido e 6ptica em
sistema atoémicos (LOSS; DIVINCENZO, 1998; HENNESSY et al., 2007). Pontos quéan-
ticos s@o nanocristais semicondutores opticamente ativos que confinam o movimento de
portadores de cargas nas trés dire¢oes. Elétrons e buracos (auséncia de elétron na banda
de valéncia) confinados em pontos quéanticos ocupam um conjunto de estados de energia
discretos, equivalentes aos estados atémicos. Desta forma, sistemas constituidos por pon-
tos quanticos oferecem a possibilidade de manipular coerentemente estados quanticos de
uma maneira similar aquelas realizadas em atomos, mas com as vantagens tecnologicas
de um sistema de estado soélido. Um dos aspectos mais relevantes dos pontos quanticos
é a capacidade de manipular sua estrutura eletrénica, nao apenas através da modificacao
estrutural, que pode ser facilmente realizada com as tecnologias atuais, mas também por

intermédio de campos elétricos externos (BRACKER et al., 2006).

Os estados de spin de portadores de carga e transigdes Opticas em pontos quénti-
cos constituem sistemas quanticos de dois niveis que tém sido promissoramente propostos
como qubits escalaveis (GREILICH et al., 2009; ROLON; ULLOA, 2010). Por meio da in-
cidéncia de campos eletromagnéticos com apropriada polarizagao, estados de éxcitons (par
elétron-buraco), biéxcitons (dois estados de éxcitons) e trions (éxcitons carregados) podem
ser criados com determinada configuracao de spins. Diversos trabalhos tém demonstrado
o completo controle dindmico de um spin eletrénico, através de pulsos de laser em uma
escala de picosegundos (PRESS et al., 2008; BRACKER; GAMMON; KORENEV, 2008).
O tempo de coeréncia de spins em pontos quanticos é da ordem de microsegundos. Deste
modo, usando pulsos 6pticos ultra-rapidos, um grande ntimero de rotagoes do spin eletro-
nico sobre eixos arbitrarios pode ser executado enquanto a coeréncia do qubit é mantida.
A manipulacao 6ptica coerente também tem sido usada para implementacao de portas

logicas de dois qubits observada sob a forma de oscilagoes de Rabi, entre estados de éx-



citons e biéxcitons em um tnico ponto (TROIANI; HOHENESTER; MOLINARI, 2000;
LI et al., 2003).

Fatores como a escalabilidade e dinAmica quéantica condicional, onde o estado quantico
de um sistema controla o resultado da medida de um outro sistema quéantico, sao ingredi-
entes importantes para a implementacao de operacoes logicas controladas entre pares de
qubits (ROBLEDO et al., 2008; GREILICH et al., 2011). Neste contexto, pontos quanti-
cos acoplados mediados pelo tunelamento coerente de elétrons e buracos sao sistemas que
produzem novos mecanismos de interacao que fornecem, por sua vez, diferentes maneiras
para manipular estados quanticos (KODRIANO et al., 2014). A interagao entre dois qu-
bits por exemplo, possibilita a criacao de correlagoes quanticas como o emaranhamento,
que é de fundamental importancia na implementacgao de diversos protocolos quanticos. A
possibilidade de controlar opticamente um estado emaranhado de dois spins eletronicos
e a implementacao de portas de dois qubits, que interagem através do tunelamento de
cargas entre pontos quanticos duplos, fazem com que estes sistemas sejam intensamente
investigados por diversos grupos teoricos e experimentais (KIM SAMUEL G. CARTER,;
GAMMON;, 2010; ECONOMOU et al., 2012; MULLER et al., 2013b).

O controle 6ptico coerente de estados quanticos em pontos quanticos duplos, acopla-
dos pelo tunelamento dos portadores confinados, é o principal assunto de interesse ao
longo desta tese. Neste tipo de sistema é possivel criar diversas configuragoes de niveis
excitonicos, que podem ser controlados através de uma barreira de potencial aplicada
externamente & nanoestrutura. Desta forma, diversos assuntos como protegao de esta-
dos por tempos apreciaveis, correlagoes quanticas tais como emaranhamento e processos
de interferéncia quantica, sao bastante interessantes no contexto de aplicabilidade destes
sistemas em computacao quantica e no seu uso como um ambiente controlavel para a
investigagao experimental de processos quanticos (XU et al., 2009; BORGES et al., 2010;
VALLE, 2011). Neste trabalho estamos particularmente interessados na manipulacao 6p-
tica de estados excitonicos, sob a influéncia de processos de dephasing puro e decaimento
radioativo do par elétron-buraco, como processos de decoeréncia. Utilizamos o formalismo
de equagao mestra escrita na forma de Lindblad, para calcular a dinamica dissipativa do

sistema e a resposta Optica do mesmo, devido a incidéncia de campos eletromagnéticos.

Devido a grande flexibilidade apresentada por sistemas formados por pontos quanti-
cos duplos, consideramos diferentes regimes 6pticos e de tunelamento para investigar a
resposta Optica do sistema. Considerando intencionalmente uma assimetria estrutural na

amostra, como por exemplo a altura de um ponto em relagao ao outro, o tipo de portador



que tunela (elétron ou buraco) pode ser apropriadamente selecionado através de um campo
elétrico externo de controle. As propriedades 6pticas de um ponto quantico, tais como a
absorcao e dispersao, sob a acao de radiacao laser incidente, podem ser significativamente
alteradas quando diferentes caminhos de excitagoes Opticas interferem destrutivamente.
Sob condigoes apropriadas, mostramos que o tunelamento entre os pontos pode estabe-
lecer um eficiente caminho de interferéncia quantica destrutiva que pode criar regioes de
cancelamento ou reducao da absorcao no espectro. Nossos resultados, permitem identi-
ficar configuragoes de parametros fisicos, factiveis experimentalmente para amostras de
pontos quanticos constituidas por materiais semicondutores do tipo III-V (STINAFF et
al., 2006; BRACKER et al., 2006) nas quais é possivel observar varios processos 6pticos,
como transparéncia induzida por tunelamento, dubletos de Autler-Townes e tripletos de
Mollow. Considerando a incidéncia de dois lasers de diferentes intensidades, e assumindo
uma assimetria estrutural e valores de campos propicios para o favorecimento do tunela-
mento do elétron, mostramos um enriquecido espectro 6ptico do ponto quéantico duplo,
calculado através da funcao de susceptibilidade 6ptica linear. Neste caso, o sistema pode
ser modelado através de um sistema quantico de cinco niveis, onde assumindo diferentes
regimes Opticos e de tunelamento é possivel estabelecer limites e condi¢oes que devem ser
obedecidas para a observacao dos distintos regimes observados no espectro de absorcao.
E importante mencionar ainda, que assim como o efeito de transparéncia eletromagne-
ticamente induzida, no qual a supressao da absorcao do laser incidente é causado pela
presenca de um outro laser com maior intensidade, a regiao de transparéncia induzida
por tunelamento, reportado aqui nesta tese, também esta associada com o efeito de luz
lenta. Nos investigamos também as propriedades relacionadas a dispersao do sistema,
e mostramos que na regiao de transparéncia o indice de refracao experimenta uma mu-
danca abrupta, acarretando na propagacao de pulsos com velocidade de grupo reduzida

e consequentemente a possibilidade de usar este sistema como memorias quanticas.

Em relagao ao assunto de transparéncia induzida por tunelamento, investigamos tam-
bém a resposta Optica do sistema considerando a incidéncia de luz polarizada. Neste caso,
consideramos uma amostra na qual o tunelamento do buraco é privilegiado e estudamos
o efeito da interagao de troca entre elétron-buraco sobre as propriedades 6pticas, que é
intrinseca ao sistema. Fundamentalmente, a interacao de troca remove os diversos ni-
veis de degenerescéncia entre estados excitonicos brilhantes, que sao criados a partir do
acoplamento 6ptico, e éxcitons escuros. Em nosso modelo, assumimos que os estados de
éxcitons escuros sao criados devido ao processo de tunelamento do buraco, que pode tune-

lar invertendo seu spin. Considerando uma estrutura de niveis mais complexa, modelada



com um sistema de nove niveis, mostramos a aparicao de novos canais de interferéncia
quantica que geram uma rica e controlavel estrutura éptica formada por diversas regioes

de transparéncia induzida por tunelamento.

Neste trabalho investigamos também o emaranhamento quantico entre os pares elétron-
buraco, considerando as diferentes configuragoes de estados de éxcitons criados no ponto
quantico duplo. Sob a incidéncia de um laser continuo, consideramos uma amostra de
pontos quanticos com tamanhos similares, onde um tnico laser pode promover excitacoes
Opticas em ambos os pontos. Através da manipulacao do campo elétrico aplicado na dire-
¢ao de crescimento da nanoestrutura, o tunelamento ressonante do elétron ou do buraco
¢ garantido para determinadas regioes de campo, resultando na formacao de estados de
éxcitons de caréter indireto, onde os portadores estao espacialmente separados. Diversas
regioes de anticruzamentos entre os estados excitonicos podem ser identificados no espec-
tro de autovalores como fun¢ao do campo elétrico, que sao por sua vez uma assinatura
do processo de tunelamento coerente entre os pontos. Afim de calcular e quantificar o
emaranhamento excitonico considerando o sistema puro e sob a influéncia de processos de
decoeréncia, calculamos a entropia de von-Neumann e a negatividade como medidas de
emaranhamento, respectivamente. Neste contexto, analisamos a relacao entre as regioes
de anticruzamento no espectro exciténico como funcao do campo com o grau de emara-
nhamento, e mostramos a possibilidade de obter um estado assimptoético com um alto
grau de emaranhamento. Nossos resultados mostram que através do controle apropriado
de parametros fisicos como a intensidade do laser, o campo elétrico externo e a largura
da barreira entre os pontos, é possivel controlar e optimizar o grau de emaranhamento,
que esta associado a criagao de um estado assimptotico escrito como uma superposigao

dos estados de éxcitons indiretos, que apresentam por sua vez um longo tempo de vida.

Esta tese esta estruturada da seguinte forma: no capitulo 2 abordamos os princi-
pais conceitos relacionados com a fisica de semicondutores necessérios para a descri¢ao
do sistema fisico, no capitulo 3, apresentamos os fundamentos tedricos fundamentais e
as principais propriedades do formalismo de matriz densidade usado para nossos calcu-
los. Nos capitulos 4 e 5 apresentamos uma breve discussao da descri¢ao semiclassica do
hamiltoniano de interacao e do formalismo de equacao mestra na forma de Lindblad res-
pectivamente, utilizados para a investigacao da dindmica dissipativa do sistema fisico sob a
incidéncia de radiacao coerente. No capitulo 6 abordamos os principais conceitos teéricos
relacionados com fendmenos 6pticos baseados em processos de interferéncia e apresenta-
mos no capitulo 7 uma breve discussao sobre emaranhamento e suas principais medidas

presentes na literatura. Nossos resultados serao apresentados nos capitulos 8, 9 e 10. Os



resultados obtidos nesta tese podem ser divididos em duas partes: i) nos capitulos 8 e 9
investigamos as propriedades 6pticas do sistema formado por pontos quéanticos duplos e
exploramos diversos regimes 6pticos associados com processos de interferéncia quantica
estabelecidos pelo tunelamento coerente entre os pontos, ii) no capitulo 10 demonstramos
teoricamente a relagao existente entre o grau de emaranhamento exciténico com a criagao
de estados protegidos no regime estacionario do sistema. Além disso, em ambos aspectos
nos estabelecemos condigoes fisicas baseadas em parametros fisicos realisticos, nos quais
o grau de emaranhamento excitonico pode ser optimizado e o espectro de absor¢ao 6ptica

pode ser controlado, exibindo diferentes regimes épticos.



2 Nanoestruturas Semicondutoras

Neste capitulo iremos apresentar os principais conceitos e caracteristicas de nano-
estruturas semicondutoras. Focaremos nosso estudo em sistemas formados por pontos
quanticos acoplados, compostos por ligas binarias de elementos I1I-V da tabela periddica.
Tais heteroestruturas apresentam um alinhamento de banda favoravel para a investigacao
de processos 6pticos. Deste modo, investigaremos a dinamica das excitagoes Opticas e
em particular estudaremos o efeito do tunelamento sobre a resposta optica do sistema.
Além disso, estabeleceremos as regras de selegao para as transi¢oes Opticas permitidas
e discutiremos os efeitos de anisotropia através da interacao de troca e seu impacto no

estudo das propriedades 6pticas na presenca de luz polarizada.

2.1 Heteroestruturas e efeitos do confinamento quan-
tico

Em um material semicondutor a populagao eletronica ¢ agrupada em bandas de ener-
gia separadas por regioes proibidas, as quais correspondem a intervalos de energia nao
permitidos para o elétron. Esta lacuna de energia ¢ conhecida como gap de energia (KIT-
TEL, 2005) e define a energia minima necessaria para que elétrons efetuem transigoes da

banda de valéncia & banda de condugao.

Os materiais semicondutores sao compostos por elementos da coluna IV, como o silicio,
e por compostos formados por elementos das colunas III-V e II-IV da tabela periddica.
Dentre esses materiais as ligas binédrias apresentam maior eficiéncia 6ptica, possibilitando

assim, um maior controle de propriedades como a energia do gap.

O méaximo da banda de valéncia e o minimo da banda de condugao podem ser ou nao
coincidentes no espaco k. Quando o ponto mais alto da banda de valéncia e o ponto mais
baixo da banda de condugao ocorrerem para o mesmo valor de k, teremos um semicondutor

de gap direto. Se ao invés disso, esses pontos estiverem separados por um vetor de onda



—

k, teremos um semicondutor de gap indireto. Ao incidir um féton em um semicondutor
de gap direto, cuja energia minima (hw) é igual a energia do gap (E,), o féton absorvido
ird criar um elétron na banda de condugao e um buraco na banda de valéncia. Ja em uma
transigao Optica indireta, a absor¢ao do féton provocard a formacgao de um elétron, um
buraco e um féonon. O valor da energia do féton que corresponde ao inicio da transigao
Optica indireta é igual a soma da energia do gap com a energia do féonon emitido (A£2), ou
seja, hw = Ey + IS). Neste trabalho, consideraremos nanoestruturas formadas de apenas

semicondutores de gap direto.

O desenvolvimento do controle de técnicas de crescimento epitaxial de semicondu-
tores possibilitou a construcao de sistemas denominados heteroestruturas nas quais as
propriedades eletronicas sao modificadas principalmente devido & reducao da dimensio-
nalidade (SINGH, 1993). Essas heteroestruturas sao formadas por dois ou mais materiais
semicondutores distintos e podem ser crescidas, na escala nanométrica, com determina-
das caracteristicas Opticas e eletronicas desejadas. Dependendo da técnica ou processos
de crescimento é possivel criar nanoestruturas semicondutoras de dimensao reduzida que
permite confinar portadores de carga em diferentes dimensoes. Dentre elas estao: pocos
quanticos (quantum wells), fios quanticos (quantum wires) e pontos quanticos (quantum
dots). Como exemplo podemos citar os pogos quanticos que sao estruturas eletronicas
formadas por uma fina camada de um semicondutor colocado entre duas camadas de um
outro semicondutor com gap maior. Devido a diferenca entre as energias do gap de cada
material, o elétron é confinado na camada com gap menor restringindo assim o movi-
mento do elétron em duas dimensoes e quantizando fortemente a estrutura eletronica na
diregao perpendicular. Estes sistemas bi-dimensionais tém sido produzidos e implemen-
tados em numerosos dispositivos opto-eletréonicos. O uso de diversas técnicas de litografia
possibilitaram a producao de estruturas onde os elétrons apresentam somente um grau de
liberdade e a completa quantizacao do movimento dos elétrons é implementada através
do aprisionamento dos mesmos em nanoestruturas, denominados pontos quanticos. Como
resultado deste forte confinamento, os portadores de carga tém seu espectro de energias
quantizadas em valores discretos, como em um atomo. Por esta razao, sao frequentemente
chamados de dtomos artificiais. A quantizagao da energia depende diretamente do poten-
cial de confinamento, o qual pode ser controlado através de campos estéaticos externos ou
por parametros estruturais como forma e topologia do ponto quantico. Esta flexibilidade
na manipulacao de propriedades eletronicas fazem com que esses sistemas apresentem

diversas caracteristicas favoraveis a implementacao de dispositivos de computacao quan-

tica (ECONOMOU et al., 2012).



Tipo I Tipo I1

CB CB

VB

VB

Figura 1: Diferentes tipos de alinhamento de banda em uma heteroestrutura.

Como foi mencionado, uma consequéncia das heteroestruturas serem formadas por
camadas semicondutoras de gaps diferentes é a formacao de um potencial de confina-
mento cujos diferentes perfis nos permite classificar dois tipos de alinhamento de bandas
na interface dos materiais: tipo I e tipo II (REISS; PROTIERE; LI, 2009). Na Fig. 1 ¢
ilustrado esquematicamente estes dois diferentes tipos de alinhamento. Em heteroestru-
turas com alinhamento de banda tipo I, tanto o elétron como o buraco em seus estados
de mais baixa energia, ficam confinados no mesmo material. Dentre essas estruturas com
alinhamento de banda tipo I podemos citar os pontos quanticos InAs/InP e InAs/GaAs.
J& em heteroestruturas com alinhamento de banda tipo 11, o perfil do potencial sentido
pelo elétron e pelo buraco, permite o confinamento de somente um dos dois portado-
res no material de menor gap, o outro portador ficara confinado no material de maior
gap. Estes portadores ficarao ligados somente pela interacao coulombiana existente entre
eles. Dentre os exemplos de pontos quanticos que possuem alinhamento de banda tipo
IT estdo: GaSb/GaAs e InP/GaAs. Restringiremos nosso estudo a pontos quanticos com

alinhamento de bandas tipo I.

2.2 Pontos Quanticos

Pontos quénticos sdo nanoestruturas semicondutoras que permitem confinar porta-
dores de cargas nas trés diregoes. Desta forma, elétrons e buracos (auséncia de elétron
na banda de valéncia) confinados em pontos quanticos podem ocupar um conjunto de
estados de energia discretos, equivalentes aos estados atémicos. Tal propriedade nos per-

mite em principio, tratar a evolugao dindmica em pontos quanticos com métodos similares



10

aos utilizados na fisica atémica. A partir da absorcao de um féton, um elétron pode ser
excitado da banda de valéncia para a banda de condugao deixando o buraco na banda de
valéncia. A proximidade espacial entre estes dois portadores de carga resulta na interagao
coulombiana entre eles, ocasionando a formagao de um par elétron-buraco correlacionados
chamado de éxciton. Definidos como quasi-particulas, estados excitonicos tém um tempo
de vida que pode variar de centenas de picosegundos a nanosegundos, dependendo da

sobreposicao entre as fung¢oes de onda do par elétron-buraco (KRENNER et al., 2005Db).

Os diferentes tipos de pontos quanticos e suas diferentes propriedades sao determina-
dos por seus processos de formacao (JACAK; HAWRYLAK; WOJS, 1998). O avango de
diferentes técnicas como, epitaxia por feixe molecular (do inglés, Molecular Beam Epitazy
- MBE), confinamento de elétrons utilizando eletrodos litografados, manipulacao de flu-
tuagoes da interface entre materiais e auto-formagao de estruturas em sistemas epitaxiais,
possibilitou a construcao dessas heteroestruturas. Usando técnicas de MBE, as estruturas
de pontos quanticos s@o crescidas pelo método de auto-formagao (do inglés, Self-assembled
dots - SAD), onde a formagao ocorre devido a diferenga do parametro de rede do subs-
trato e do material crescido sobre ele. Um par de compostos extensamente utilizado para
a formacao de pontos quanticos auto-formados é o InAs e o GaAs, onde o parametro de
rede do InAs ¢ aproximadamente 7% maior do que o parametro de rede do GaAs. Neste
trabalho focaremos nosso estudo na dindmica coerente de pontos quanticos empilhados
(do inglés, stacked quantum dots) auto-formados obtidos por crescimento epitaxial, que
podem ter suas propriedades e caracteristicas convenientemente investigadas por meio de

experimentos de espectroscopia 6ptica.

2.2.1 Pontos-quanticos auto-organizados

Em pontos quéanticos auto-formados constituidos por InAs/GaAs, o composto InAs é
depositado sobre uma superficie de GaAs, onde devido ao descasamento dos parametros
de rede, sera criada uma tensao na rede cristalina acumulando energia elastica. Durante
esta primeira etapa do processo de formacao, uma fina camada epitaxial é formada com
o mesmo parametro de rede do substrato (essa camada é conhecida como camada mo-
lhada, do inglés wetting layer-WL). Quando a espessura critica é excedida, a energia dessa
camada relaxa, e entao hé a criagao espontanea de pequenas ilhas distribuidas aleatoria-
mente sobre a camada de InAs (WL). A camada nao-homogénea de InAs é eventualmente
coberta com outra camada de GaAs, a fim de isolar os estados eletronicos do ponto quan-

tico das flutuacoes da superficie.
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O resultado desse processo de crescimento sao portadores de carga confinados no ma-
terial de menor gap (neste caso, o InAs), cujo espagamento entre os niveis de energia
é tipicamente dezenas de meV. Do ponto de vista experimental, estes pontos quanticos
apresentam usualmente uma geometria cilindrica onde as dimensoes tipicas de pontos
quéanticos auto-formados de InAs/GaAs, é 4 — 8 nm de altura e 20 — 30 nm na base (MI-
CHLER, 2003). Parametros como o tamanho, a altura e a composigdo podem ser ex-
perimentalmente controlados de tal forma que as flutuagoes associadas ao tamanho dos
pontos quanticos podem ser significativamente reduzida (< 10%). E importante ressaltar
que a geometria estrutural dos pontos determina o potencial de confinamento e a escala de
energia emitida pelos fétons depois da subsequente recombinacao do par elétron-buraco.
Pontos quanticos InAs/GaAs apresentam tipicamente energia de emissao em um intervalo
de 0.9 — 1.5 eV (KODRIANO et al., 2014).

Como mencionado anteriormente, pontos quanticos auto-formados possuem usual-
mente a forma de discos, cujas dimensoes laterais excedem consideravelmente sua al-
tura, o que faz com que a quantizacao da energia na direcao vertical seja bem maior
do que na direcao lateral. Devido a essas caracteristicas dimensionais, o nivel de ener-
gia de um elétron no estado fundamental na direcao z é aproximadamente uma ordem
de grandeza maior do que no plano zy. NoOs assumiremos aqui que as componentes
lateral e vertical do potencial de confinamento estao desacopladas, de tal forma que
V(r) = V(2) + V(z,y). Particularmente, para pontos crescidos por SAD, o potencial
lateral pode ser aproximado para um potencial parabolico. O potencial lateral, pode
ser escrito como V(z,y) = V(p) = 1/2m*w?p?, onde: p = /22 + 42 e w, corresponde
a frequéncia caracteristica associada ao confinamento lateral (RIBEIRO et al., 1997).
Ao longo da dire¢do de crescimento o potencial V(z) é modelado em um potencial tipo
poco quantico. Na Fig. 2 é mostrado uma representagao esquematica dos potenciais de

confinamento na diregao lateral e vertical.

De forma similar aos estados atomicos, os niveis de energia discretizados em um
ponto quantico podem ser referidos com a mesma nomenclatura usada para identificar
os diferentes estados atomicos (s, p, d e f) (BRACKER; GAMMON; KORENEV, 2008).
Consideracoes tedricas baseadas em calculos de estrutura de banda demostraram que para
pontos quanticos InAs/GaAs o nivel fundamental da banda de condugdo apresenta um
carater orbital tipo-s, com momento angular [ = 0, enquanto o nivel de energia associado
ao topo da banda de valéncia ¢ do tipo-p (I = 1). E importante ressaltar que para pontos
InAs/GaAs, a diferenca entre os niveis s e p é usualmente da ordem de 50 meV para

elétron, enquanto para buracos é cerca de 10 meV (MICHLER, 2003).
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Figura 2: Representacao esqueméatica do potencial de confinamento na diregao vertical e
lateral em pontos quanticos auto-formados. Esta figura foi cedida pelo Prof. José Maria
Villas-Boas.

2.2.2 Regras de selegao 6ptica

O momento angular total j de uma particula é constituido por dois nimeros quanticos,
f = [+ S, onde [ ¢ o momento angular orbital e § corresponde ao momento angular
intrinseco (spin). O valor de j deve obedecer a condi¢ao |l — s| < j <[+ s. Na banda
de condugao, onde | = 0, j = s = 1/2. A banda de valéncia, em contraste com a banda
de conducao, apresenta um carater orbital do tipo-p, onde [ = 1. Assim, temos que para
a banda de valéncia j € {1/2,3/2}. Considerando as diferentes projegoes na diregao z
do momento angular total, m;, a banda de valéncia possue trés diferentes sub-bandas:
a sub-banda referida de split-off (SO), a banda de buraco leve (do inglés light hole-lh)
e a banda de buraco pesado (do inglés heavy hole-hh). Os estados associados a valores
diferentes de j e m; para as bandas de valéncia e condugao sao representados por |7, m;),

e sao mostrados na tabela 1.

Nas bandas de buracos leve e pesado j = 3/2, e seus respectivos estados sao: |3/2, £1/2)
(Ih) e |3/2,£3/2) (hh). Ja na banda de condugdo e na sub-banda split-off da banda de
valéncia j = 1/2, e seus respectivos estados |1/2,41/2) sdo duplamente degenerados. E
importante ressaltar que a sub-banda de split-off, é separada das bandas de buraco leve

e pesado devido a energia de interagao spin-Orbita. Esta interagao surge devido ao aco-
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Banda de conducao

(1=0) j=s=3 l3+)
j = % |%, j:%) split-off
Banda de valéncia
(l=1) o, 13, £3)  light-hole
=3 12,+£2)  heavy-hole

Tabela 1: Estados da banda de conducao e banda de valéncia, definidos de acordo com
seu momento angular j e sua projecao na diregao z.

plamento entre o spin do portador e seu momento angular orbital. Em pontos quénticos
InAs/GaAs, as sub-bandas lh e hh também s@o separadas em energia por dezenas de meV,
devido a presenca da tensao ocasionada durante o processo de crescimento e dos efeitos
de confinamento. Tal separacgao é causada pela energia de confinamento nas sub-bandas
hh e lh devido a diferenca entre o valor de suas massas efetivas'. Como resultado desta
separacao em energia, ¢ frequentemente considerado para aplicagoes Opticas que o estado
fundamental para buracos na banda de valéncia é fundamentalmente de buraco pesado,
ou seja, com proje¢ao do momento angular my, = £3/2. A representagao esquematica da
estrutura de banda de um semicondutor de gap direto mostrando a banda de conducgao e

diferentes sub-bandas na banda de valéncia ¢ ilustrado na Fig. 3.

Desta forma, assumindo as condi¢bes mencionadas acima tem-se que o spin do elétron
na banda de condugao tem dois estados, |1/2,1/2) usualmente representado por | 1) e
|1/2,—1/2) representado por | |). Ja os estados de buraco pesado na banda de valéncia
sao: [3/2,3/2) e |3/2,—3/2), representados respectivamente por | ) e | {}). Assim,
existem quatro configuragoes possiveis para estados de éxciton: | 1), | I1), | J4) e | ).
A configuracao de spin dos portadores esta diretamente relacionada com as regras de

selecao optica.

Considerando um campo eletromagnético com vetor de onda ky = k2, temos que
um estado de éxciton pode ser criado se a polarizacao do féton incidente satisfizer a

conservagao do momento angular na direcao z, ou seja,
Sz :mf:me—i—mhh, (21)

onde S, é a projecao do momento angular total do elétron (m.) e do buraco (mp), e my

A massa efetiva de uma particula é usualmente denotada por m*, e é dada por 1/m* =
(1/h?)d?E(k) /dk?. Desta forma, a massa efetiva esta diretamente relacionada com a curvatura da relagao
de dispersao E(k).
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Figura 3: Diagrama da estrutura de banda de um semicondutor de gap direto, mostrando
as diferentes sub-bandas na banda de valéncia.

é a projecao do momento angular do féton, ambas na diregao z.

Desta forma, para um campo elétrico com vetor de polarizagao na direcao z, a projecao
do momento angular do féton pode assumir os valores m; = +1, quando o campo ¢
polarizado circularmente a direita (04), e my = —1, quando é polarizado circularmente a
esquerda (o_). Para um campo linearmente polarizado, m; = 0 e as polarizacoes lineares
horizontal (7,) e vertical (m,) podem ser escritas como combinagoes lineares de o e o_
da seguinte forma:

(o +0-) —i(oyL —0o_)

Ty = — Ty = — 5 (2.2)

Uma forma bastante usual de escrever estados de éxciton com diferentes configuragoes
de spin é por meio da base descrita pelo momento angular total |S, = m. + my,). Assim,
os estados de éxciton associados as diferentes configuragoes de spins dos portadores escrita
na base de |S,) sao: |+ 1), | — 1), | +2) e | — 2). As excitagdes Opticas criadas a partir

da absorcao de fotons com polarizagoes o, e o_ correspondem aos seguintes estados:
[+1) =1
= 1) =11,

onde estes estados recombinam radioativamente e sao conhecidos na literatura como éx-
citons brilhantes (do inglés bright excitons). Os estados de éxciton com configuragoes de

spin paralelos, | - 2), néo sao opticamente ativos, e sdo chamados de éxcitons escuros (do
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inglés dark excitons). Em relagdo as excitagoes Opticas criadas a partir da absorgao de
fotons polarizados linearmente (my = 0), temos a criacdo dos seguintes estados:
_ [+ +[-1
V2
[+ —[-1)
V2o

que sao combinacoes lineares dos estados de éxciton brilhantes.

RY;

Y)

As regras de selecao podem, portanto, serem usadas para seletivamente excitar deter-
minada configuragao de spin do par elétron-buraco, que ap6s um certo tempo ira recombi-
nar emitindo um féton com um determinada polarizacao. Informagoes como a polarizacao
e energia da luz emitida contém informacoes sobre a populacao e natureza dos estados
de spins confinados no ponto quantico. Consequentemente, tais informagoes podem ser
usadas para caracterizar os estados dos pontos quanticos e as interagoes presentes entre

eles, através de experimentos de fotoluminescéncia (SCHEIBNER et al., 2007Db).

2.2.3 Interagao de troca

Estados de éxcitons formados por elétrons no estado fundamental da banda de con-
ducao e buracos pesados, sao em principio quatro vezes degenerados com relacao ao seu
momento angular total |S, = +1,42), quando confinados em pontos quanticos esferica-
mente simétricos (EFROS et al., 1996). Em principio, a interagao do spin do portador com
um campo magnético externamente aplicado pode provocar uma quebra de degenerescén-
cia entre os estados com diferentes configuragoes de spin através do efeito Zeeman (DOTY
et al., 2010). Este tipo de interagao influencia a estrutura fina excitonica, onde os estados
com diferentes configuracoes de spin sao afetados diferentemente devido & incidéncia do

campo magnético B.

Contudo, pontos quéanticos auto-formados de InAs/GaAs tendem a apresentar uma
estrutura eliptica no plano da amostra. Esta anisotropia no plano xy, juntamente com
a interacao de troca entre o par elétron-buraco resulta na quebra de degenerescéncia
dos estados excitonicos, mesmo para B = 0. Neste caso, a estrutura fina excitOnica
origina-se principalmente da interacao de troca, que corresponde a uma parte da interagao
de Coulomb que acopla os spins do elétron e buraco. Como as particulas constituintes
dos estados de éxcitons sao férmions (possuem spin meio-inteiro), elas devem obedecer
o principio de exclusao de Pauli que proibe a ocupacgao simultanea de duas particulas
fermionicas no mesmo estado quantico (BRUUS; FLENSBERG, 2004). Este principio é
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uma consequéncia do fato de que a funcao de onda total de duas particulas fermionicas
indistinguiveis é antissimétrica em relacao & permutacao da coordenada 7 entre duas
particulas, ou seja,

U(ri,r3) = —W(r3, 7). (2.3)

Tais caracteristicas resultam na interagao de troca entre elétron-buraco, cuja energia pode

ser escrita da seguinte forma (BAYER et al., 2002):

W (7 = 77,75 = 73) W (2 = 73,77 = 7
Eemhoc//d?’rldgrg xlre = 7, = ra)Woxlre = 73,7 Tl), (2.4)

|71 — 73|

onde ¥y é funcao de onda do éxciton e 7 sao as coordenadas do elétron e do buraco.
Na notagao usada ao longo desta tese, usamos os termos em inglés exchange e hole para
se referir & interacao de troca e buraco, respectivamente. Quando a expressao dada pela
integral (2.4) é calculada, ela da origem & uma parte denominada de curto alcance, que esta
associada a probabilidade de encontrar um elétron e um buraco na mesma célula unitaria
de Wigner-Seitz, e uma outra parte denominada de longo alcance, cuja contribuicao é

dada quando ambos portadores estao em células unitarias diferentes.

Considerando assim a interacao de troca, os quatro estados excitdnicos tém sua de-
generescéncia quebrada, e pode ser escrita através da seguinte expressao (BAYER et al.,
2002):

Hegen = — Z ;S S5 + bi(S7)*SE, (2.5)

=2y,
onde os parametros a; e b; tém informacoes sobre a simetria estrutural dos pontos quan-
ticos e 5’;(5)2 = Ufcg})x /2, sendo oi(g)x as matrizes de Pauli, escritas em termos dos estados

associados a projecao do momento angular na direcao z para o elétron e buraco pesado.
E importante ressaltar que a diregao z corresponde a direcao ao longo do crescimento da

nanoestrutura.

Na notagao usada na expressao (2.5), S;’(;LL sao representadas matricialmente por

(h=1):

gy _ 101 gety _ 1[0 gew L[ 10
‘ 2\ 10 Y 2\ i o0 ‘ 2\ 0 -1

com S, sendo escritas seguindo o ordenamento de base |m. = +1/2) e |m. = —1/2),

enquanto para o buraco as matrizes Sﬁy , foram escritas usando a representacao de pseu-

dospin, onde os estados |my, = £3/2) sao representados por | £ 1/2) (TAKAGAHARA,
2003).
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Usando a base |+ 1), | —1), |+2) e | —2), o hamiltoniano de interagao de troca escrito

na forma matricial ¢ dado por:

do 01 O 0
qo_ 1 0 6 O 0 (2.6)
exch 9 0 0 _50 52 ) :

0 0 4 —do

sendo: 0y = 1.5(a, + 2.25b,), 6; = 0.75(b, — by) € 62 = 0.75(b, + b,). Verificamos através
do hamiltoniano (2.6), que os estados de éxcitons brilhantes e escuros nao se misturam,
ja que H.,. é uma matriz bloco diagonal. Notemos ainda que os blocos associados a
|S.| = 1e|S,| =2 sao separados por uma quantidade de energia dada por dy, enquanto os
parametros d; e do acoplam os estados brilhantes e escuros, respectivamente. Para pontos

quanticos InAs/GaAS os valores tipicos mostrados em experimentos sao &y ~ 100 peV,
01 ~ 35 peV, e oy ~ 1.5 peV (KODRIANO et al., 2014).

As separacoes entre os niveis excitonicos dadas pelos parametros g e d, da equacgao
(2.6) sao originados principalmente da contribui¢ao de curto alcance da interagao de troca,
e obedecem a relagao g > do. Esta contribuigao independe da simetria da nanoestrutura.
O efeito da contribui¢ao de longo alcance afeta também a separagao de energia entre os
estados de éxcitons brilhantes e escuros, e além disso causa uma mistura entre os estados
|+1) e |—1). A parte anisotropica da interacao de troca (do inglés, Anisotropic exchange
interaction - AEI) surge da contribuicao do termo de longo alcance, que é ocasionada
pela assimetria estrutural no plano xy (b, # b,) da nanoestrutura. Desta forma, estados
dados pelas combinagdes lineares, (| 4 1) £ | — 1))/v/2 sdo autoestados do hamiltoniano

(2.6), separados em energia por uma quantidade de 26;.

A estrutura fina excitonica é esquematicamente ilustrada na Fig. 4(a). Na Fig. 4(b)
é ilustrado o efeito da parte anisotropica da interacao de troca, onde o termo associado
a 01 na equagao (2.6) provoca uma mistura entre os estados brilhantes, cujos estados sdo
combinagoes lineares simétrica |Bg) e antissimétrica | B4) dos estados de éxcitons brilhan-
tes. Como mencionado anteriormente fétons com polarizacao o, e o_ estao associados a
formagao dos estados | + 1) e | — 1), respectivamente. De forma analoga, as polarizagoes
lineares dada na equag@o (2.2) estao associadas aos autoestados do hamiltoniano (2.6),
|Bs) e |Ba). Como consequéncia da mistura entre | + 1) e | — 1) ocasionada pela assi-
metria no potencial de confinamento lateral do ponto quantico, é observado em espectros
de fotoluminescéncia dubletos associados & emissao de luz polarizada verticalmente ()

e horizontalmente (7,), cuja separacao pode ser medida e é dada por ;.



(a) Interagao de troca: estrutura fina exciténica

Bs) = 5 (I+1) +]-1))
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(b) Emissao de luz linearmente polarizada
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Figura 4: (a) Representagao esquematica do diagrama de niveis considerando a interagao
de troca. As combinagoes simétricas e antissimétricas dos éxcitons brilhantes (|Bs), |Ba))
e éxcitons escuros (|Dg), |Da)) sdo separados por uma quantidade de d; e dq, respecti-
vamente.(b) Representa¢ao esquematica do processo de fotoluminescéncia, cujo efeito da

AEI é a emissao de luz polarizada linearmente.
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E importante ressaltar que esta quebra de degenerescéncia e a emissao de fotons com
polarizacao linear nao ocorre quando ao invés de considerarmos éxcitons neutros, for con-
siderado estados de éxcitons carregados, também chamados de trions. Tal caracteristica
¢ uma consequéncia do teorema de Kramers (SAKURAI 1994). Nos estados de trions o
numero de elétrons e buracos sao diferentes, e portanto sao estados com carga total dife-
rente de zero. Além disso se os portadores de carga em cada uma das bandas ocuparem
o mesmo nivel, eles devem ter spins anti-paralelos de acordo com o principio de exclusao
de Pauli. Desta forma, temos por exemplo que um estado formado por dois elétrons e um
buraco (denotado por | X 1)), possue a projecao do momento angular total S, = +1/2, ou
seja € igual ao momento angular do elétron. Segundo o teorema de Kramers, um sistema
com momento angular total S, com valor meio-inteiro deve ser pelo menos duplamente
degenerado. Deste modo estados de trions nao exibem estrutura fina em seu espectro na
auséncia de campo magnético e a recombinacao do par elétron buraco resulta na emis-
sao de luz polarizada circularmente (WARE et al., 2005). Temos ainda que estados de
biéxciton fundamentais (denotados por | X X)), formados por dois elétrons e dois buracos,
apresentam projecao do momento angular total S, = 0, sendo completamente degene-
rado. Porém, como o estado de biéxciton pode decair para um dos estados de mistura
dos éxcitons brilhantes, que por sua vez decaem para o estado fundamental |0), exibe
em seu espectro de fotoluminescéncia os dubletos associados & emissao de luz polarizada
linearmente (AKIMOV; ANDREWS; HENNEBERGER, 2006).

2.2.4 Pontos quanticos acoplados

Excitagoes de carga e spins de portadores confinados em pontos quanticos semicon-
dutores sao atrativos candidatos a qubits em sistemas de estado sélido, ja que ambos
podem ser coerentemente manipulados através de pulsos de laser operados em uma escala
de tempo muito mais rapida do que seu tempo de decoeréncia. Porém, no contexto de
informacao e computacao quantica, a escalabilidade do sistema fisico € um ingrediente
imprescindivel para implementacao de operagaos quanticas de dois qubits. Devido ao
avanco experimental na fabricagao e crescimento de nanoestruturas semicondutoras, pon-
tos quanticos duplos verticalmente empilhados tém despertado um crescente interesse da
comunidade cientifica para implementacao de portas logicas de um e dois qubits baseadas
em dindmica quantica condicional (ROBLEDO et al., 2008; ECONOMOU et al., 2012).
Diversos trabalhos tém demonstrado experimentalmente o eficiente controle da interacao
entre os pontos por intermédio de campo elétricos externos (KRENNER et al., 2005a;

STINAFF et al., 2006). O acoplamento entre pontos quanticos produz novos mecanis-
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Figura 5: (a) Dois diferentes tipos de amostras de dois pontos quéanticos empilhados assi-
métricos submetido a incidéncia de um campo elétrico positivo na direcao de crescimento.
Os pontos quanticos da camada superior e inferior sao denotados por B e T, respectiva-
mente, cuja separagao ¢ de 4 nm. (b) Imagens microscopicas de cada uma das amostras,
evidenciando a assimetria estrutural entre os pontos com diferentes alturas, 4 nm e 2.5 nm.
(c) Amostras da esquerda e da direita favorecem o tunelamento do elétron e do buraco,
respectivamente. Esta figura foi retirada da referéncia (BRACKER et al., 2006).

mos de interacao, que fornecem por sua vez diferentes maneiras para manipular estados
quanticos. As principais interagoes entre pontos quanticos sao o tunelamento do elétron
ou buraco (MULLER et al., 2012) e a transferéncia de energia por ressonancia de Fos-
ter (FRET do inglées, Fdoster ressonance energy transfer) (GERARDOT et al., 2005). A
interacao de Foster corresponde a uma transferéncia de energia nao radioativa que pode

induzir a transferéncia de um éxciton entre dois pontos.

Em sistemas formados por pontos quanticos acoplados por tunelamento é possivel
criar diversas configuracoes de niveis excitonicos. Sob certas condicoes, o tunelamento
de portadores entre os pontos acopla estados de éxcitons em cada ponto quantico, resul-
tando na formacao de orbitais moleculares delocalizados sobre ambos os pontos. Devido
a esta caracteristica, pontos quanticos duplos acoplados por tunelamento sao chamados

de moléculas de pontos quénticos (do inglés, quantum dots molecule - QDM).

Neste trabalho, concentraremos nossa atengao em sistemas compostos apenas por duas
camadas onde pontos quanticos de diferentes tamanhos foram formados, como mostrado
na Fig. 5. Devido a assimetria estrutural dos pontos quanticos, ocasionada durante o pro-
cesso de crescimento da nanoestrutura, os pontos quanticos apresentam diferentes perfis

de confinamento. Dessa forma, o tunelamento seletivo de portadores entre os pontos pode
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ser estruturalmente controlado, ou seja, o processo de tunelamento pode ser controlado
através da incidéncia de um campo elétrico externo F' apropriadamente manipulado por
meio de uma diferenca de potencial aplicada na direcao de crescimento da amostra. Deste
modo, para valores especificos de campo elétrico os niveis da banda de condugao ou da
banda de valéncia se tornam ressonantes, permitindo o tunelamento entre os pontos do
elétron (7,) ou do buraco (7}), respectivamente (BRACKER et al., 2006). O forte aco-
plamento molecular surge do tunelamento de portadores entre os pontos, e se manifesta
através de um anticruzamento no espectro de autovalores, que por sua vez é uma assina-
tura da delocalizacao do portador sobre o ponto quantico duplo. Neste sistema, pode-se
distinguir entao duas espécies de éxcitons: os éxcitons diretos, em que o elétron e o buraco
estao localizados no mesmo ponto, e os éxcitons indiretos, em que o elétron e o buraco
estao em pontos diferentes. Os diferentes estados de éxcitons fundamentais na molécula
quantica podem ser representados através da seguinte notagao: |X:;Z£), onde er(hr) e
ep(hp) representam a ocupagao do elétron (ou do buraco) nos pontos da camada superior

(T) e da camada inferior (B), respectivamente.

Consideremos por exemplo, uma amostra na qual o tunelamento do elétron é favore-
cido enquanto os niveis da banda de valéncia estao muito fora da ressonéancia proibindo
o tunelamento do buraco. Através da incidéncia de um laser ressonante com o ponto da
camada inferior, podemos considerar a formagao de um estado de éxciton direto, | X)),
onde o elétron pode tunelar para o ponto da outra camada e o estado de éxciton in-
direto |XJ?) é formado. Deste modo, os orbitais moleculares sao construidos a partir
da combinagao linear entre estes dois estados, onde de forma anéloga aos estados ligan-
tes e antiligantes de estados moleculares (do inglés, bonding e antibonding), estes dois
estados sdo dados pela combinacdo simétrica e antissimétrica 1/v/2 (|X%) 4 | X19)), res-
pectivamente (DOTY et al., 2009). Tais caracteristicas, assim como o anticruzamento
entre éxcitons diretos e indiretos devido ao acoplamento T, sao exibidos no espectro de

fotoluminescéncia Fig. 6(a).

2.2.5 Moléculas artificiais sob incidéncia de campo elétrico

Nesta tese estamos particularmente interessados no controle coerente de estados de
éxcitons em pontos quanticos acoplados por tunelamento. Do ponto de vista experimen-
tal, este sistema fisico pode ser formado por duas camadas verticalmente crescidas de
pontos quanticos InAs/GaAs com uma fina camada de GaAS entre elas. Devido a tensao

local presente no material durante o processo de auto-formacao, os pontos quanticos das
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Figura 6: (a) Espectro de fotoluminescéncia de um molécula de pontos quanticos empi-
lhados sob a influéncia de um campo externo F', aplicado da direcao de crescimento da
amostra (inset). E observado claramente um anticruzamento entre os estados de éxci-
tons denotados por A e B, para F' =~ 18.5kV/cm. (b) Representacao esquematica das
distribuicoes das funcoes de onda do elétron e do buraco quando os niveis da banda de

valéncia estao em ressonancia, evidenciando a formacao do éxciton indireto. Esta figura
foi retirada da referéncia (KRENNER et al., 2005a).

camadas superiores tendem a crescer preferencialmente acima dos pontos quanticos da
primeira camada com dimensoes estruturais diferentes, como pode ser visto na Fig. 7(a).
Sob a influéncia de um campo elétrico, a energia de transicao excitonica em pontos quan-
ticos é modificada. Este efeito que ocasiona o deslocamento nos niveis eletrénicos de
energia em nanoestruturas semicondutoras é conhecido como efeito Stark quantico con-
finado (do inglés, quantum confined Stark effect, QCSE). Considerando que a molécula
de pontos quanticos é embutida em uma estrutura do tipo diodo Schottky, um campo
elétrico F' aplicado na direcao de crescimento permite a manipulagao da injecao de por-
tadores originados em substratos dopados para dentro dos pontos (Fig. 7(b)). Em geral,
as amostras constituidas por essas nanoestruturas sao colocadas em contato com cama-
das formadas por materiais altamente dopados e posicionadas entre as superficies de um
eletrodo. Desta forma, aplicando uma diferenca de potencial na amostra, a energia do
ponto quantico correspondente a transicao excitonica é deslocada e a energia eletrostatica
dos estados eletronicos dos pontos é ainda modificada em relacao ao nivel de energia de
Fermi da camada dopada (Fig. 7(c)). Variando apropriadamente o campo elétrico apli-
cado através da barreira de potencial é possivel deslocar o estado eletronico do ponto de

tal forma que ele fique ressonante com a energia de Fermi, possibilitando o tunelamento
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Figura 7: (a) Amostra de pontos quanticos de InAs separadas por camadas de GaAs,
crescidas epitaxialmente por feixe molecular. Neste figura é mostrada a técnica de fluxo
de indio. (b) Representagao esquematica de uma molécula de pontos quanticos embebidos
em um dispositivo de diodo do tipo Schottky. (c) Perfil de confinamento de estados de
éxciton diretos e indiretos como func¢ao do campo elétrico F'. Estas figuras foram retiradas
das referéncias (MICHLER, 2003; KRENNER et al., 2005b).

do elétron para dentro ou fora do ponto quantico (ASSUNCAO et al., 2013). Desta forma,
os pontos quanticos podem ser carregados com cargas extras, confinando estados de éx-
citon positivamente ou negativamente carregados. Através de técnicas de mascaras de
sombra constituidas por aluminio, é possivel isolar um tnica molécula de pontos quanti-

cos com uma abertura de aproximadamente 1 um na camada de metal crescida sobre a

amostra (FINDEIS et al., 2001).

Experimentalmente, as duas espécies de éxcitons que se diferem pela configuragao
espacial do elétron-buraco sao distinguiveis por suas respostas ao campo elétrico, cuja
variacao induz uma mudanca na energia excitonica devido ao efeito Stark. Enquanto
os éxcitons indiretos tém seu nivel de energia fortemente dependente do campo elétrico,
os niveis de energia dos éxcitons diretos sao fracamente alterados (KRENNER et al.,
2005b). A perturbagao de energia dada pelo efeito Stark é dada por: Ap = p'- F , onde
p = e§ é o momento de dipolo do éxciton e § a separacao vertical entre o centro de
distribuicao de carga de cada portador. Para estados de éxcitons diretos, onde elétron e
buraco estao confinados no mesmo ponto, a distancia s é aproximadamente s; < 1 nm.
Consequentemente, o momento de dipolo do estado de éxciton direto é pequeno e depende
fracamente de F', ndo sendo sensivel a separagao d entre os pontos (WARBURTON et al.,
2002).

Diferentemente dos éxcitons diretos, quando elétron e buraco estao espacialmente
separados em pontos diferentes, s; & d. Deste modo, o momento de dipolo é bem maior

para éxcitons indiretos, o que acarreta uma forte variagao linear da energia dos estados
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excitonicos nesta configuracao quando o campo elétrico é alterado. A relacao entre essa

variagao de energia com o campo elétrico ¢ dada por (ROLON; ULLOA, 2010):
Ap = *edF. (2.7)

Assim como mostrado na Fig. 6(a), para o valor de campo elétrico F' ~ 18.5 kV /cm, a
funcao de onda do elétron é delocalizada sobre ambos os pontos, resultando em uma mis-
tura entre os estados diretos e indiretos. Esta mistura é evidenciada pelo anticruzamento,
cuja separacao AE = 1.4 meV é diretamente proporcional & T'e (AE ~ 2T,) (SCHEIB-
NER et al., 2007a). E importante ressaltar que separacio de energia com relacdo ao
anticruzamento originado do tunelamento do elétron é usualmente uma ordem de gran-
deza maior do que o anticruzamento associado ao tunelamento de um buraco, ou seja,
T, > T),. Tal caracteristica origina significativa diferenga entre as massas efetivas dos

portadores (SCHEIBNER et al., 2009).

Pontos quanticos duplos sob incidéncia de radiacao eletromagnética, cujos niveis po-
dem ser apropriadamente controlados através de um campo elétrico, exibem um espectro
bastante enriquecido devido as diversas configuracoes de cargas possiveis e suas diferentes
interagoes. As principais diferencas entre um espectro de fotoluminescéncia de um ponto
quéantico tinico ou duplo surgem devido & presenca das novas transi¢oes de carater indireto
que anticruzam com varios outros estados quando o campo elétrico é variado. Na Fig. 8
é mostrado o espectro de fotoluminescéncia para ambos os casos, ponto quantico inico
Fig. 8(a), e molécula artificial Fig. 8(b), como fungao da voltagem aplicada na amostra,
que é por sua vez diretamente proporcional a variacao do campo elétrico. Nas Figs. 8(a)
e 8(b) as transigdes Opticas sao identificadas por sua posi¢ao espectral como funcao da
voltagem, que se tornam visiveis e desaparecem em determinadas regioes do espectro.
A amostra é embutida em uma estrutura de diodo tipo-n, como mostrada na Fig. 8(a),
e para valores de voltagem negativos os elétrons tendem escapar do ponto com direcao
ao substrato. Assim, é possivel identificar no espectro o estado de trion positivamente
carregado X1, denotado na figura por (3). Variando a voltagem para valores positivos
sao identificados os estados de éxciton neutro X, e trion negativo X !, denotados por
(1) e (3), respectivamente. O deslocamento de energia dos estados de trions em relagao ao
estado de éxciton neutro é causado pela diferenca da interacao de Coulomb e interacao

de troca entre os portadores, para cada uma das diferentes configuracoes de carga.

O espectro de fotoluminescéncia é consideravelmente mais complexo, quando dois
pontos quanticos sao acoplados pelo tunelamento dos portadores, como pode ser visto na

Fig. 8(b). Nesta amostra os niveis da banda de valéncia sdo ressonantes, favorecendo o
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Figura 8: Espectro de fotoluminescéncia como funcao da voltagem aplicada na amostra,
considerando: (a) uma amostra de um tnico ponto quantico e (b) uma molécula de pon-
tos quanticos, embutidos em uma estrutura de diodo tipo-n. As diferentes configuracoes
de carga estao representadas em ambos espectros, onde para o ponto quantico tinico os
ntmeros superior e inferior se referem ao nimero de ocupagao do elétron e do buraco,
respectivamente. J& para o ponto quantico duplo as possiveis transi¢oes sao represen-
tadas pelos estados localizados do lado direito do grafico, onde os ntimeros da direita
e esquerda representam o nimero de ocupacao do ponto da camada inferior e superior,
respectivamente para o elétron (ntumeros superiores) e buraco (nimero inferiores).

tunelamento do buraco. Deste modo, transi¢coes de carater indireto sao presentes, cuja
mistura com estados diretos ¢ evidenciada pelos anticruzamentos que ocorrem para di-
ferentes valores de voltagem. Como mencionado anteriormente, podemos verificar que
as transi¢oes Opticas associadas aos estados nos quais os portadores estao espacialmente
separados variam linearmente com a variacao da voltagem e sao evidenciados por uma
linha no espectro com uma intensidade bem mais fraca do que os estados diretos. Fora
das regioes de anticruzamento, a probabilidade de recombinagao do par elétron-buraco,
quando os portadores estao confinados no mesmo ponto, é muito maior do que estados em
que os portadores estao espacialmente separados. Isto ocorre devido a diferenca da sobre-
posicao da fungoes de onda do elétron e buraco, resultando picos de fotoluminescéncia de

intensidade mais fraca para estados de carater indireto.

Outra caracteristica que diferencia os dois espectros é a apari¢ao de uma forma tipo-
X, observada do lado direito do espectro 8(b) logo abaixo do anticruzamento associado ao
estado de éxciton neutro X°. Esta forma tipo-X é constituida por um conjunto de quatro
anticruzamentos, e esta caracteristica é sempre observada se os estados iniciais e finais
envolvidos na transicao 6ptica passam por niveis de ressonancia para valores similares de

campo elétrico (DOTY et al., 2008).
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2.2.6 Transferéncia de energia por ressonancia de Foster - FRET

Um outro tipo de acoplamento presente entre estados de éxcitons confinados em pon-
tos quanticos duplos via transferéncia de energia por ressonancia de Fdster, que consiste na
transferéncia direta de energia eletrostatica na auséncia de transferéncia de carga (RO-
LON; ULLOA, 2009). Trabalhos experimentais tém demonstrado o acoplamento entre
pontos quanticos sob um regime no qual a probabilidade de tunelamento é fortemente
suprimida (KAGAN; MURRAY; BAWENDI, 1996; CROOKER et al., 2002). A taxa de
tunelamento entre os pontos diminui exponencialmente com o aumento da distancia entre
os pontos e da altura da barreira de potencial entre eles. E importante ressaltar que
as condicoes de ressonancia para o transferéncia por Foster e para o tunelamento entre
os pontos quanticos sao bem diferentes. A taxa de tunelamento dos portadores decresce
exponencialmente com o aumento da distancia e da altura da barreira entre os pontos
quanticos. Enquanto isso, a taxa de transferéncia por Foster exibe uma dependéncia de
x R7Y, sendo R a distancia entre os pontos e é independente da altura da barreira de
potencial. Do ponto de vista experimental, e possivel o crescimento de pontos quénticos
auto-formados que exibem acoplamento predominantemente do tipo Foster (GOVOROV,
2005).

A origem basica do mecanismo de FRET é uma interacao do tipo dipolo-dipolo entre
os estados de éxcitons, e envolve somente transferéncia de energia sem nenhum efeito de
tunelamento entre os pontos (GERARDOT et al., 2005). No contexto de pontos quanticos
duplos, este processo consiste na transferéncia de excitagao de um ponto para outro via
interacao de Coulomb. Assim, um estado de éxciton direto opticamente excitado em
um dos ponto quéanticos (doador) transfere sua energia excitdnica para o outro ponto
(receptor), onde este processo é efetivamente equivalente & recombinagao do éxciton no
ponto doador e sua subsequente criagao no ponto receptor. A taxa de transferéncia por
Foster, exibe uma forte dependéncia com a diferenca de energia dos estados de éxcitons,
AE = FE.yc2 — Eezen1, onde os indice 1(2) se referem a cada um dos pontos quanticos. No
regime ressonante AFE = 0, e transferéncia do par exciténico ocorre de forma coerente
sem dissipacao. No caso de regime nao ressonante, AE = hw,,, e a transferéncia por
Foster pode ser assistida por fonon actstico com energia hw,y,. Considerando dois pontos
quanticos na Fig. 9, é mostrada uma representacao esquemética do mecanismo de Foster

entre dois pontos quéanticos separados por uma distancia R.

Considerando dois pontos quanticos verticalmente empilhados, na forma de discos

cujos raios sao 7z e 7y (Fig. 9), temos que o termo que descreve a intera¢ao de Foster Vi
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Figura 9: Representacao esquematica do acoplamento de Foster entre estados de éxcitons
formados em pontos quanticos diferentes separados por uma distancia R, cujos raios sao
Ty € T¢.

obtido a partir do elemento de matriz da interacao de Coulomb é dado por (NAZIR et

al., 2005):
1

dregep R?

onde € ¢é a constante dielétrica do meio e O; esta associado & sobreposicao entre as fungoes

3

Vi = OpOr {ﬁB i = o3 (s - R) (Ar - R)|, (2.8)

de envelope do elétron e buraco para cada um dos pontos B e T', e pode ser escrito como

a seguinte integral,
0= [ Eroimonr).
e [i; sao os elementos de matriz de dipolo entre as bandas dado por:
fii— e [ @RUIRULE)
sendo U (75) a funcdo de Bloch para o elétron (buraco).

Considerando a simetria axial dos pontos quanticos e considerando que os momentos
de dipolo jir e jip sao paralelos e orientados na direcao do plano xy, temos a seguinte
expressao Vg como funcao da distancia entre os pontos:

HUBHT

Vp= ———7 .
E drege, R3

(2.9)

Deste modo, o acoplamento de Foster descreve o acoplamento entre duas nonoestruturas

individuais sem transferéncia de carga.

2.2.7 Regime de fotocorrente

Como mencionado anteriormente, os niveis de energia de pontos quanticos embutidos
em um estrutura do tipo diodo Schottky podem ser apropriadamente deslocados atra-

vés da variagao de uma barreira de potencial. Deste modo, devido ao efeito Stark, um
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campo elétrico F' aplicado na diregao de crescimento resulta no deslocamento dos niveis
de energia da banda de valéncia e da banda de conducao. Se a intensidade do campo for
continuamente aumentada, os portadores confinados no ponto, devido & excitagao Optica
ou provenientes do substrado dopado, tendem a escapar do ponto antes mesmo que ocorra
a recombinagao entre elétron-buraco. Neste regime, é experimentalmente possivel a de-
teccao de fotocorrente, que assim como a fotoluminescéncia é uma ferramenta bastante
sensivel com o uso das tecnologias atuais, que permite identificar niveis de transigoes e

determinar a ocupagao dos estados no ponto.

Na Fig. 10(a) ¢é ilustrado esquematicamente um tnico ponto quéntico sob incidéncia
de radiacao coerente, submetido & influéncia de um campo elétrico aplicado na direcao
de crescimento. Este tipo de estrutura na qual um tnico ponto quantico é embutido em
uma estrutura do tipo diodo Schottky, pode ser usado para experimentos de medida de
photocorrente I, originada do tunelamento dos portadores. Na Fig. 10(b) é mostrado o

processo de tunelamento dos portadores que constituem o estado de éxciton | X).

ps Laser Pulse

v N
@) X
we{)

Energy

o : Depth

Figura 10: (a) Representagao esquemética de um ponto quantico embutido em uma estru-
tura do tipo diodo Schottky, usado em experimentos de fotocorrente. Os diagramas de dois
niveis representados na figura representa o acoplamento 6ptico entre o estado fundamental
|0) e o estado de éxciton [1). (b) Diagrama da estrutura de niveis na banda de valéncia
e banda de condugao no ponto quantico, evidenciando os processo de tunelamento do
elétron e do buraco para fora do ponto. Esta figura foi retirada da referéncia (KRENNER
et al., 2005b).

O grupo do Dr. Jonathan J. Finley do Instituto Walter Schottky na Alemanha, tem ao
longo desses anos realizado diversos experimentos de fotocorrente e fotoluminescéncia em

pontos quanticos simples e duplos (OULTON et al., 2002; MULLER et al., 2011, 2013b).
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Figura 11: Espectro de absorcao de pontos quanticos duplos acoplados pelo tunelamento
do elétron como fungao do campo elétrico aplicado na direcao de crescimento. Esta figura
foi retirada da referéncia (MULLER et al., 2012).

Na Fig. 11 é mostrado um espectro de absorcao obtido por este grupo de pesquisa em
uma molécula de pontos quénticos cuja assimetria favorece o tunelamento do elétron. No
painel da esquerda é exibido um anticruzamento (evidenciado pelas linhas pontilhadas
vermelhas) que é uma assinatura do acoplamento entre os estados de éxciton direto e
indireto, onde o elétron é delocalizado sobre ambos os pontos. A medida que o campo
aumenta F' > 27kV /cm, o elétron e buraco tendem a escapar do ponto quantico antes de
recombinar, e assim, o estado de éxciton direto no ponto quantico da camada superior
pode continuar sendo monitorado através de medidas de fotocorrente. Neste regime de
fotocorrente um outro anticruzamento é exibido quando F' = 33.1 kV /cm. Isto ocorre
pois, para este valor especifico de campo o nivel eletréonico do ponto da camada superior

esta ressonante com o nivel eletronico excitado do outro ponto quéantico.

E importante ressaltar que enquanto o tempo tipico de recombinacio de estados de
éxcitons confinados em pontos quanticos é da ordem de 1 ns, a taxa de tunelamento dos
portadores para fora do ponto quéntico, inversamente proporcional ao tempo de tunela-
mento de escape, é apropriadamente manipulado através do campo elétrico. A taxa de
tunelamento do portador 7 (elétron ou buraco) como fun¢ao do campo elétrico é dada pela
seguinte expressao (MULLER et al., 2013a):

o 16V2L [ m; ( —4,/2m} )

exp
m2h* |\ 2|E 3heF|E,|2

(2.10)

onde m; é massa efetiva para cada espécie de portador, V; e L correspondem a altura e lar-

gura do pogo quantico, no qual pode ser modelado o confinamento na dire¢cao z do ponto
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quantico e E; é energia quantizada da particula confinada. Diversos trabalhos experimen-
tais demostraram que o tempo de tunelamento como fungao do campo F podem variar de
5 — 150 ps para elétrons (MULLER et al., 2013a) e 10 — 103 ps para buracos (MULLER
et al., 2012). Esta caracteristica surge da diferenga entre as massas efetivas dos porta-
dores. Desta forma, experimentos de fotocorrente nos permite identificar eficientemente
transi¢oes excitonicas de amostras constituidas por pontos quanticos, utilizando pulsos
ultra-curtos (na escala de ps) que podem por sua vez, serem usados para implementagao

de operagoes quanticas neste tipo de sistema (BOYLE et al., 2008; HEISS et al., 2010).
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3 Conceitos Teoricos Fundamentais

Neste capitulo iremos introduzir o formalismo matemaético baseado no operador de
matriz densidade, que possibilita tanto a descricao de estados puros, representados por
um vetor de estado, quanto para estados mistos. Apresentaremos suas principais pro-
priedades e caracteristicas, assim como algumas ferramentas aplicadas no contexto de

sistemas compostos, tais como o trago parcial e decomposi¢ao de Schmidt.

3.1 Operador Matriz Densidade

O comportamento de um sistema quéantico realistico é fortemente influenciado pela
inevitavel interacao com o ambiente que o cerca. Quando este acoplamento com o meio é
considerado, dizemos que este sistema ¢é aberto. Esta interagao implicara, em principio,
processos de perda de energia e perda de informagcao sobre a fase relativa entre os estados
do sistema. Em contrapartida, sistemas quanticos fechados, nos quais qualquer tipo de
interagao com o seu meio externo é negligenciada, podem ser descritos por um estado

puro como uma superposicao linear de estados |1y ), ou seja:

() = ex(t)v), (3.1)

k

onde [¢);,) forma um conjunto completo de fungdes ortonormais do espago de Hilbert (base)
e os coeficientes ¢y (t) satisfazem a seguinte relagao: Y, |¢x(¢)|* = 1. Para um estado puro,
o vetor de estado |1(t)) fornece toda informagao para caracterizar o estado do sistema e
|cx(t)|? corresponde & amplitude de probabilidade de encontrar o sistema no estado |¢y)

no tempo t.

Se o estado de um sistema ¢ descrito por um vetor de estado |1(t)), o valor médio do

observavel O é dado por:

(0) = (WHIOI(t) = Y eilt)e; (1) Oy, (3.2)

.3
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onde, O;; = (;|O|;) sao os elementos de matriz do observavel O.

Porém, em sistemas fisicos realisticos nao possuimos informacao completa para ca-
racterizar seu estado quéantico. Tais sistemas se encontram em um estado de mistura
estatistica, onde apenas as probabilidades do sistema ocupar cada estado sao bem deter-
minadas. Nesta situagao, o sistema nao pode ser descrito por um tnico vetor de estado,
mas por um ensemble de estados puros |¢y) (k= 1,2,3...), associado & uma distribuigao
de probabilidade |¢x) (kK = 1,2,3...) definida sobre o ensemble. O sistema ¢é descrito
entao por um estado misto, representado por um ensemble classico cujas probabilidades

expressam a falta de informacao sobre o estado quantico do sistema.

O formalismo do operador densidade é a maneira mais apropriada para se descrever
um sistema quantico cujo estado nao ¢ completamente conhecido e apresenta a vanta-
gem de descrever convenientemente tanto estados puros como estados mistos. Para um

determinado instante de tempo ¢, o operador densidade pode ser escrito como (COHEN-

TANNOUDJI; DIU; LALOE, 1978):

p(t) =D pelvn(®) (i (t)], (3-3)

onde as propriedades da probabilidade p;, devem obedecer as seguintes relacoes: >, pr, = 1

e pr > 0.

Podemos ainda representar o operador densidade de um estado geral na seguinte

forma:

p(t) = D (Uilp (s i)l = 3 pis(B)lv (v, (3.4)
onde |¢;) representa um estado puro qualquer e p;;(t) = (¥;|p(t)|);) s@o os elementos de

matriz do operador densidade. Tém-se ainda que este operador é hermitiano, ou seja:
%

Pij = Pji-
Em um sistema descrito por um estado puro, é importante observar que p, = 1 para

algum estado [x(t)), e pr = 0 para todos os outros estados. Assim, o operador densidade

correspondente & superposi¢ao (3.1) é dado por:

pt) = (o) (W) = Y cx()ew (t)len) (W]

kk’

= D la@Pl el + Y en®ew Ol (b (3.5)

k k#k!

E importante salientar que um estado puro descrito pela combinagao linear (3.1),
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exibe efeitos de interferéncia que existem devido a presenca de termos cruzados do tipo
cx(t)ew (t), que por sua vez aparecem nos elementos fora da diagonal da matriz densidade
quando escritos na base [¢x). No estado totalmente misto, somente os elementos dia-
gonais da matriz densidade sao diferentes de zero. O elemento diagonal p;; corresponde
a probabilidade de encontrar o sistema no estado |1;). Por esta razao, p; é chamado
de populagao do estado |¢;) (SCULLY; ZUBAIRY, 2001). Os elementos nao-diagonais
pij, expressam os efeitos de interferéncia entre os estados |¢;) e |¢;), e sdo chamados de

coeréncias.

Como consequéncia das propriedades de p, e da condicao de normalizacao do vetor
de estado |1k (t)), temos que o operador densidade para um estado puro ou misto cumpre

a seguinte relacao:

Tep(t) = Z pi(t) =1, (3.6)

onde Trp(t) é denotado como o trago de p(t), que é a soma dos elementos diagonais da

matriz densidade.

Usando a notacdo matricial de p, expressa através da equagao (3.4), o valor médio de

um observavel O pode ser escrito como:

(0) = Tr[p(t)O]. (3.7)

Desta forma, temos que, utilizando a equacdo (3.5), o valor médio de O sobre um

estado puro é dado por:

<O>puro == Z CZ'C;OJ'Z‘. (38)

]
No caso de uma mistura estatitica total, temos que o valor esperado do operador O ¢é

da seguinte forma:

(O)misto = ZpiOii- (3.9)

E possivel calcular também, o traco do quadrado do operador densidade. Esta medida
serd importante para verificar se o sistema se encontra em um estado puro ou em um estado
misto. Para um estado puro no qual o operador densidade é um operador projetor, temos

que

(1) = [vou () (e (D) [ (1)) (P (£)] = p(2)- (3.10)

Da equacao acima podemos entao concluir que Trp?(t) = Trp(t) = 1. J4 em uma mis-

tura estatistica, temos que Trp?(t) = > p? < 1. Desta forma, temos que esta magnitude
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pode ser utilizada como um critério para identificar o estado como puro ou misto. Desta
forma, o operador densidade nos permite extrair toda a informagao sobre o sistema, esteja

ele num estado puro ou misto.

A dindmica do vetor de estado do sistema em um estado puro pode ser descrita através
da equacao de Schrodinger. E possivel ainda, determinar a evolucao temporal do operador
densidade associado a este estado descrito pela equagao (3.5). A partir da equagao de
Schrodinger, é possivel obter (IMAMOGLU; YAMAMOTO, 1999):

WO~ (o) wiol + o ()

= —%H(t)l¢(t)><¢(t)| + %|¢(t)><¢(t)lH(t)
= —2[H(®),p(t)]; (3.11)

onde [H(t), p(t)] é o comutador! de H e p. A equagao (3.11) é conhecida como equagao de
Liouville-von Neumann, e pode ser mostrado que para estados puros a evolucao temporal
pode ser descrita de forma equivalente tanto por esta equagao, quanto pela equagao de

Schrodinger.

Em uma mistura estatistica, a evolugao temporal do operador densidade é descrita
por uma equacao diferencial composta de duas partes: uma parte unitaria que é dada pelo
comutador usual expresso na equagao de Liouville-von Neumann (3.11) e uma outra parte
nao-unitaria associada aos processos dissipativos decorrentes do acoplamento do sistema
com o seu meio externo. A evolugao temporal do operador densidade p(t) associado a um

sistema aberto podera ser vista com mais detalhes posteriormente.

3.1.1 Tracgo parcial

Consideremos agora um sistema composto formado por dois ou mais subsistemas fisi-
cos distintos, A e B respectivamente. No caso de um sistema quantico aberto, o sistema
total é composto pelo sistema de interesse e pelo ambiente ao seu redor. Dentre as prin-
cipais aplicagoes do operador densidade esta a utilizagao desse formalismo na descrigao
de uma das partes do sistema composto, através do operador densidade reduzido (NI-
ELSEN, 2000). Seja um estado arbitrario de um sistema quéantico bipartite (um sistema
dividido em duas partes), cujo operador densidade é pap. O operador densidade ps do

subsistema A é obtido por meio da operacao de traco parcial sobre o subsistema B da

1O comutador de dois operadores O; e Oy, é definido por: [O1, 03] = 0105 — 05 0;.
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matriz densidade do sistema total AB. Assim, temos que:

pa=Trp (paB) . (3.12)

Portanto, o operador densidade reduzido fornece informagoes para as medidas realizadas

sobre o subsistema A se o operador densidade do sistema global p4p for conhecido.

3.1.2 Transposigao parcial

Uma outra ferramenta associada ao operador densidade de um sistema composto,
é sua transposicao parcial. Suponhamos um operador densidade geral de um sistema

bipartite AB,

PAB = Z Cz’,j,k,l|iA7jB><kA7lB|7
,5,k,0

sendo |ia, jp) = |ia)®|jp) uma base que pertence ao espago de Hilbert composto Ha®@H g,
que constituem estados produtos de cada um dos subsistemas. Desta forma, (ps5)™

denota-se a transposta parcial de p,p com relagao ao subsistema A, onde seus elementos
de matriz sdo definidos como (ZYCZKOWSKI et al., 1998):

(ia,7B|(paB)™|ka, ) = (ka,jB|paslia, B). (3.13)

A operacao de transposicao parcial corresponde a transposicao dos indices de matriz
associados somente ao sistema A. E importante ressaltar que a norma do traco de qualquer
operador hermitiano O é ||O||; = Trv/OTO ¢ igual a soma dos valores absolutos dos
autovalores de O. Para operadores de matriz densidade como pap, todos os autovalores
sdo positivos e assim ||pap||1 = Trpap = 1. Ja o operador (pap)’4, apesar de também ser
um operador hermitiano que satisfaz a condigao Tr[(pap)™] = 1, é um operador positivo

semi-definido? somente se psp ¢ uma matriz separavel, ou seja, pag = Y_,; pip'y ® ply.

3.1.3 Decomposicao de Schmidt

A decomposicao de Schmidt é baseada no teorema dado abaixo e pode ser usada

como uma ferramenta bastante tutil para detectar correlacoes quanticas entre estados

puros bipartites (VEDRAL, 2006).

Teorema: Dado um estado |4p) € H = Ha ® Hp que represente um estado puro

2Um operador O é positivo semi-definido se seus autovalores sao ndo negativos.



36

de um sistema bipartite, podemos sempre encontrar estados ortonormais |i) 4 para o sub-

sistema A e |i)p para o subsistema B, tal que:
[Wag) = Y Aili)ali)s, (3.14)

onde n = min{dimH a,dimHg}, e A\; sdo nimeros reais nao negativos que satifazem a

condigao >, A? = 1. Eles sdo conhecidos como coeficientes de Schmidt.

Uma consequéncia da decomposicao de Schmidt é o fato de que se o sistema global
¢ um estado puro, os autovalores dos operadores densidades reduzidos de cada subsis-
temas sao os mesmos. Podemos obter as matrizes reduzidas pa(p) do estado puro dado
na equacao (3.14), através da operagao trago parcial (3.12). Desta forma temos que:
pa = Y N|i)ali| e pg = >, A|i)p(i], apresentando autovalores idénticos A7. Muitas
propriedades quanticas de um sistema podem ser obtidas por meio de seus autovalores.

Assim, neste caso tais propriedades serao as mesmas para ambos subsistemas.
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4  Hamaltoniano para transicoes
opticas em pontos qudnticos

Neste capitulo nos discutiremos a interagao da radiacao eletromagnética com o ponto
quantico. No6s apresentaremos a teoria semicléssica, onde consideraremos o ponto quan-
tico como um sistema quéantico de dois niveis interagindo com o campo eletromagnético,
tratado classicamente. Considerando a aproximagao de dipolo e aproximacao de onda
girante (do inglés Rotating wave approximation - RWA), que serdo mostradas com mais
detalhes neste capitulo, nés obteremos o Hamiltoniano de interacao que descreve apropri-

adamente a interacao de dipolo elétrico entre as transicoes 6pticas em pontos quanticos.

4.1 Hamiltoniano de interacao

Consideremos um campo eletromagnético que interage com um elétron de Bloch. O
campo pode ser completamente descrito pelo potencial vetor fT(F, t) e o potencial escalar
o(7,t). Por simplicidade escolhemos o gauge de Coulomb V-A=0e ¢ = 0. Dessa forma
o campo elétrico e magnético podem ser escritos como: E = —6/1’/ Ot e B =V x A
Nessas condi¢oes o potencial vetor A pode ser obtido das equagoes de Maxwell como uma

onda plana de frequéncia w :

A = EAgexp [Z(E 7= wt)] + cc, (4.1)
onde o potencial vetor pode ser escrito como Agé€, sendo € o estado de polarizacao de ff,
os vetores k e 7 sdo o vetor de onda e a posicao do elétron. Também podemos verificar a
relacao k-e= 0, comprovando que a polarizagao do potencial vetor (e consequentemente

do campo elétrico) é perpendicular & diregdo de propagagao das ondas.

O efeito da forca de Lorentz pode ser completamente descrito fazendo p — p’ — q/f.

Assim, o hamiltoniano de um elétron em presenca de radiacao eletromagnética pode ser
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escrito como:

H=(7—eA)?/2m+ V(7). (4.2)

Se considerarmos que a intensidade do campo eletromagnético seja suficientemente pe-

quena para ignorar os termos quadraticos A% podemos escrever o hamiltoniano (4.2) como:
H = (p)*/2m + V(7) — (e/m)A - P, (4.3)

onde o ultimo termo descreve a interagao entre um elétron e um campo de radiagao

eletromagnético. Definimos assim o hamiltoniano de interacao como:
Hiny = —(e/mc)A - p. (4.4)

Uma forma alternativa deste hamiltoniano de interacao, frequentemente encontrada na
literatura, é H;,; = —er- E , onde 7 é o vetor posicao e Eo campo elétrico aplicado. Esta
tltima equagao é equivalente a equagao (4.4) no limite de pequenos vetores de onda E,
aproximagao que é conhecida como aproximagao do dipolo elétrico (GERRY; KNIGHT,

2005), que sera discutida posteriormente neste capitulo.

Particularmente, estudaremos agora a probabilidade de transicao de um elétron na
banda de valéncia (com energia E, e vetor de onda l;:v) para a banda de condugao (com
energia F,. e vetor de onda I;C) Estes tipos de transicoes sao conhecidas como transicoes
inter-bandas. Para simplificar a discussao consideremos apenas o processo de absorcao,

e que o efeito do campo eletromagnético é perturbativo e descrito pela regra de ouro de

Fermi! (SAKURAI, 1967).

A integracao temporal da probabilidade de transicao fornece a conservacao da energia
Ec(l;c) — Ev(Ev) = hw que representa a absorcao de um féton em um semicondutor, sob a

influéncia de um campo eletromagnético externo.

Para avaliar o elemento de matriz
(c|Hint|v) = (e/mc)(c]A - plv), (4.5)

podemos escrever as funcoes de Bloch na banda de conducao e na banda de valéncia
como: |c) = u exp(ike - 7) e |v) = u, i exp(ik, - 7), respectivamente. O calculo deta-

lhado desse elemento de matriz é extenso e se encontra feito em detalhes por exemplo

na referéncia (YU; CARDONA, 2003). No entanto, devemos mencionar alguns aspectos

Na regra de ouro de Fermi a probabilidade de encontrar o sistema no estado final é: Pis(t) ~
|f0t s Wei(t)dt' |2, onde wy; = (Ef — Ei)/h e Wy = (f|[W] i), sdo os elementos de matriz da pertur-
bagao W.
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importantes que se desprendem do calculo: i) A integragao espacial da equacao (4.5) for-
nece a conservacao do momento: Ec — ED = ¢ para o processo de absorcao e emissao de
um féton, respectivamente. Essa lei de conservacao é consequéncia direta da simetria de
translagao do cristal e portanto, valido para todos os cristais perfeitos. ii) A aplica¢ao da
aproximacao de dipolo elétrico, que consiste em assumir a radiagao com vetores de onda
k pequenos (tipicamente na regiao do visivel A ~ 500 nm) comparados com a extensao
espacial das funcoes de ondas dos portadores, permite expandir a funcao de Bloch em

- —

uma série de Taylor? em k, de onde podemos concluir que: k, ~ k,.

Assim, em semicondutores as transi¢coes Opticas sao conhecidas como transigoes ver-

ticais ou diretas. Na aproximacao do dipolo elétrico podemos escrever

(A Hindle) = (efme)Ag(cle- o)
= (e/mc)Ao/uZﬁ?ﬁuv’EdF (4.6)

A dltima integral na equagao (4.6) praticamente nao depende de E, e pode ser substituida

por uma constante P,,. Assim temos,
(c|Hint|v) = (e/mc)AgPry = h ey,

onde ., caracteriza a intensidade do acoplamento éptico na transicio |[v) — |¢). E
importante mencionar que a aproximacao de dipolo elétrico é equivalente a expandir o
termo expiq - 7 do potencial vetor A em série de Taylor: 1+ i(q-7) + ... e negligenciar
todos os termos proporcionais a ¢, dessa forma o cardter vertical das transicoes 6pticas é

obtido também de forma automaéatica.

Apesar de termos usado como exemplo transi¢oes inter-bandas, o formalismo anterior
¢ valido para quaisquer estados de Bloch. Em geral, os elementos de matriz da transicao
Optica (j|€ - pli) determinam as regras de selegdo para transi¢oes inter-bandas e intra-
bandas, ja que conectam a polarizacao da radiacao incidente com as propriedades de
simetria das fungoes de onda eletronicas. Por exemplo, os estados |i) e |j) devem ter
paridades opostas para que o elemento de matriz seja diferente de zero. Se os estados
envolvidos na transi¢ao sdo autoestados do momento angular |jm) as regras Aj = +1 e

Am = 0, +1 devem ser satisfeitas.

Considerando estados de Bloch {|k)}, podemos representar o operador de interagao

2Considerando a conservacio do momento, U,z = Uck, + k- Viu,z + ..., negligenciando termos

+k

proporcionais a k temos que vz X u_ 7 .
c,ke c,kqy
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H;,; da seguinte forma:
mt_ 6/Tnc Zl |A ]51.7 |

Por simplicidade, podemos considerar na somatoria apenas dois estados de Bloch: [i) e
|7), onde [i) representa um estado fundamental e |j) um estado excitado. Desta forma,

incluindo as transigoes Opticas associadas a emissao e absor¢cao de um féton, temos que:
Hipg = R(Quije™" + Que™ i) (G| + R(5,e" + Qe ") |5) (i, (4.7)

onde hQy; = (e/me)AgPyj e hQy; = (e/mc) Aj Py representa a intensidade do acoplamento

Optico entre os estados |i) e |j).

Na equagao 4.7 héa alguns termos que nao conservam energia, como por exemplo
o termo hﬁ;iem\ ) (t], que descreve um processo de emissdo de um féton combinado
com a transigdo do estado |i) para o estado excitado |j). Estes termos conhecidos na
literatura como contra-girantes podem ser desprezados do hamiltoniano de interacao
quando w =~ |E; — E;|/h. Esta aproximagao, ¢ chamada de aproximacdo de onda gi-
rante (RWA) (PURI, 2001) e consiste em manter os termos do hamiltoniano (4.7) que
contribuem apreciavelmente na média temporal no periodo 6ptico associado ao sistema,
T =2m/Qj;.

Por fim, o hamiltoniano de interacao H;,; considerando a aproximacao RWA, pode

ser escrito como:

Hipy = hQue"" i) (] + Qe ™" |) il (4.8)

onde €;; é também conhecida como frequéncia de oscilacao de Rabi (SCULLY; ZUBAIRY,
2001). De uma maneira geral o Hamiltoniano (4.8) nos permite portanto analisar satisfa-
toriamente a influéncia de uma onda eletromagnética incidente sobre o sistema quantico

de interesse.
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5 Processos de Decoeréncia e
Equacao mestra

Neste capitulo iremos discutir alguns processos de decoeréncia em pontos quanticos
semicondutores, devido ao acoplamento do sistema com o ambiente ao seu redor. Em
nosso modelo consideramos como principais fontes de decoeréncia o decaimento radioativo
e processos de dephasing puro, que resultarao por sua vez no decaimento da coeréncia
quantica opticamente induzida dos estados excitonicos. Afim de incluir os mecanismos
dissipativos na dinamica dos estados de éxcitons utilizaremos a equagao mestra na forma

de Lindblad, que sera apresentada de forma detalhada neste capitulo.

5.1 Decoeréncia

Em um sistema fisico realistico, a interacao com o meio que o cerca implicara meca-
nismos dissipativos que provocarao em principio, a perda de sua coeréncia. Desta forma,
é necessario investigarmos os efeitos do ambiente sobre a dindmica do sistema. Diferente-
mente de um sistema fechado, a dinAmica de um sistema aberto ¢ em geral nao-unitaria®,

requerendo assim uma descrigao apropriada que inclua os efeitos de decoeréncia.

Em sistemas de estado sélido, o acoplamento com o ambiente ao seu redor como por
exemplo, a interagao com foénons presentes na rede da nanoestrutura pode, em principio,
resultar no decaimento da coeréncia quantica opticamente induzida dos estados excitoni-
cos. Esses processos sao globalmente conhecidos como processos de dephasing e podem
ocorrer devido a relaxacao de energia associada ao decaimento espontaneo da populacao
(dephasing ineléstico), e a processos de dephasing puro. Estes por sua vez sdo mecanismos
que induzem a perda da correlagao de fase entre estados preparados como uma superposi-

¢ao coerente, sem envolver mudanga de populagao ou relaxacao de energia. Desta forma,

'Em um sistema fechado a evolucdo do operador densidade p(t) pode ser descrita através de um
operador unitério da seguinte forma: p(t) = Up(0)UT, sendo p(0) o operador densidade inicial do sistema.
Quando o sistema é aberto, ndo ha um operador unitério U que descreva a dindmica do mesmo.
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temos que a taxa de dephasing total é resultado da soma da taxa associada a processos de
dephasing puro e da contribui¢ao de I'/2 correspondente a taxa de decaimento de popula-
¢ao (I'). No regime de baixas temperaturas, a interagao entre éxcitons e fénons em pontos
quanticos nao ¢ dominante, assim o processo de dephasing é causado principalmente pela
recombinagao radiativa do par elétron-buraco (TAKAGAHARA, 2003). Porém no con-
texto de moléculas de pontos quanticos, Borri et al. demonstraram que o acoplamento
entre os portadores confinados em pontos quanticos adjacentes influencia o tempo de co-
eréncia do éxciton, que podem ser descritos como processos de dephasing puro (BORRI
et al., 2003). Especificadamente, em pontos quanticos auto-formados do tipo III-V no
qual estamos interessados, estados excitonicos apresentam um tempo de recombinacao
radiativo de aproximadamente 1.0 ns (VILLAS-BOAS; ULLOA; GOVOROV, 2007).

Teoricamente o ambiente externo pode ser considerado como um sistema com niimero
infinito de graus de liberdade, que por sua vez, pode ser usualmente considerado como um
reservatorio térmico. Contudo, estamos interessados na evolugao do sistema e para isso,
é necessario obter uma equagao que governe a dindmica do sistema analisado e inclua o
efeito do reservatorio sobre ele. Com este intuito, na seguinte se¢ao discutiremos aspectos
bésicos da equacao mestra na forma de Lindblad que, por sua vez fornece a evolucao

temporal da matriz densidade associada ao sistema de interesse.

5.2 Equacao mestra

Ao incidir uma radiacao eletromagnética ressonante a um sistema de dois niveis seréd
criada uma populagao eletronica no estado excitado que tende a relaxar através de proces-
sos de emissao espontanea. Isto ocorre devido ao acoplamento do sistema com os modos
do campo de radiacao no vacuo em equilibrio térmico a uma temperatura 7', de tal modo
que o campo eletromagnético pode ser descrito como um reservatério de j osciladores

harmonicos com frequéncias iguais a w;.

Consideremos assim, que o hamiltoniano total correspondente ao sistema acoplado ao
reservatorio é dado por:
Hg.p=Hg+ Hi + Hgp, (51)

onde: Hg é o Hamiltoniano associado ao sistema de interesse, Hr é o Hamiltoniano do

reservatorio e Hgp corresponde & interagao entre o reservatorio e o sistema.

A evolucao temporal do operador densidade do sistema-+reservatorio p(sll)%(t), na repre-

sentagao de interagao, é descrita como (COHEN-TANNOUDJI; DUPONT-ROC; GRYN-
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BERG, 2004):

d 1
P Pk = 7 [HSRapEQII)z] : (5.2)

Através da operacgao de traco parcial é possivel obter o operador densidade reduzido do
sistema a partir do péﬂ r(t), tomando o traco parcial Try sobre todas as varidveis do

reservatorio, ou seja:
G (t) = Trrplp(t 5.3
ps (t) = Trrpgp(t), (5.3)

onde pg) (t) é o operador densidade apenas do sistema de interesse, escrito na representagao

de interacao.

Da equagao (5.2), temos que:
-
i
P50 =00 — 5 [ (HEE). oG (5.4
0

Assim, substituindo a equagao (5.4) na equagao (5.2), temos que o operador densidade
para o sistema de interesse é:

%) =

G0 =~ [Tl HG0, ), AN, (55

h2
: () () —
onde assumimos que Trp[Hg,(t), pg’(0)] = 0.

Para obtermos a equacao mestra de um sistema acoplado a um reservatorio, serao
necessarias algumas hipoteses e aproximagoes. Nos assumiremos que no instante inicial
(t =0), o sistema e o reservatorio sao independentes, ndo estando correlacionados. Assim
temos que psr pode ser escrito como o seguinte produto tensorial (SCHLOSSHAUER,
2007):

psr(0) = ps(0) @ pr. (5.6)

Além disso, assumiremos que o acoplamento entre o sistema e o ambiente que o cerca
¢ suficientemente fraco, e que o ambiente (que pode ser considerado como um reservatorio
com muitos graus de liberdade) é muito grande em comparagao com o tamanho do sistema.
Esta aproximagao, conhecida como aproximagao de Born (CARMICHAEL, 1991), assume
que o operador densidade do ambiente prp nao muda significativamente como consequéncia
de sua fraca interagao com o sistema. Desta forma, o estado do sistema-+reservatorio
permanece aproximadamente como um estado separavel para todo tempo (¢ > 0), ou
seja: psr(t) = ps(t) ® pr. Além disso, o Hamiltoniano de interagao pode ser escrito na

seguinte forma:

Hpsl(t hz Si(t (5.7)
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onde S; e R; sao operadores do espago de Hilbert do sistema e do reservatorio respecti-
vamente. E importante salientar que esta relacao ¢ valida também para estes operadores

escritos na representacao de interacao.

Desta forma, temos que a equacao mestra (5.5) na representagao de interacao é dada

por:

d ! !/ / / / / /

G0 = =X [Lar (s s @ @) = 5 0 )5 RO )
ij

J J

+ (s - 5P el @)50) (RO @) RO @) (5.8)
onde (Rgl)(t)Rj(«I)(t'»R = Trg (pRRZ(I) (t)Rg-])(t’)> sao as fungbes de auto-correlagdo do
reservatorio. As fungoes de auto-correlacao representam a correlacao entre o resultado de
uma medida feita de um particular observavel R; e o resultado de uma medida do mesmo
observavel realizada em um tempo posterior. Desta forma, estas fungoes quantificam o

grau de informagao que o ambiente retém devido sua interacao com o sistema.

Assumiremos aqui que qualquer correlagao quéantica dinamicamente estabelecida entre
as variaveis internas do reservatorio sao destruidas em uma escala de tempo 7., muito
menor do que a escala de tempo 7g, associada a evolucao do estado do sistema. Esta
hipotese, Teorr <K Tg, constitui a aproximagao de Markov (PURI, 2001). De acordo com
esta aproximacao, existem duas escalas de tempo distintas: uma escala temporal lenta
que corresponde a evolugao do sistema S que quantifica a taxa de mudanca do operador
pg) (t) e uma escala de tempo rapida associada ao rapido decaimento das fungoes de auto-
correlagao do ambiente. Esta aproximacao implicara que as mudancas do operador pg) (1)
do sistema serao negligencidveis durante o intervalo de tempo 7., no qual as fungoes
(R;I) (t')RZ(I) (t))r < §(t —t'). Portanto, podemos simplificar a equagao (5.5), substituindo
pg) (t') por pg) () e deste modo cada passo do processo de evolugao do sistema acoplado
ao reservatorio é independente de todos os eventos ocorridos em tempos anteriores. Deste
modo, assumindo essas suposi¢oes, a equacao mestra dada pela expressao (5.8) é uma
equacao local no tempo que fornece a dinamica do sistema incluindo a influéncia do

ambiente sobre a mesma. Os operadores S;(t) e R;(t) sdo quantidades conhecidas, que

podem ser determinados pela forma do hamiltoniano do sistema investigado.
Através da transformacao,

(I) _ _iHgt

pS —e —iHgt

pse )

sendo pg o operador densidade do sistema escrito na representacao de Schrodinger, a



45

equagao mestra (5.8) pode ser reescrita na representacao de Schrodinger de uma forma

mais simplificada, dada por:

Soslt) =~ [Hs ps(0) Z/ 7 (€ () 150 S5 (=)ps(t)
b (=) Is0)S, (7). ). (59)

Nesta equacao acima foi feita a substituicao t' — 7 = t — t' e, afim de simplifica-14

escrevemos as fungoes de auto-correlagdo do reservatorio como: (R;(t')R;(t))r = Ci; (7).

5.3 Equacao mestra na Forma de Lindblad

Equacgoes mestras na forma de Lindblad pertencem a uma classe particular de equa-
¢oes mestras markovianas, que surgem por sua vez, da condi¢ao de positividade da matriz

densidade do sistema para todo tempo ¢ (SCHLOSSHAUER, 2007),

(Ylpslv) =0, (5.10)

onde [¢) representa qualquer estado puro do sistema.

A forma mais geral da equagdo mestra que garante a condi¢ao de positividade (5.10),

foi mostrada primeiramente por Lindblad (LINDBLAD, 1976),

Sps(t) =+ [Hs, ps(0) +3 2m (180s0) )+ BpsS]). G0

onde os coeficientes k;; sao independentes do tempo e contém as informagoes sobre os

parametros associados aos processos de decoeréncia induzidos pelo ambiente.

De maneira geral, a equagao mestra escrita na forma de Lindblad (5.11) ¢ um caso
especial da equac@o mestra de Born-Markov (5.9), onde ambas se tornam equivalentes se
a aproximacao de onda girante é considerada. Neste caso, a aproximacao de onda girante
é justificada se a escala de tempo tipica para e evolugao do sistema é curta em comparagao

com a escala de tempo da relaxacao do mesmo.

Considerando que os coeficientes x;; formam um matriz K, a expressao (5.11) pode

ser simplificada do seguinte modo:

%ps(t) _ —%[HS, ps()] + Lips (1)), (5.12)
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com:

Lips) = 1/2_ Ui (2Lups(t)L] = ps()LLLi — L Lups(t))
k
onde, I'y, sao os autovalores da matriz K e L sao combinagoes lineares dos operadores .S;.

Dentre os principais mecanismos de decoeréncia que afetam o tempo de coeréncia dos
estados de éxcitons em pontos quanticos, considerando o limite de baixa temperatura,

estao: recombinagao radioativa e processos de dephasing puro (MICHLER, 2003).

Na auséncia de interacoes com fénons e outros portadores que induzem canais de
recombinagao nao-radioativa, o tempo de coeréncia de éxcitons é limitado pelo decaimento
radioativo. O tempo de vida do estado excitonico é neste caso associado ao tempo de
recombinacao dos portadores e descreve o processo de relaxacao entre o estado excitado
|1) (que no nosso modelo corresponde ao estado de éxciton) e o estado fundamental
|0) (auséncia do par elétron-buraco). Na forma de Lindblad, este canal de decaimento

associado ao processo de emissao espontanea acarreta uma mudanca na populacao de

cada nivel e é expresso da seguinte forma (CARMICHAEL, 1991):

Ty

Lyrec(ps) = 7J (20_psoy —010_ps — psoro-). (5.13)
Considerando o decaimento entre os dois niveis |0) e |1), os operadores o, = [1){(0] e
o_ = |0)(1], e I';; representa a taxa de decaimento entre os estados.

A interacao dos portadores confinados no ponto quantico com outros portadores na
barreira dos materiais semicondutores, assim como na wetting layer, pode resultar em
processos de dephasing puro. Diferentemente do processo de recombinacao entre os pares
elétron-buraco, canais de dephasing puro estao presentes somente nos termos fora da
diagonal da matriz densidade, afetando os termos associados & coeréncia do sistema, nao
envolvendo mudanga nas populagoes dos niveis. O operador L(pg) que descreve este
processo de decoréncia é dado por (LAUCHT et al., 2009):

Vi

5 (20,ps0, — 0,0,ps — PsT.0,) , (5.14)

Ldp(PS) =

sendo ~; representa a taxa de dephasing puro para cada um dos niveis.
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6 Propriedades opticas e processos
de wnterferéncia qudntica

Neste capitulo noés discutiremos os aspectos fundamentais da resposta 6ptica de um
sistema quéantico sob influéncia de radiagao eletromagnética. Através da fungao de suscep-
tibilidade 6ptica linear, obtida por meio da matriz densidade do sistema, investigaremos
as propriedades Opticas e processos de interferéncia quéantica em sistemas formados por

pontos quanticos acoplados.

6.1 Funcao de susceptibilidade 6ptica linear

A polarizacao induzida é a resposta do meio, devido sua interagao com a radiacao ele-
tromagnética e é definida como a resultante macroscopica da soma de todos os momentos
de dipolos induzidos no meio. A polarizacao do meio na dire¢ao do vetor de polarizacao
e, é dada por:

P=> i)V, (6.1)

onde V' é o volume que limita a regiao de interacao e fi; corresponde a cada momento de

dipolo elétrico induzido nesta regiao.

De acordo com o formalismo de matriz densidade temos que o valor esperado do
momento de dipolo é dado por (u) = Tr[pu]. Deste modo, temos que a polarizagao

induzida no meio pode ser escrita como:

P(t) = nTr[p(t)ul, (6.2)

ou ainda,

P(t) = nZ@'IpuIi) = anij(t)uﬁ, (6.3)

onde, n = N/V & densidade de portadores no meio.
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Por exemplo, para um sistema quéantico de dois niveis, escrito na base de estados |0)

e |1), temos que:

P(t) =1 (por(t) 10 + pro(t)po1) , (6.4)

onde é importante lembrar que somente os elementos fora da diagonal da matriz do

momento de dipolo, associados a transigao optica |0) <> |1), s@o diferentes de zero.

Em geral, a polarizacao é escrita como um expansao em séries de poténcia do campo
elétrico, onde aparecem termos nao lineares. Contudo, estamos interessados aqui na
incidéncia de campos eletromagnéticos pouco intensos em um meio isotropico, no qual a

polarizacao pode ser escrita como uma func¢ao linear do campo,

P(wr) = eox(wr)E(wr), (6.5)

onde wy, é a frequéncia do laser incidente, ¢y é a constante dielétrica do vacuo e y =
Xre(wr) 4+ X 1m(wr) € uma fun¢do complexa denominada susceptibilidade 6ptica linear. A
parte imaginaria desta fungao x,,(wy ), descreve a absor¢ao ocorrente no meio, enquanto a
parte real y ge(wy, ) estéd associada ao indice de refragao, n(wy ). Portanto, a susceptibilidade
¢ a fungao na qual estamos interessados a fim de obtermos informagoes a respeito da

interagao do sistema com a radiagao incidente.

Utilizando a transformada de Fourier, podemos escrever a polarizagao induzida P(t)
definida na equagao (6.5) como fungao da polarizacao escrita no dominio de frequéncia

wr,, da seguinte forma:

P(t) :/_ OOd—w»sox(cu)E(w)e’i“’t, (6.6)

o 2m
onde F(w) ¢ a transformada de Fourier de F(t). Assim, calculando a transformada de

Fourier do campo, temos:

+00 wEy
E(w) = / dtE(t)e™! = TE [0(w — wr) + 0w+ wr)]. (6.7)

o0

Por fim, substituindo a equacdo (6.7) na equagdo (6.6), temos que a polarizagao

induzida pelo feixe incidente é:

Ey .
P(t) = 5ox(wL)70€MLt + c.c (6.8)

Comparando as equagoes (6.8) e (6.4), temos que a fun¢ao x(wy) é diretamente pro-
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porcional ao elemento de matriz pgy;, ou seja:

fio -
X = 25020 Po1 (t), (69)

sendo po1(t) = po1(t)e ™. Na equagao (6.9), a fungio y estéa escrita em fungao de uma
expressao dependente do tempo e é diretamente proporcional ao elemento da matriz den-
sidade relacionado a coeréncia entre os niveis acoplados opticamente. Contudo, queremos
obter a funcao susceptibilidade como funcao da frequéncia wy, quando o sistema de in-
teresse alcanca o estado de equilibrio. Através da equagao de Von-Neumann Lindblad
(5.12) os elementos da matriz densidade podem ser calculados e considerando o regime
estacionario, ou seja, p;; ~ 0 a funcdo y(wr) é obtida, ja que o elemento py; pode ser
determinado. A partir da fungao susceptibilidade x(wy), é possivel descrever a dispersao

e absor¢ao de um meio isotropico, submetido & incidéncia de um campo eletromagnético.

Nesta parte do capitulo iremos agora demonstrar a relagao da fungao y(wy) com as
propriedades 6pticas do sistema. No contexto fisico de pontos quanticos semicondutores,
consideremos um féton incidente com energia hw; quase ressonante a energia associada
ao estado de éxciton fundamental. Desta forma, utilizaremos um campo eletromagnético

cujo vetor de onda ¢é paralelo a direcao z,
E(z,t) = Ege™ =t 4 cc., (6.10)

onde k = wy/c e ¢ a velocidade da luz no vacuo. Para um meio homogéneo, na auséncia
de cargas ou corrente elétrica, temos das equagoes da Maxwell, a seguinte equagao de

onda eletromagnética:
V2E(7,1) L& D(F,t) =0 (6.11)
rt) — ——=——=D(r,t) =0. .
’ 8002 ot? ’
Calculando a transformada de Fourier da equagao (6.11), obtemos a seguinte relagao:

2
VZE(F,wr) + ;—;D(ﬁ wr) =0, (6.12)

sendo E(7,w;) a transformada de Fourier do campo incidente e D(7,wy) o vetor de

deslocamento elétrico.

O vetor de deslocamento elétrico pode ser expresso em termos da polarizagao induzida
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e do campo elétrico da seguinte forma:

— —

D(F, wL) = €0E(F, wL) ‘l—P(F, wL)

= g0 (1+ x(wp)) E(F,wy)

= e(wp)E(r,wr), (6.13)

onde, e(wr) = ege(wr) + icmm(wr) € a funcao dielétrica no meio.

E importante salientar que, como mencionado na Secéo 4.1, a aproximacio de dipolo
é valida para sistemas constituidos por pontos quanticos. Desta forma, a resposta Optica
linear no sistema no qual estamos interessados (dada pela susceptibilidade y(wy)), pode

ser descrita independentemente do niimero de onda da radiacao eletromagnética.

Assumindo que o campo eletromagnético apresenta-se na forma descrita pela equagao

(6.10), temos que a solugao da equagao de onda (6.12) é:

—

E(F,wy) = Egelkwr)tin(wr)z (6.14)

Y

onde o numero de onda k(wy) descreve a dispersao da radiagdo no meio, enquanto o
coeficiente de extingao k(wy) descreve o decaimento exponencial da amplitude do campo

incidente.

O indice de refragao n(wy) ¢ definido como a razao entre o ntimero de onda dependente

da frequéncia de excitacao e o niumero de onda no vacuo, ou seja:

n(w) = L), (6.15)

wr,

e o coefiente de absor¢ao a(wy) é dado por:
a(wr) = 2k(wy). (6.16)

O coeficiente de absor¢ao determina o decaimento da intensidade da luz incidente, como

pode ser verificado pela relagao
I o« |E(2)]* = |Ep|*e )",

Inserindo agora as equagoes (6.13) e (6.14) na equagao de onda (6.12), no6s obtemos para

as partes real e imaginéria o seguinte sistema de equagoes:

) = ) = (22)" )
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_(wr\? emm(wr)
2he(wp ) (wr) = ( : ) e (6.17)
Desta forma, o coeficiente de absorcao é dado por:
o) = LEEm L) _ wrxim () (6.18)

eon(wr)e  nlwr)e

Em pontos quanticos InAs/GaAs, a frequéncia da onda incidente associada as transi-
goes Opticas fundamentais se encontra na regiao do infra-vermelho (MEIER; THOMAS;
KOCH, 2007). Contudo, na maioria das vezes o indice de refracdo n(wy) é expressivo
numa regiao energeticamente mais alta do que a energia do gap (E,). Desta forma, para
transicoes Opticas préoximas da energia F,, o indice de refragao pode ser considerado

independente da frequéncia da radiacao wy,.

Do sistema de equagdes (6.17), obtemos o indice de refragao:

O R R C ) A C ) Y

onde as partes reais de £(wr) e x(wr) estao relacionadas por:

ere(wr) = €0 (1 + Xre(wr))

A velocidade de grupo do pulso de luz propagante no meio pode ser obtida através do

indice de refragao da seguinta forma:

dwy, c
= = . .2
var ( dk ) N+ wr, (dnjdwy) (6:20)

Notemos entao, através da equagao (6.20), que quanto maior a variagdo da curva de

dispersao com a frequéncia do campo incidente, menor sera a velocidade da luz no meio.

Como pode ser visto através das equagoes (6.18) e (6.19), a funcao susceptibilidade
Optica linear nos permite entao caracterizar completamente as propriedades épticas do
sistema devido a influéncia de um campo eletromagnético. Na proxima secao apresen-
taremos alguns efeitos Opticos que podem ser observados tanto em sistemas atomicos
como em sistemas semicondutores baseados na interferéncia quantica entre os diferentes

caminhos de excitacao.
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6.2 Fendmenos 6pticos: interferéncia quantica

E bem estabelecido que interferéncia quantica entre caminhos definidos por estados
quéanticos opticamente excitados podem controlar a resposta 6ptica do sistema. Isto pode
levar por exemplo, & supressao da absorcao do laser incidente quando interferéncia entre
diferentes caminhos é destrutiva. O fenémeno conhecido como transparéncia eletromagne-
ticamente induzida (EIT), no qual a absor¢ao do laser de prova ¢ suprimida pela presenga
do laser de controle de alta intensidade, tem sido intensivamente investigado e demons-
trado em sistemas atdomicos e semicondutores (XU et al., 2007; MUCKE et al., 2010).
Além disso, tém sido demonstrado nestes sistemas outros fenémenos 6pticos tais como,

tripletos de Mollow e dubletos de Autler-Townes (XU et al., 2009).

Neste trabalho estamos particularmente interessados no estudo teérico das proprieda-
des 6pticas de uma molécula de pontos quanticos, que é por sua vez, um ambiente propicio

e controlavel para a observacao deste tipo de fendémeno.

Processos de interferéncia quantica em sistemas de trés niveis modelados por con-
figuragoes do tipo A, V e cascata tém sido extensamente investigados, considerando a
presenca de dois campos eletromagnéticos. O efeito de transparéncia eletromagnetica-
mente induzida, observado primeiramente por Harris et al. (HAU et al., 1990) em sistema
atomicos, é baseado no fendémeno de aprisionamento coerente da popula¢ao (do inglés
coherent population trapping - CPT). Este fenomeno é comumente observado em sistemas
formados por trés niveis com configuragao do tipo-A (Fig. 12), onde os dois estados de
mais baixa energia, |1) e |2), estao acoplados opticamente por dois lasers diferentes a um

estado excitado |3).

O fenémeno de CPT consiste em aprisionar o sistema em um estado no qual a ampli-
tude de probabilidade do estado excitado |3) é zero, de tal forma que o estado do sistema
¢ descrito por uma combinagao linear dos estados fundamentais |[1) e |2). Isto ocorre

devido a interferéncia entre os caminhos opticos |1) — |3) e |2) — |3).

O hamiltoniano que descreve o sistema de trés niveis mostrado na Fig. 12, escrito se-
guindo o ordenamento de base [1), |2) e |3) é dado por (FLEISCHHAUER; IMAMOGLU;
MARANGOS, 2005):

0 —20,-A) Q. |, (6.21)
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12

Figura 12: Sistema de trés niveis modelado por uma configuracao tipo-A no qual pode
ser observado o fenomeno de CPT. As dessintonias entre o laser de prova (com frequéncia
w,) € o laser de controle (com frequéncia w.) com as transi¢oes 6pticas envolvidas, sao
representadas por A; e Ay, respectivamente. As taxas de decaimento do estado excitado
|3) para os estados fundamentais |1) e |2) sdo representadas por I's e I'3;. Esta figura foi
retirada da referéncia (FLEISCHHAUER; IMAMOGLU; MARANGOS, 2005).

onde €2, é a frequéncia de Rabi do laser de prova, que acopla os estados [1) e |3), e Q. a
frequéncia de Rabi do laser de controle, que acopla os estados |2) e |3). Os parametros A;
e Ay sao as dessintonias associadas ao laser de prova e laser de controle respectivamente,
em relacao as transigoes Opticas envolvidas. Desta forma, considerando ainda a condigao

A1 = Ay = A, temos que um dos autoestados deste sistema é:
Q. ) Q,
V2 + Q2 V22 + Q2

onde podemos verificar que a componente associada ao estado |3) nao esté presente. O

|Ao) =

2),

sistema pode entao evoluir para este estado, conhecido como estado escuro, através do
bombeio 6ptico. O efeito de EIT constitui essencialmente um caso particular do CPT,
onde a intensidade do laser de prova é muito menor do que a intensidade do laser de

controle, 2, << €2.. Sob estas condi¢oes os autoestados dos sistemas sao:

Q. A
2) £+ 3).
Jorra Nt E A

Desta forma, os trés niveis ilustrados na Fig. 12 acoplados pelos campos de prova e de

Aoy = [1); [Ax) = (6.22)

controle podem ser descritos sob a condigao de EIT, como os trés estados vestidos (6.22).
Assim, os caminhos de excitagao optica associados ao laser de prova, [1) —|A;) e [1) —|A_)
podem interferir destrutivamente, resultando no cancelamento da absorcao do laser de
prova induzido pela presenca do laser de controle. Na Fig. 13, é mostrado a significativa
mudanca na resposta Optica linear do sistema em relagao a incidéncia do laser de prova.
No painel superior é mostrado a parte imaginaria da funcgao y, relacionada com a absorcao,
enquanto no painel inferior é mostrado a parte real de y, associada ao indice de refragao

do meio, considerando diferentes valores de w,. Neste figura, ¢ mostrado Im[x] e Re[x] em



54

Im[X]

Re[x ]

(@p— Wg4) /g

Figura 13: Susceptibilidade 6ptica linear y como funcao da frequéncia do laser de prova
wp, com relagdo a frequéncia da transi¢do ws;. As partes Im[y] e Re[x] associadas a
absorcao e dispersao do sistema em relacao ao laser de prova respectivamente, sao mos-
tradas considerando o laser de controle desligado (linha pontilhada) e quando o mesmo
estd presente (linha solida). Esta figura foi retirada da referéncia (FLEISCHHAUER;
IMAMOGLU; MARANGOS, 2005).

duas situagoes distintas, quando 2. = 0 (curva pontilhada) e quando o laser de controle
esté presente (linha solida). Observamos que quando 2. = 0 a parte imaginaria da fungao
susceptibilidade linear apresenta um perfil Lorentziano, cuja largura é proporcional a taxa
de decaimento total 731, que tem por sua vez contribui¢oes do decaimento radioativo (I's;)
e de processos de dephasing puro (73), 731 = I's1/2 + 3. Quando o laser de controle é
ligado Q. # 0, nota-se que Im[x] = 0 na regiao de frequéncia onde o laser de prova
é ressonante com transicao Optica envolvida. Na regiao de frequéncia onde se esperava
um pico na curva da absorcao é observado um janela de transparéncia na qual o laser
de prova ndo é mais absorvido. E importante notar que na mesma regido em que o
sistema é transparente ao feixe incidente, a parte real de funcao y associada ao indice
de refragao experimenta uma mudancga abrupta, acarretando na propagacao de pulsos de
luz com velocidades extremamente reduzidas em um meio altamente dispersivo. Como
descrito na equagao (6.20), a velocidade de grupo de um pulso propagante é inversamente
proporcional & variagao do indice de refracao com a frequéncia do laser. Deste modo,
quando o sistema se encontra sob o regime de EIT, é possivel evidenciar o efeito de luz
lenta. Hau et al. (HAU et al., 1999) demonstraram experimentalmente EIT em um gas

ultra-frio de atomos de sodio e reportou velocidade do pulso propagante de 17 m/s.

A largura da janela de transparéncia depende da razao €./v3;. Quando . > 31 0
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Figura 14: (a) Representacao esquematica de um sistema de trés niveis, no qual os estados
|1) e |3) representam os estados de éxciton neutro formado em tnico ponto quantito, atra-
vés da absorgao de um pulso polarizado horizontalmente (£,,m,) € um outro polarizado
verticalmente (£2,00¢). Espectros de absor¢ao evidenciando os dubletos de Autler-Townes
(b) os tripletos de Mollow, para diferentes valores de intensidade do laser de controle
(Qpump)- Esta figura foi retirada da referéncia (XU et al., 2009).

espectro de absorcao exibe ao invés de uma fina janela de transparéncia, dois picos bem
definidos, onde a frequéncia de separagao entre eles depende diretamente da intensidade
do laser de controle. Usando a descrigao de estados vestidos (equagao 6.22), quando este
regime de parametros é considerado (2. > 713), os caminhos 6pticos associados ao laser
de prova passam a ser distinguiveis, e nao existe mais EIT. Neste caso, o sistema esta
no regime de dubletos de Autler-Townes (YANG et al., 2005). No contexto de transigoes
6pticas em um ponto quantico sob influéncia de campos eletromagnéticos com diferentes
intensidades, foi demonstrado experimentalmente diferentes regimes 6pticos no espectro
de absor¢ao. Variando alguns parametros como a intensidade ou a frequéncia dos lasers,
Xu et. al. (XU et al., 2009) reportaram comportamentos do tipo dubletos de Autler-
Townes e tripletos de Mollow no espectro de absorcao de um ponto quantico duplo e

inicialmente carregado por um elétron.

Na Fig. 14 sao mostrados alguns dos resultados reportados por Xu et al., onde os
estados excitonicos formados em um ponto quéntico neutro através da incidéncia de dois
lasers polarizados horizontalmente e verticalmente acoplados ao estado fundamental (sis-
tema sem excitagoes), constituem um sistema de trés niveis com configuragao tipo-V .
Eles mostraram experimentalmente que variando a poténcia do laser de controle (deno-
tado no artigo como pump laser) a separagao entre os dubletos exibidos no espectro de
absorgao do laser de prova (denotado por probe laser) pode ser apropriadamente contro-

lada, Fig. 14(b). Na Fig. 14(c), sado exibidos no espectro de absor¢ao tripletos de Mollow,
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no qual o a distancia dos picos laterais em relagao ao pico central é também controlado
pela intensidade do laser de controle. Este regime foi obtido quando os dois lasers foram

sintonizados em ressonancia com a mesma transi¢ao optica.

Fenomenos 6pticos relacionados com processos de interferéncia quantica sao topicos
de interesses nesta tese. Estamos particularmente interessados na resposta 6ptica de um
sistema formado por dois pontos quanticos devido a incidéncia de radiagdao, na qual é
possivel modelar diversas configuracoes excitonicas. Nos capitulos 8 e 9 apresentamos
nossos resultados relacionados com o fenémeno de transparéncia induzida, que foi por sua

vez induzido pela presenca do tunelamento entre os pontos quanticos.
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7  Emaranhamento qudntico

Correlagoes quanticas em sistemas compostos, como o emaranhamento, desempenham
um papel fundamental em processamento quantico de informacgao. Neste capitulo focare-
mos nossa atengao apenas em sistemas bipartites e discutiremos as principais caracteristi-
cas e condicoes de estados emaranhados. Existem diversas formas de se quantificar o grau
de emaranhamento entre dois subsistemas. Desta forma, apresentaremos as principais

medidas de emaranhamento, considerando sistemas puros e mistos.

7.1 Estados emaranhados

A unidade bésica da informagcao classica é o bit, que por sua vez pode assumir somente
dois valores, 0 ou 1. Devido ao principio de superposicao, um bit quantico ou qubit,
diferente do bit classico, pode ser escrito como uma combinagao linear dos estados |0)
e |1), da seguinte forma: [¢)) = «|0) + S|1) = 1. Os parametros a e [ sdo nimeros
complexos que obedecem a condi¢io de normalizacao, ou seja, |a|? + |5]* e, |0) e |1) sdo
os estados que definem a base computacional em um espago de Hilbert bidimensional.
Consequentemente, o estado global de um sistema formado por dois qubits A e B pode
ser escrito como uma combinacao linear dos quatro estados da base do espacgo de Hilbert
Ha®Hp: [040B), [041p), [140p) e [1415).

De uma forma geral, quando o principio de superposicao é aplicado a um sistema
composto por mais de uma parte, podem surgir correlagoes quanticas entre os subsiste-
mas que formam o estado global, de tal forma que seu estado nao pode ser representado
como uma mistura de estados puros fatoraveis de cada uma das partes constituintes. A
principal diferenca entre correlacoes classicas e quanticas é que as cléssicas podem ser
geradas por operacoes locais realizadas em cada sistema individual e usando comuni-
cagoes classicas entre as partes. Em contrapartida, se um sistema quantico apresenta
correlagbes quanticas, seu estado ndo pode ser construido via LOCC (Operagoes Locais e

Comunicagao Classicas) (PLENIO; VIRMANI, 2007). Na area de computagao quantica,
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correlagoes de natureza quantica possibilitam que tarefas computacionais desempenhadas
por computadores quanticos superem exponencialmente a computacao cléssica conhecida.
Neste contexto, o emaranhamento é uma fonte essencial no processamento quantico de
informacao, desempenhando um indispensavel papel em algumas tarefas quanticas, tais

como, teletransporte, criptografia quantica e codifica¢ao super densa (SPILLER, 1997).

Um estado é dito nao-emaranhado ou separavel, se o mesmo pode ser representado por
uma combinagao linear convexa (uma mistura estatistica) de estados produtos. Dado um
estado composto por N partes, o operador matriz densidade do sistema global definido
no espaco de Hilbert H = H1 ® Ho ® ... Hy, representa um estado separavel se puder ser
expresso por (VEDRAL, 2006):

p= pipy®ps®...0 p, (7.1)

onde p'y pertence ao estado de Hilbert Hy e Y ., p; = 1. Se isto ndo acontece, o es-
tado do sistema é dito emaranhado, e as propriedades dos sistemas constituintes estao
correlacionados. Uma das primeiras formas de deteccao de emaranhamento em estados
puros bipartites foi através da decomposigao de Schmidt (PRESKILL, 1998), descrita no
capitulo 3 (Sec. 3.1.3). Este critério de separabilidade é baseado nos niimeros de Schmidt
i, onde um estado é emaranhado se pelo menos dois dos coeficientes da decomposi¢ao
de Schmidt sao diferentes de zero. Exemplos de estados maximamente emaranhados de
dois qubits, bem conhecidos na literatura sao os estados de Bell (BENENTI; CASAT;
STRINTI, 2007),

62) = = (100} 1)),
i

V2

Estes estados nao podem ser descritos como um produto tensorial dos estados indivi-

[¥+) = —= (101) £ [10)). (7.2)

duais de cada um dos qubits e pertencem a uma classe especial de estados nos quais o
emaranhamento ¢ maximo. A partir do formalismo de matriz densidade, um estado é
maximamente emaranhado se o operador densidade de cada um dos subsistemas (matriz
densidade reduzida) é maximamente misturado, ou seja, considerando um sistema bipar-
tite AB tem-se que: papy = 1/d, sendo d a dimensao de cada subsistema (GAO; FEI,
2008). E importante ressaltar que para sistemas bipartites, independente da dimensdo d
dos sistemas constituintes, sempre havera uma classe de estados maximamente emaranha-

dos. Como mencionado anteriormente, quando d = 2 o subsistema é denominado qubit
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e de maneira geral um sistema de dimensao d sao referidos como qudits. Considerando
como exemplo um dos estados maximamente emaranhado de dois qubits, |¢4 ), temos que
a matriz densidade do sistema global psp ¢ dada por:

|00)(00] + [00) (11| + |11)(00| + |11>(11|.

PAB = ‘¢+><¢+| = 9

(7.3)

Calculando-se o trago parcial Tr(p) [paB], obtemos a matriz densidade de cada sistema

individual,

pace) = Tesenlpas) = 5 (0)(0] + [1)(1]). (7.4

N | —

Verificamos a partir deste simples exemplo que estas matrizes densidades representam uma
mistura estatitica maxima, onde apesar de termos informacao completa sobre o estado do

sistema global, o conhecimento a respeito de suas partes constituintes é nulo.

Como existem estados que sao maximamente emaranhados, se torna necessario saber
o quanto um estado ¢ mais emaranhado que outro, ja que o emaranhamento representa
um recurso indispensavel para a execucao de algumas tarefas quanticas. Existem diversas
formas de quantificar o grau de emaranhamento entre sistemas correlacionados, e algumas

delas serao apresentadas de forma mais detalhadas na préxima secao.

7.2 Medidas de Emaranhamento

Um importante desafio na teoria de emaranhamento quantico é fornecer uma descri-
¢ao propicia de como classificar e quantificar o grau de emaranhamento para cada tipo de
sistema. Existem na literatura véarias medidas de emaranhamento, porém algumas sem
muito sentido fisico ou que requerem métodos numéricos com grande exigéncia computa-
cional. Para sistemas puros bipartites, o emaranhamento pode ser obtido pela entropia
de emaranhamento primeiramente proposta por Bennett et al. (BENNETT et al., 1996),
que é por sua vez uma medida de emaranhamento bem estabelecida. Para o caso de dois
qubits, Wootters propds uma expressao analitica para o emaranhamento de formagao cal-
culado através de uma quantidade chamada concurrence, que permite quantificar o grau
de emaranhamento para estados puros e mistos (WOOTTERS, 1998). Ja para sistemas de
dimensoes arbitrarias (d > 2), medidas para estados mistos ainda nao estao bem estabe-
lecidas. Neste trabalho, utilizaremos uma medida conhecida como negatividade baseada
no critério de transposicao parcial positiva (PPT, do inglés positive partial transposition),

introduzida por Vidal e Werner que permite a quantificagao do grau de emaranhamento
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para estados mistos com d > 2 (VIDAL; WERNER, 2002). Apresentaremos nesta segao
as caracteristicas e método de calculo para cada uma das medidas de emaranhamento

mencionadas.

Denotaremos F(p) uma medida de emaranhamento qualquer de um sistema represen-
tado pela matriz densidade p. Dentre as principais condi¢oes que E(p) deve apresentar
estao (BRUB, 2002):

1. O emaranhamento de um sistema bipartite F(p) é um mapa dos operadores de

matriz densidade dentro dos niimeros reais positivos.

p— E(p) € RT.

2. Se pap ¢ separavel entao, E(pag) = 0.

3. O emaranhamento de um estado maximamente emaranhado entre dois qudits dado

por:

d \/E )

¢ E(|g)) = logy d.

4. Aplicando operagoes locais em p e usando comunicagoes classicas (LOCC), o ema-

ranhamento de p nao pode aumentar, ou seja,
E(rocc(p)) < E(p).

5. Dado dois operadores densidades p; e po, tem-se que no limite de distancia nula
entre p; e po a diferenca entre os seus correspondentes emaranhamentos deve tender

a Zero,

E(p1) — E(p2) — 0 para [|p1 — pa|[ — 0.

6. Um certo numero n de copias idénticas do estado p, deve conter n vezes o emara-

nhamento de p,

E(p®") = nE(p).

7. O emaranhamento do estado produto de dois estados p;, p2 nao deve ser maior do
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que a soma do emaranhamento de cada um dos estados, ou seja,
E(p1 @ p2) < E(p1) + E(p2).

8. A medida de emaranhamento deve ser um fungao convexa,
E (ZPiPi) <> piE(p).

E importante salientar que nio esta bem estabelecido na literatura se todas estas con-
dicoes listadas acima sao requeridas para uma boa medida de emaranhamento. Porém,
qualquer medida de emaranhamento deve satisfazer as quatro primeiras condigoes (PLE-
NIO; VIRMANTI, 2007). Listaremos abaixo algumas medidas de emaranhamento ja bem
estabelecidas, que serao utilizadas nesta tese afim de quantificar o emaranhamento entre

elétron e buraco confinados em pontos quanticos semicondutores acoplados.

Para estados puros bipartites a entropia de emaranhamento Fr(¢4p5) ¢ uma boa me-
dida de emaranhamento, computada através da entropia de Von-Neumann S(p4), sendo
pa a matriz reduzida do subsistema A. A entropia de Von-Neumann de um estado quan-

tico descrito pela matriz densidade p é definida como (NEUMANN;, 1996):

S(p) = —Tr(log, p) - (7.5)

Se a, sao os autovalores de p, entao a entropia de Von-Neumann pode ser reescrita como:
S(p) = =3 aclogy (76)

sendo 0log, 0 = 0. A entropia de Von-Nemann descreve a falta de informacao de alguma
das componentes do sistema global p, e mede portanto, o quanto misturado esté o estado
quéantico p. Desta forma, S(p) = 0 se p descreve um estado separavel e S(p) = 1 se o
estado é maximamente emaranhado. No caso de estados emaranhados puros as matrizes
densidades reduzidas de cada subsistema obtidas a partir do trago parcial do estado global
pap (equagdo 3.12), descrevem estados mistos. Estados puros ndo possuem correlagoes
classicas entre os subsistemas constituintes. Deste modo, qualquer correlagao existente

entre os subsistemas é de origem quéantica.

Um estado quéantico |14p), pode ser representado pela decomposi¢cao de Schmidt

(3.14),
d

[ag) =D Aili) ali) .

%



62

Assim, as matrizes densidades parciais sao diagonais na base de Schmidt,
pa=[ap)(Wasl =Y Ni)alil,
i

onde pp é obtido de forma similar, j& que os autovalores A\? sdo os mesmos para ambos
subsistemas como explicado na segdo (3.1.3). Bennett et al. (BENNETT et al., 1996)
propuseram a entropia de emaranhamento, definida como a entropia de Von-Neumann
(7.5) de pa ou pp, como uma maneira natural de parametrizar o emaranhamento de um

estado puro emaranhado,
_ _ _ 2 2
Ep(tap) = —palog, pa = —pplog, pp = — Y _ A log, A7, (7.7)

A quantidade Eg varia entre 0, para um estado separdvel e 1 para um estado bipartite
maximamente emaranhado. E importante ressaltar que qualquer medida de emaranha-
mento deve se reduzir a entropia de emaranhamento quando o sistema for puro, e que

para sistemas bipartites de d dimensoes o valor méximo de Ef é log, d.

Para estados mistos as definicoes de uma boa medida de emaranhamento sao um
pouco mais complexas, ja que a medida deve discriminar correlagoes quanticas e classi-
cas existentes no estado do sistema. Existem varias medidas para estados mistos, porém
aqui focaremos em algumas medidas algebricamente computéveis. Descreveremos abaixo
com mais detalhes as seguintes medidas para estados mistos: o emaranhamento de for-
macao Fr, que tem uma expressao bem definida para estados de dois qubits e que pode
ser obtido através de concurrence C(p), e a negatividade N (p) baseada no Critério de
separabilidade de Peres-Horodecki ou transposigao parcial (PERES, 1996). Além disso,
apresentaremos uma medida de concurrence generalizada, I-concurrence que mede o grau
de emaranhamento para estados puros com dimensoes maiores que dois (RUNGTA et al.,

2001).

Qualquer estado p pode ser decomposto como uma combinagao de projetores descritos
por estados puros, p = Y. p;|¢;)(¢;|. O emaranhamento de formagao Er(p) é definido
como a média da entropia de Von-Neumann das matrizes reduzidas dos estados puros

|1;), minimizado sobre todas as decomposigoes possiveis (VEDRAL et al., 1997), ou seja,

Ef(p) = min Y piS (|t (i) (7.8)

Com o intuito de desprezar as correlacoes classicas presentes na mistura estatistica, ¢é
necessaria a minimizagao da média do emaranhamento dos estados puros. Deste modo,

dentre todas as decomposigoes possiveis de p em estados puros é necessario computarmos
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um valor que minimize a média dada na equagao (7.8). Tem-se entdo um problema de

minimizagao de consideravel complexidade de calculo.

Uma forma que pode ser facilmente computada para sistemas puros ou mistos de dois
qubits, foi introduzida por Wootters, onde o emaranhamento de formacao é dado pela
seguinte expressao (HILL; WOOTTERS, 1997):

E;=E(C(p) = H (1 i CQ(p)) ’ (7.9)

sendo: £(C(p)) uma funcdo monotonicamente crescente escrita como funcao da concur-
rence C(p), que varia entre 0 e 1 e, H(x) = —zlogyx — (1 — ) logy(1 — x) & a entropia
binaria de Shannon (NIELSEN, 2000). Esta formula de £(C(p)) é bastante utilizada para
calcular o grau de emaranhamento entre qubits e faz uso de uma transformacgao chamada
spin-flip, que é por sua vez baseada na matriz de Pauli o, = (| 1)(1T | —| T)({ |). A base
de estados {| 1), | {)} esta associada aos estados de um spin de uma particula spin-1/2,
que podem ser identificados como os estados |0) e |1) do qubit. Assim, podemos agora

definir a seguinte matriz densidade a partir de um estado geral p:
p=(oy®0y)p (0, ®0y), (7.10)

onde 0, ® 0, ¢ uma matriz anti-diagonal com elementos {—1, 1,1, —1} escrita no ordena-

mento da base {| 1), | T1), | {1),| 1)} e p* denota o complexo conjugado de p.

De acordo com Wooters, a concurrence C(p) ¢ dada pela seguinte formula:
C(p) == max{(), >\1 — >\2 — >\3 - )\4}7 (711)

onde A; sao os autovalores, em ordem decrescente, da matriz hermitiana R = \//pp/p-

Alternativamente, )\; sao as raizes quadradas dos autovalores da matriz ndao hermitiana

pp-

Estendendo esta medida de emaranhamento para estados puros, a concurrence pode

ser escrita como:

C() = [([)]. (7.12)

O estado W} é definido a partir da transformacao spin-flip, que por sua vez para estados

puros é dado por: [¢) = o/t ® oZ|1).

E importante ressaltar que os valores de C(p) sdo confinados em um intervalo de

[0,1], onde C'(p) = 0 corresponde a um estado separavel e C'(p) = 1 a um maximamente
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emaranhado. A concurrence apresenta como principal vantagem ser facilmente computada
sendo uma boa medida para sistemas mistos de dois qubits. Porém, esta grandeza é
diretamente relacionada ao emaranhamento de formacao somente para sistemas bipartites

com dimensao d = 2.

Considerando estados puros bipartites de dimensoes arbitréarias, Rungta et. al. (RUNGTA
et al., 2001) generalizaram a defini¢ao de concurrence e introduziram uma medida cha-
mada de I-concurrence. A concurrence generalizada para um estado puro [ ap) consti-
tuido por subsistemas de dimensoes d 4, dp é definida como funcao dos operadores 14, Ig

da seguinte forma:

Cr(v) =/ (YaplIa @ Ip (|ap) (Yasl) [Yas), (7.13)

onde, os operadores I, e Ip agem sobre seus respectivos espacos de Hilbert Hy e Hp. E

importante ressaltar que qualquer operador I, deve satisfazer as condi¢oes abaixo:

1. 1,O = (IaO)T, para qualquer operador O hermitiano. Esta condigao garante que

Cr seja real.
2. I, comuta com todos operadores unitarios, [I,, U] = 0, sendo UUT = 1.

3. (Vaplla ® Ig (|ap){¥apl|) |ap) > 0 para todo estado puro emaranhado e igual a
0 somente se o estado |¢ap) é separavel. Deste modo, o operador que satisfaz essas

propriedades é da seguinte forma:
Iy =1—|Yap)(Yanl- (7.14)

Escrevendo os operadores 14 e Ip de acordo com a expressao (7.14) na equagao (7.13)

temos que C7 é dada por:

Cr = \/2 (1 - Tr(p;(B))>, (7.15)

onde C pode ser obtido através de qualquer uma das matrizes p4 ou pg. Similarmente
as outras medidas de emaranhamento C; = 0 para estados puros separéveis, e assume
um valor méaximo de C7** = /2(1 —1/d) sendo d a dimensdao do menor subsistema

constituinte.

Descreveremos agora uma medida quantica chamada de negatividade N (p) que apre-
senta a vantagem de medir o grau de emaranhamento de sistemas mistos com dimensoes

maiores que dois. Vidal e Werner (VIDAL; WERNER, 2002) propuseram uma medida
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de emaranhamento cujo calculo nao envolve expressoes variacionais assim como o ema-
ranhamento de formagao (7.8), sendo portanto algebricamente calculada para qualquer
dimensao. A negatividade é baseada no critério de transposi¢ao parcial positiva (TPP) e
mede o quanto um dado estado psp falha em satisfazer este critério. Como mencionado
na se¢ao 3.1.2, a norma do trago de qualquer operador hermitiano O é ||O||; = VOO,
que é por sua vez igual ao valor absoluto da soma dos autovalores de O. Para qualquer
operador de matriz densidade (estados puros ou mistos), os autovalores sdo sempre posi-
tivos o que implica que ||pap||1 = 1. Porém, a matriz transposta parcial (pap)™4, definida
na equacao (3.13), pode ter autovalores negativos p; < 0. Assim, sua norma do trago é

em geral dada por:
1(pam)™ [l = 1+2] Y pul, (7.16)

onde Y, u; é soma dos autovalores negativos da matriz (pap)’4. Baseados na norma do

trago de (pap)™ Vidal e Werner definiram a negatividade como sendo:

[1(pap)™ |l — 1
2 7

N(pap) = (7.17)

o que implica que N'(pag) = | >, pti| € mede portanto o quanto (pap)** falha em satisfazer

o critério TPP.

A negatividade corresponde a uma versao quantitativa de um critério de separabili-
dade conhecido como critério de Peres (PERES, 1996). Utilizando o critério TPP, Peres
estabeleceu que a condigao necessaria de separabilidade de um dado estado pap, é que
a matriz obtida através de sua transposicao parcial tenha somente autovalores positi-
vos. Deste modo, temos que se N(pag) # 0, implica necessariamente que o estado
bipartite p4ap ¢ um estado emaranhado. Porém, é importante ressaltar que a familia
Horodecki (HORODECKI; HORODECKI; HORODECKIC, 1996), encontrou que a posi-
tividade da transposicao parcial s6 é um condicao necessaria e suficiente de separabilidade
se os subsistemas constituintes do estado global apresentam dimensoes 2 x 2 e 2 x 3. Caso
contrario pode se afirmar somente que se N # 0, entao o estado é emaranhado contudo,

o contrario nao é verdadeiro.
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8 Resultados: Fenémenos de
interferéncia qudntica em pontos
qudnticos acoplados

Neste capitulo nos investigamos a resposta 6ptica de uma molécula quantica sob a
influéncia de dois lasers. Usando um modelo de cinco niveis e parametros realisticos, nos
mapeamos as condigoes fisicas nas quais é possivel encontrar diferentes tipos de fenome-
nos Opticos: transparéncia induzida por tunelamento, a formagao de dubletos de Autler-
Townes e a criagao de tripletos similares aos tripletos de Mollow. Por intermédio de
um campo elétrico especifico aplicado na direcao de crescimento da nanoestrutura, nos
consideramos que o elétron pode tunelar, e o tunelamento entre os pontos é o acopla-
mento responsavel pela ocorréncia dos diferentes regimes 6pticos. Os nossos resultados
associados ao efeito de transparéncia induzida por tunelamento em moléculas de pontos
quanticos resultaram nas seguintes publicagoes: Tunneling induced transparency and slow
light in quantum dot molecules, Physical Review B, 85, 115425 (2012) e Quantum in-
terference and control of the optical response in quantum dot molecules, Applied Physics

Letter, 103, 222101 (2013).

8.1 Sistema Fisico e modelo

Efeitos de interferéncia quantica tém sido bastante estudados e experimentalmente
reportados em diversos sistemas que podem ser modelados por um sistema quantico de
trés niveis, considerando os diferentes tipos de configuracao A, V e cascata (MUCKE et
al., 2010; XU et al., 2007; BRUNNER et al., 2009; GERARDOT et al., 2009). Submeti-
dos a incidéncia de dois campos 6pticos coerentes, sistemas atomicos e pontos quanticos
inicialmente carregados tém sido usados para investigacao de fendémenos quanticos tais
como, dubletos de Autler-Townes (YANG et al., 2005), tripletos de Mollow (MOLLOW,
1969) e transparéncia eletromagneticamente induzida (FLEISCHHAUER; IMAMOGLU;
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MARANGOS, 2005). A resposta 6ptica de um sistema fisico pode ser consideravelmente
enriquecida quando uma estrutura de muitos niveis é considerada. Pontos quénticos se-
micondutores acoplados pelo tunelamento coerente de portadores sao sistemas ideais para
investigar processos de interferéncia quantica de maneira similar aquelas reportadas em
sistemas atomicos, com a vantagem de uma controlavel estrutura de varios niveis excito-

nicos.

Baseados no efeito de transparéncia eletromagneticamente induzida, no qual a ab-
sorcao do laser de prova de baixa intensidade é cancelada devido a presenca do laser de
controle (laser intenso); nos temos particular interesse em investigar processos de interfe-
réncia quantica em pontos quanticos duplos, onde o tunelamento entre pontos cumpre o
papel de acoplamento forte (campo de controle), estabelecendo assim eficientes caminhos

de interferéncia destrutiva (BORGES et al., 2012).

Concentraremos nossa atencao em sistemas compostos apenas por duas camadas de
semicondutores do tipo III-V onde pontos quéanticos empilhados de diferentes tamanhos
foram formados. Devido & assimetria estrutural dos pontos quénticos, através de um
campo elétrico externo é possivel selecionar o tipo de portador que tunela, possibilitando
o controle do efeito de tunelamento (BRACKER et al., 2006). Consideramos assim, uma
barreira de potencial aplicada na direcao de crescimento que induz um deslocamento dos
niveis excitonicos, devido ao efeito Stark de confinamento quantico (NAZIR; LOVETT;
BRIGGS, 2004). Neste capitulo assumimos uma tipica assimetria estrutural na qual as di-
mensdes do ponto da camada superior (especialmente sua altura) sdo maiores do que o da
camada inferior. Assim, através da apropriada manipulacao da voltagem aplicada exter-
namente os niveis da banda de valéncia se tornam ressonantes, favorecendo o tunelamento

do elétron enquanto proibe o tunelamento do buraco.

Em nosso trabalho (BORGES et al., 2012), nés mostramos que uma molécula de pon-
tos quanticos modelada por um sistema de trés niveis, exibindo uma configuracao de niveis
tipo-A, pode se tornar transparente e dispersiva, devido a um processo de interferéncia
quantica destrutiva ocasionado pela presenca do acoplamento de tunelamento entre os
pontos. Nossos resultados mostraram um buraco, associado a regiao de transparéncia, no
espectro de absor¢ao do laser de prova exatamente na regiao de ressonancia. Além disso,
mostramos que na regiao de transparéncia a luz se propaga no meio como uma velocidade
de grupo bastante reduzida e, através do controle do campo elétrico, é possivel manipular

apropriadamente a janela de transparéncia e regiao onde o efeito de luz lenta ocorre.

Baseados neste efeito de transparéncia induzida por tunelamento (TIT), considera-
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mos aqui nesta parte do trabalho uma estrutura com mais niveis excitonicos submetida
a incidéncia de dois lasers. Nos consideramos um laser de prova de baixa intensidade
com frequéncia w, quase ressonante com a transicao optica do ponto da camada supe-
rior formando um estado de éxciton direto, enquanto um laser de controle intenso, com
frequéncia w,. esté ressonante com a transicao do ponto quantico da camada inferior for-
mando outro estado de éxciton direto. Adicionalmente, n6s usamos um campo elétrico F
aplicado na diregao de crescimento de tal forma que os niveis da banda de conducgao sao
ressonantes. Deste modo, o tunelamento do elétron entre os pontos é favorecido, criando
estados de éxcitons indiretos. Neste caso, nés modelamos este sistema aqui considerado
como um sistema quantico de cinco niveis que, por sua vez, permite que novos efeitos de

interferéncia quantica sejam explorados.

Considerando as transicoes Opticas possiveis neste sistema em um regime de baixa
excitagao, nos podemos descrevé-lo utilizando uma base de cinco estados, onde |0) descreve
o estado fundamental que corresponde ao sistema sem excitagoes, e |1) e [4) os estados
de éxcitons diretos formados nos pontos das camadas superior e inferior, respectivamente.
Os estados |2) e |3) nos quais elétron e buraco estao espacialmente separados, sao obtidos
através do tunelamento do elétron entre os pontos a partir dos estados diretos [1) e [4),
respectivamente. A representacao esquemaética da configuracao de niveis e acoplamentos

deste sistema é mostrada na Fig.15.
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Figura 15: Diagrama de niveis dos estados excitonicos incluindo acoplamentos 6pticos,

sendo (2, e (). as frequéncias de Rabi do laser de prova e de controle respectivamente, e
a taxa de tunelamento do elétron entre os pontos (7).
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O Hamiltoniano que descreve este sistema fisico ¢ dado por:

o = ZEJ|j><j’ +Ap(12)(2] = 3)(3]) + Te(11)(2] + [3)(4]) + h2e™"|0) (1

+h€,e™!0) (4] + h.c., (8.1)

onde: E; = hw; é energia do estado [j), 7. é o acoplamento de tunelamento do elétron
entre os pontos, A = eF'd é a quantidade de energia deslocada devido ao efeito Stark e,
wp € w, sao as frequéncias do laser de prova e de controle, respectivamente. Neste sistema

o acoplamento 6ptico entre o estado fundamental |0), e os estados de éxcitons diretos |1)

A Y 3 3 _ Mo1€&c __ Mo4ép
e |4) ¢ baseado na configuragao de um sistema tipo-V, onde Q. = #55< e Q, = F522.

Afim de remover os termos oscilatorios dependentes do tempo do Hamiltoniano (8.1)

nos efetuamos a seguinte transformacao unitéria:

H =UHU" + mUT%—(t], (8.2)

sendo,

U = exp [iwet (|1} (1] +[2)(2]) + e™#*(|3)(3] + [4)(4])] -

Desta forma, temos que considerando ainda as aproximacoes de dipolo elétrico e de
onda girante (SCULLY; ZUBAIRY, 2001), o Hamiltaniano resultante escrito na base
excitonica |0), [1), |2), |3) e |4), ¢ dado por:

0 hQ. 0 0 e,
hQ. k. T. 0 0
H=| 0 T, hé+Ap 0 o |, (8.3)
0 0 0 hoy — Ap T,
nQ, 0 0 T, hé,

onde: §, = (w10 — w,) € a dessintonia entre o laser de controle e a transi¢ao dptica associada
ao estado direto |1), §, = (wi —wp) é a dessintonia do laser de prova em relagdo a
transi¢do do estado |[4), 0y = 0. + way € 03 = Op + wa4, sendo w;; = E; — E;/h. Nos
consideramos aqui, o zero de energia no estado fundamental |0), ou seja, Fy = 0. Além
disso, consideramos em nossos resultados a condi¢ao d. = 0, onde o laser de controle é

ressonante com a transigao |0) — |1).

Como mencionado na se¢do (2.2.4), sob a influéncia do campo campo elétrico aplicado

F, os niveis de energia dos estados de éxciton indiretos, nos quais o elétron e buraco estao
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espacialmente separados por uma distancia d, sao deslocados devido ao efeito Stark por
um valor de energia de Ap = eFd (equagao 2.7). Deste modo, através de um apropri-
ado controle do campo elétrico externo é possivel induzir uma ressonancia entre os niveis
excitonicos. Esta caracteristica, por sua vez, garante uma condigao essencial para a ocor-
réncia da redugdo na absorgao do laser de prova (GU et al., 2006). Em nosso modelo nos
incluimos também processos de perda, onde consideramos dois diferentes tipos de deco-
eréncia: o decaimento espontaneo radioativo da populacao dos niveis de éxciton diretos
(T§ =T3 =Tp) e éxcitons indiretos (I'2 =T = T'y) e, canais de dephasing puro de cada

um dos niveis (7;).

Em todos os resultados deste capitulo nés usamos parametros realisticos para pontos
quanticos InAs/GaAs sob excitagdo coerente. Porém, é importante ressaltar que nossas
consideracoes podem ser eficientemente aplicadas para pontos quanticos duplos feitas por
outros materiais semicondutores. Neste sistema, a taxa de decaimento efetivo I'; = T /2+
vi, € da ordem de 2 — 10 peV (BORRI et al., 2003; BARDOT et al., 2005) para estados
de éxcitons diretos, e trés ordem de magnitude menores para éxcitons indiretos (I'y 3 =
107°T'14) (BUTOV et al., 1994). Os parametros associados a estrutura da molécula e
energia dos estados excitonicos foram baseados nos experimentos realizados e investigados
na referéncia (ROLON; ULLOA, 2010). O parametro T, depende principalmente da
espessura da barreira entre os pontos e pode variar de 0.01 meV a 0.1 meV (EMARY;
SHAM, 2007) para um regime de tunelamento fraco e entre 1 meV a 10 meV para regime
de tunelamento forte (TACKEUCHI et al., 2000). Neste modelo, nés consideramos I'; =
I'y = 10 peV, um laser de prova de baixa intensidade 2, = 0.25I'y e, Q. = 0.05 meV,

obedecendo a condigao 2, << Q,, T¢.

Como nesta parte do trabalho estamos particularmente interessados em investigar
a resposta optica do sistema devido & presenga de radiacao eletromagnética, e explorar
processos de interferéncia quantica causados pelo tunelamento entre os pontos, se torna
bastante interessante explorarmos para quais regioes de campo elétrico os estados de éx-
citons diretos e indiretos se anticruzam. Tais regioes de anticruzamento sao assinaturas
do tunelamento coerente entre os pontos e podem ser facilmente obtidas e analisadas
através do espectro de autovalores do hamiltoniano (8.3). Com o intuito de investigarmos
detalhadamente o comportamento deste sistema de cinco niveis quando o tunelamento
ocorre, nos graficamos na Fig.16(a) o espectro excitéonico como fungao de F', conside-
rando T, = 20 peV e . = 50 peV. Nos painéis 16(b) e 16(c), nés evidenciamos as regioes
de campo F_ e F, respectivamente, onde acontecem os anticruzamentos entre estados

diretos e indiretos devido a T,. Estes valores especificos de campo, F. = —17.94 kV /cm



71

100 T T T T T T

185 _18 175 22 225 23 23]

E(meV)

F(kV /cm)

Figura 16: Espectro excitéonico como fungdao do campo elétrico F. As linhas verticais
pontilhadas identificam os valores de campos F_ e F, onde os estados diretos e indiretos
de anticruzam. Nos graficos (b) e (c) sdo evidenciados os anticruzamentos nas regioes
de campos F. = —17.94 kV/em e F, = 22.7 kV /cm, respectivamente. Consideramos
Qc = 5F4 e Te/F4 = 2.

e F\ = 22.7 kV/cm foram identificados no espectro 16(a) através de linhas verticais
pontilhadas. Além desses anticruzamentos observados entre estados diretos e indiretos,
notamos que para F' ~ 0 os estados indiretos se anticruzam. Porém, nesta parte do tra-
balho estamos particularmente interessados nas regioes de mistura entre éxcitons diretos
e indiretos devido ao acoplamento T, onde os estados indiretos |2) e |3) sdo significativa-
mente populados. Os valores de campo elétrico de interesse F_ e F, sao 0s campos nos
quais os estados diretos e indiretos acoplados em pares por T, sao ressonantes. O valor
de campo F_ = —17.94 kV /em corresponde ao campo no qual a condigdo 6. = do + Ap é
garantida. Como assumimos que o laser de controle é ressonante (0. = 0), temos que nesta
condigao especifica Ap_ = —hwsy;. J& o valor de campo F; = 22.7 kV/cm é encontrado
quando os estados |3) e |4) sao ressonantes, o que implica que 0, = 03—Ap ou Ap, = hwsa.
E importante mencionar que para as regides de campos evidenciadas nos graficos 16(b) e
16(c), os estados indiretos |3) e |2), respectivamente, estdo muito separados em energia

do restante dos estados do sistema.

Outra importante caracteristica observada no espectro 16 é que o forte acoplamento

optico €. cria duas superposigoes simétrica e antissimétrica entre os estados |0) e |1),
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Figura 17: (a) Espectro excitéonico como fungao do campo elétrico em uma regiao ao redor
do valor Fy = 22.7 kV/cm (linha vertical pontilhada) para T./T'y = 2 e Q. = 5I'y. (b)
Representacao esquematica dos autoestados do sistema para F' = F'_, as setas verticais
representam as transi¢oes 6ptica permitidas.

representadas nos espectros 16(b) e 16(c) pelos autoestados |D+) = (]0) £ [1)) /v/2. Os
estados simétrico (|D;)) e antisimétrico (|D_)) sdo energeticamente separados por 2€2..
Como €2, ¢ muito fraco (§2, << €.), este acoplamento 6ptico nao cria uma mistura entre o
estado fundamental |0) e o estado direto |4) e, para esta configuragao de parametros aqui
considerada, o estado |4) é um autoestado do sistema. Porém, na regido de campo F., o
estado |4) se mistura com estado de éxciton indireto |3), de tal forma que 7T, acarretara
a formagao de estados escritos como combinac¢ao linear entre estes dois estados. Da
mesma forma observamos que na regiao de campo F'; aparecem dois anticruzamentos em
E=-Q,=-0.05meVeF =.=0.05 meV que sao assinaturas do acoplamento devido

ao tunelamento entre os estados |D_) e |3) e entre os estados | D) e |3), respectivamente.

Como estamos interessados em investigar o efeito de transparéncia induzida por T,
na resposta 6ptica do sistema em relagao ao laser de prova, focaremos nossa aten¢ao na
regiao de campo proximo a F,, na qual os estados |4) (acoplado opticamente ao estado |0)
por €),) e |3) se anticruzam. Para uma analise mais detalhada do sistema nesta regiao de
interesse, mostramos novamente na Fig. 17(a) os autovalores do sistema para T, /T"y = 2
na regiao de campo F, e, na Fig. 17(b) é ilustrado a configuragao de autoestados do
sistema para este valor de campo elétrico especifico. Como mencionado anteriormente
pode ser claramente observado na Fig. 17(a) um anticruzamento entre os estados direto

|4) e o indireto |3), quando F' = F, = 22.7 kV/cm. Deste modo devido & a¢ao do
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acoplamento T,, os estados |A\+) = (|3) & [4)) /v/2 sdo autoestados do sistema quando
F = F,, e sao separados energeticamente por uma quantidade de energia igual a 27.
Notemos ainda que em E = %€, os estados |D) anticruzam com os estados [Ay). A
representacao esquematica dos autoestados do sistema mostrando as diferengas de energia
entre os niveis devido a T, e {2., assim como as transi¢oes Opticas permitidas devido ao

laser de prova sao ilustradas na Fig. 17(b).

A resposta 6ptica da molécula quantica nesta regiao de campo pode ser descrita
como uma agao combinada de dois subsistemas de trés niveis: (I) sistema composto
pelas combinagoes {|D;),|A_),|A\+)} opticamente relevantes em d, ~ €. e, (II) sistema
de trés niveis composto por {|D_),|A_), | ;)} opticamente ativos em 0, ~ —.. Esta
analise detalhada do comportamento dos niveis do sistema nas regioes de anticruzamentos
contribuira bastante no entendimento da resposta 6ptica do sistema, que sera discutida

na proxima secao.

8.2 Propriedade 6pticas

Nesta secao iremos investigar detalhadamente as propriedades o6pticas do laser de
prova devido sua interagao com o ponto quantico e explorar os diferentes fenémenos
baseados em processos de interferéncia quéntica, focando nossa atencao na regiao de
campo F,. Afim de investigar a resposta 6ptica do sistema em relacao ao laser de prova,
cuja intensidade é muito fraca quando comparada a intensidade do laser de controle e do
tunelamento do elétron entre os pontos (2, < €., T.), de tal forma que suas propriedades
Opticas sao fracamente afetadas pelo meio, nés obtemos a susceptibilidade 6ptica linear
X(wp). Em nosso modelo, o laser de prova acopla opticamente os estados |0) e |4). Desta
forma, a fungao de susceptibilidade 6ptica linear é diretamente proporcional ao elemento

esta

de matriz p§i® no regime estacionario associado a esta transicao, onde x(w,) é dada pela

seguinte forma:

Lopt ’/MOP t
= ————pe1 " 8.4
% EOthPM (8.4)

Na funcao de susceptibilidade, I',,; ¢ o fator de confinamento 6ptico, V' é o volume de uma
molécula quantica, e €y é a constante dielétrica do vacuo. A funcao de susceptibilidade y =
X +ix” ¢ uma funcdo complexa que contém todas as informacoes necessarias para obter
o coeficiente de absorgao a(w,), e o indice de refra¢ao n(w,) do laser de prova (MEIER;

THOMAS; KOCH, 2007). Desta forma, é necessario calcularmos o elemento de matriz
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P&t quando o sistema atinge o regime estacionario como fungao da frequéncia do laser

de prova.

A dindmica deste sistema de cinco niveis é descrita pela equacao de Liouville-von

Neumman-Lindblad (MEYSTRE; III, 2007):

D — T 1H, 0+ L(o) (85)

sendo p(t) o operador matriz densidade, H o hamiltoniano do sistema e L(p) o operador
de Liouville, que descreve os processos de decoeréncia aqui considerados. L(p) é dado

pela seguinte forma:

L(p) = Y Tp/2(20){ilpli)(0] — plé){il — [i)ilp) +

i=1,4

> T1/2(2(0)ilpli) (0] = pli) (il = [i)(ilp) +

Z% @Iy il pla) (il = pli) (| = [2) (il p)

onde o primeiro e segundo termo descrevem o decaimento radioativo dos estados de éx-
citons diretos e indiretos para o estado fundamental, respectivamente e o tultimo termo

esta associado aos processos de dephasing puro de cada um dos niveis.

Afim de obter x(w,) nos calculamos as equagoes de movimento derivadas da equacao

(8.5). Deste modo, temos o seguinte sistema de equagoes diferenciais acopladas:

Poo = —i[Qp(pa0 — poa) + Qe(p1o — po1)] + T'o(p11 + paa) + Ti(paz + pss)

po1 = —i[Qppa1 + Qe(p11 — poo) — d1p01 — Tepoz] — Lo ;— n po1
poz = —i[Qppaz + Qep1a — (02 + As)poz — Tepor] — Ly —2|— e P02
po3 = —i[Qppaz + Qeprs — (03 — Ayg)po2 — Tepos] — Ly ;— 13 P03
pos = —i[S(paa — poo) + Qepra — dapos — Tepos] — Lo ;— n Po4

p11 = —i[Q(por — p10) + Te(p21 — p12)] — I'ppna
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I'p+T7r+v+7
2

P12 = —i[Qepo2 + (01 — 02 — Ag)p1a + Te(paz — p11)] — P12

I'p+Tr+7+7

P13 = —i[Qepos + (01 — 03 + As) p13 + Te(p23 — p1a)] — 5 P13
p1a = —i[—Qpp10 + Qepos + (81 — 1) p1a + Te(p2a — p13)] — WPM
P22 = —i[Te(pu - P21)] — T'1p22
poz = —i[(02 — 03 + 2A,) pas + Te(p13 — pas)] — WP%

I'p+Tr+7+n
2

poa = —i[—Qpp20 + (02 — 04 + As)pas + Te(p1a — pas)] — P24

pss = —t[Te(pas — p3a)] — T'1pss

) . I'p+T7+~3+
pas = —1[—Qpp3o + (03 — 04 — Ag)psa + Te(paa — p3s)] — b 12 13 74P34

Pag = —i[Qp(Pm - P40) + Te(p34 - P43)] — I'ppaa. (8-6)

Com o intuito de investigar como a resposta optica do laser de prova ¢é afetada quando

0 mesmo interage com o sistema quéntico, nés resolvemos numericamente este sistema

de equacbes (8.6) no regime estacionério, ou seja, p;; ~ 0. Nos calculamos a funcao
esta

complexa x, através da equagao (8.4) por meio do elemento pfi'* obtido numericamente,

considerando diferentes valores de wy,.

Antes de explorar os diferentes efeitos de interferéncia quantica devido ao acoplamento
T,, vamos primeiramente investigar qual o efeito do laser de acoplamento na resposta
optica do sistema. Afim de identificar a principal diferenca entre um sistema de trés
niveis sob o regime de transparéncia induzida por tunelamento (7, < I'y) em relagao ao
sistema de cinco niveis aqui descrito, mostramos na Fig. 18 a parte imaginaria da fungao y
como fung¢ao da dessintonia d,, obtida através da equagao (8.4), no regime de tunelamento

fraco T, /Ty = 1/2, para o valor de campo especifico F, = 22.7 kV /cm.

Na auséncia do laser de controle (€2, = 0), a molécula pode ser descrita por um sistema

de trés niveis. Neste caso, somente os niveis |0), |3) e |4) participam da dinamica. Para a
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Figura 18: Parte imaginaria da susceptibilidade linear do laser de prova como fungao da
sua dessintonia ¢,, para Q. = 0, T, = 1/2I'y (curva preta) e 2. = 5y, T, = 2y (curva
vermelha). Em ambos os casos foram considerados 6. = 0 e F' = 22.7 kV /cm.

condigao de tunelamento fraco T, /Iy < 1/2, a absor¢ao tem uma janela de transparéncia
em 9, = 0, como pode ser visto na curva preta da Fig. 18 quando o laser de prova é resso-
nante com a transi¢ao do éxciton direto |4). Este efeito denotado transparéncia induzida
por tunelamento é analogo ao efeito de EIT porém, com o tunelamento cumprindo o papel
do laser de controle. Se arazao T, /T"y > 1/2 for satisfeita, é obtido no espectro dubletos de
Aultler-Townes. Ja na situa¢do em que o laser de controle esta ligado (curva vermelha) a
configuracao de niveis da molécula ¢ alterada para um sistema de cinco niveis, onde nesta
regiao de campo tem uma configuracao descrita através dos autoestados mostrados na
Fig. 17. Quando €2, # 0, observamos que o espectro de absor¢ao do laser de prova exibe
dois buracos associados a minimos de absorc¢ao, que por sua vez, podem ser modificados e
deslocados, alterando a intensidade do laser de controle e do tunelamento entre os pontos.
A aparigao dessas duplas janelas de transparéncia, centradas em 9, = ££2., é uma assi-
natura de dos dois subsistemas distinguiveis de trés niveis mencionados anteriormente na
secao 8.2. Desta forma, este sistema permite que diferentes fenémenos 6pticos quanticos

de multi-niveis possam ser eficientemente explorados em um sistema de semicondutores.

Considerando a partir de agora o laser de controle sempre presente e ressonante com
a transi¢do entre os estados |0) e |1), nés investigamos o comportamento das partes real

e imaginaria de x(w,) sob diferentes condi¢oes de tunelamento.

Nas Figs. 19(a) e 19(b) nos graficamos as partes imaginaria (absorgao) e real (disper-
sdo) da funcdo x como funcdo da dessintonia do laser de prova d,, ¢ do campo elétrico
externo F', respectivamente considerando 7, /T’y = 1/2 ¢ 2./T'y = 5. Em ambos os casos o
espectro Optico é fortemente influenciado pela presenca do tunelamento na regiao ao redor

de Fy = 22.7 kV/cm e para valores simétricos de d,, d, ~ —0.05 meV e d, ~ 0.05 meV.
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Nestas regioes sao observados janelas de transparéncia e uma abrupta mudancga na parte
real de x. Estas caracteristicas sdo melhor ilustradas nas Figs. 19(c) e 19(d) onde Imy
e Rex como funcao de 9, foram plotadas para um valor fixo de ' = F, considerando

T. = 0 (curva preta) e T, # 0 (curva vermelha).

22.8

F = 22.7kV /em

22.65
226 . i (d) :IIRleX 1 1 1 1 i
-0.12 -0.08 -0.04 O 0.04 0.08 0.12 -0.12 -0.08 -0.04 O 0.04 0.08 0.12
§,(meV) dp(meV)

Figura 19: Partes real e imaginaria (a),(b) da fungdo x como funcéo da dessintonia d, e
do campo elétrico F' para Q. = 5I'y, . = 0 e T./T'y = 1/2. Espectro de absorcao (c) e
dispersao (d), como func@o de d,, considerando o valor fixo de F = 22.7 kV /cm para
ambos os casos: T, = 0 (curva preta) e T, /Ty = 1/2 (curva vermelha).

Através destes resultados observamos que quando T, # 0, um processo de interferén-
cia destrutiva entre o caminho 6ptico e o caminho mediado pelo tunelamento de elétrons
ocasiona um significativa supressao na absor¢ao do laser de prova. Notemos ainda que a
posicao dos minimos de absor¢ao sao modificados por meio de uma pequena alteracao de F'
e ocorre em intervalos de frequéncias ao redor dos valores de §, onde o méximo da absor¢ao

era esperado, caso T, nao estivesse presente. Para este sistema de cinco niveis a posi¢ao
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dos minimos obedecem uma condi¢ao dada pela seguinte equacao: Ap = 9, + hwss £ Q..
Este comportamento nos permite entao, controlar as janelas de transparéncia e revela a
assinatura do tunelamento de elétron ressonante, ja que esta situagao corresponde exata-

mente ao valor positivo do campo elétrico F, obtido através da condi¢ao de ressonancia
03 — Ap — 0, = 0.

Iremos agora investigar com mais detalhes a resposta Optica do laser de prova para
este valor especifico de campo (F), quando diferente regimes de tunelamento sao consi-

derados, ja que o tunelamento é o acoplamento que estabelece eficientemente caminhos

N

de interferéncia quantica destrutiva.

7Ty =1/5 . (d)
-0.12 -0.08 -0.04 0 004 0.08 0.12 A !
dp(meV) -0.12-0.08-0.04 0 0.04 0.08 0.12
dp(meV)

Figura 20: (a) Parte imaginaria de x como fun¢éo da dessintonia do laser de prova ¢, e da
razao T, /Ty, para ./I'y = 5. Em (b), (c) e (d) é mostrado o espectro de absor¢ao como
funcdo de J, em trés diferentes regimes de tunelamento (linhas brancas pontilhadas).

Na Fig. 20 ¢ mostrado o espectro de absor¢ao do laser de prova para o sistema de cinco
niveis como fungao de sua dessintonia e da razao T,/I"y. Para este caso a intensidade do
laser de controle foi mantida fixa no valor de €. = 5I'y. Através deste resultado é possivel
distinguir trés diferentes regimes que podem ser vistos claramente nas Figs. 20(b), 20(c)
e 20(d). Para pequenos valores da razao T./I'y, que corresponde a condigdo de fraco
tunelamento, é observado um efeito similar & transparéncia induzida por tunelamento. A
medida que T, /T"y aumenta, a resposta 6ptica exibe um comportamento do tipo dubletos
de Aultler-Townes. Na condigao especifica T, = €., que corresponde ao caso T./I'y =5

na Fig. 20, notamos que os dubletos dos dois diferentes ramos se juntam em 4, = 0,
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resultando em uma subsequente criagao de tripletos similares aos tripletos de Mollow.
Quando T, /Ty > 5, um perfil de absor¢ao formado por quatro picos é recuperado. Desta
forma, é relevante identificar e investigar cada um destes regimes, ja que o perfil da linha
de absor¢ao do laser de prova apresenta mudancas significativas para limites especificos
das razoes T, /T’y e T, /€.

Com o intuito de estabelecer condi¢oes especificas para distinguir o comportamento
optico como fungado da razao T./I'y, nos utilizamos o mesmo procedimento usado na
referéncia (ABI-SALLOUM, 2010) e em nosso trabalho prévio (BORGES et al., 2012), no
qual através de uma analise detalhada da expressao analitica da fungao x(w,) é possivel

distinguir e identificar a origem de um dos diferentes regimes 6pticos.

E bem conhecido na literatura que a reducdo na absorcio 6ptica em um sistema de
trés niveis pode ser ocasionada por dois tipos de fendmenos associados a processos de
interferéncia destrutiva: transparéncia induzida e dubletos de Autler-Townes. Contudo,
para um sistema de cinco niveis esta analise nao tem sido realizada ainda. Em nosso
modelo, a redugao na absor¢ao e abrupta mudanca na inclinagao de Rey associado ao
laser de prova, ocorre devido a presenca de dois acoplamentos fortes: o laser de controle

e o tunelamento de elétrons entre os pontos.

Afim de investigar as caracteristicas e limites para os diferentes regimes mostrados na
Fig. 20, nés obtivemos o elemento pyy analiticamente quando o sistema atinge o regime
estacionario, ja que a funcao y é diretamente proporcional a este termo de coeréncia
como mostrado na equagao (8.4). Consideremos primeiramente que o laser de prova esta
desligado €2, = 0. Assim, considerando esta hipotese no sistema de equagoes (8.6), temos
que as populagoes dos niveis excitonicos quando o sistema atinge o regime estacionario
(pi; = 0) sao dados por:

©  ThI'pAp+ [pA2 — T 02
Poo = \I'pAy + FDA% —2I' Q%

0) _ —I 6
Pi1 [IpA; +TpAT — 2102

0 0 0

ng) = P:(s?,) = /)34)7 (8.7)
onde pz(»? ) representam as populagoes de cada um dos niveis do sistema quando o laser de
prova nao esta presente. Os parametros A; e I'y sdo definidos como: A} = —id; —T'p/2 e

'y =Tp/2+ . Como o laser de prova é bem fraco em relagao aos outros parametros do
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hamiltoniano (8.3), ele pode ser considerado como uma pequena perturbagao no sistema.

Sob esta suposicao, as populagoes dadas por pl(io ) ndo serdo alteradas quando o laser
de prova com baixa intensidade estiver presente, e somente as coeréncias (termos da
matriz densidade fora da diagonal) serao modificadas. Deste modo, no limite de baixa
excitacao (T, >> €Q,), temos que considerando somente os termos de primeira ordem em

€, obtivemos a seguinte expressao para o elemento pii® (BORGES et al., 2013):
. . * 2 2 * * 2
por = =i = (8s(A5 + A +02) (= Ta(l + Ay = A)QZ + TpA (A7(Ag + A7) - 02))
~T2(T1A502 + T pA; (AsA] + Qz))] / [(—FDAlAT o102 (TgL T T2(2A5A,
F(AT + Ag+ ADAT - 202) + (Ag(Ag + A + 0 (As(Ag +AD + 02))], (88)
onde: A é o complexo conjugado de Ay, Az =i(03—Ap)—T3/2, Ay =iA,—Ty/2el; =
[y + ; representa a taxa de dissipagao total incluindo ambos processos de decoeréncia.

A partir da equagao (8.8) escrevemos entao o elemento p§i® como uma soma de quatro

componentes R;,

4 4
esta 1
it =Y RS s ©9)
i=1 i=1 P P

sendo 80 = 21 — \/Zy — 2/ Z3/4, 62 = Zy + N Zs — 2/ 734, 62 = Zy — \/Za + 24/ Z3 /4
e, 5;% =71+ \/m /4, onde os pardmetros auxiliares usados para simplificar as
expressoes sao dados por: Zy = —i(Ly +T3+Ty)/4, Zo = 16(T? + Q%) — (T, —T3)? —T%, e
Zs = (I'1—16Q2)[(T'y—TI'5)*—1677]. Os parametros §;, sao as quatro raizes do denominador

da expressao (8.8).

Por meio da analise das ressonéncias nos obtivemos limites para os diferentes regimes
existentes no espectro 6ptico do sistema de cinco niveis, estabelecendo algumas condic¢oes

entre T, e ). com a taxa de decaimento total I'y e, entre os acoplamentos fortes.

A parte imaginaria de y obtida analiticamente é derivada da soma das quatro resso-
nancias ilustradas na Fig. 21. Através deste resultado podemos observar que o espectro
de absorgao total (curva preta) é composta por quatro picos, onde o comportamento dos
perfis das ressonancias (R, Ry, R3 e Ry) diferem para cada valor da razao T,/T'y. Con-
siderando que o laser de controle é ressonante com a transicao Optica entre os estados
|0) e |1) e, FF = 22.7 kV/cm, nos obtivemos para este sistema na regiao de tunelamento
fraco T, /Ty < 1/4, uma redugao na absor¢ao total muito pequena (quase imperceptivel),
Fig. 21(a). Tal redugao foi ocasionada pela sobreposigao completa de cada um dos pares
de ressonancias, onde neste caso Imy é composta de duas ressonancias negativas com

amplitude menores (R; e R4) e duas ressonancias positivas com amplitudes maiores (Rs
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Figura 21: Absorcao total (linha preta) e parte imaginéaria de R; (linhas solidas e pon-
tilhadas de cores verdes e vermelhas) como fun¢ao da dessintonia do laser de prova J,
para diferentes valores de T, /T'y. (a) T./Ty = 1/5, (b) T./Ty =1/3, (c) T./Ty =2 e (d)

T./T'y = 5. Em todos os casos foi considerado a condigao ./I'y = 5.
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e R3). Este comportamento é caracteristico de um processo de interferéncia destrutiva
entre dois caminhos opticos: |0) — [4) e |0) — |4) — |3) — |4), que por sua vez esta associ-
ado ao fenémeno de transparéncia. Deste modo, nés descreveremos este comportamento
como um regime proximo de TIT, pois apesar das caracteristicas bastante similares a este

regime, a redugao na absor¢ao é muito pequena.

Para o regime de tunelamento intermediario, 1/4 < T, /Ty < 1, nos verificamos que o
buraco associado a redugao na absorcao do laser de prova aumenta como uma consequéncia
da separacao entre as ressonancias, como mostrado na Fig. 21(b). Notemos ainda que as
ressonancias possuem valores negativos, revelando a influéncia de efeitos de interferéncia

quantica em transicao do regime de TIT para dubletos de Autler-Townes.

Nos dois casos seguintes da Fig. 21 o tunelamento é maior, tornando-se maior do que
a taxa de decaimento I'y. O comportamento de dubletos de Aultler-Townes é observado
no regime de tunelamento forte, 7, /'y > 1, mostrado na Fig. 21(c), onde o espectro de
absorcao do laser de prova é resultado da contribuicao das quatro ressonancias positivas
para qualquer valor de 9,. Este comportamento é uma caracteristica do efeito do du-
bleto de Autler-Townes, onde os buracos em 9, ~ £, observados no espectro revela a

assinatura do tunelamento do elétron.

Através da analise das ressonancias calculadas analiticamente, nés obtivemos ainda
uma condigao entre €2, e T, dada por: Q.7T,/(T? + Q?) = 1/2, na qual a linha de absor¢ao
exibe um perfil similar ao Tripleto de Mollow mostrado na Fig. 21(d). Esta condicao ¢
satisfeita quando o laser de controle e o tunelamento assumem exatamente o mesmo valor.
Neste resultado (Fig. 21(d)) verificamos que o pico de maior amplitude ocorre devido a
sobreposicao total das ressonancias R; e Ry e independente dos valores de T, e €., o
mesmo ocorre na regiao de ressonancia (6, = 0). Observamos ainda que os outros picos
de iguais amplitudes sao deslocados de 9, = 22, aproximadamente em relacao ao pico

central, apresentando assim um perfil bastante similar aos tripletos de Mollow.

Além do efeitos de interferéncia que sao observadas no espectro de absorcao devido &
presenca do tunelamento, é importante analisarmos o comportamento das propriedades
dispersivas do sistema, que por sua vez sao determinadas através da parte real da funcao de
susceptibilidade linear x(w,). Nos estamos interessados principalmente no comportamento
do indice de refragao para os valores de 9, onde ocorre as janelas de transparéncia, ja que

tais regioes sao acompanhadas por uma rapida variacao no indice de refracao.

Sabe-se que a velocidade de luz propagante no sistema é dado pela seguinte expres-
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Figura 22: (a) Indice de refracio n(w,) e, (b) sua disper¢ao dn/dw, como funcio da
dessintonia do laser de prova d,, considerando 7, = 0 (linha preta pontilhada) e T /T'y =
1/2 (linha vermelha solida). A relacao 2. = 5I'y foi considerado.

séo (FLEISCHHAUER; IMAMOGLU; MARANGOS, 2005):

c
r = y 8.10
R —— wy(dn/dw,) (8.10)

onde n(w,) = 4/1+ Re(x) ¢ o indice de refragdo e dn/dw, é sua dispersao. Desta forma,
podemos observar através da equacao (8.10) que a velocidade de grupo no meio pode ser
significativamente reduzida quando a dispersao do indice de refracao assume valores altos e
positivos. Na Fig. 22(a) ¢ mostrado o comportamento do indice de refragdo como fungao
de 60, para o caso onde o tunelamento nao esta presente (1. = 0) e quando 7./ =
1/2. Observamos que exatamente nas regides de queda na absor¢do do laser de prova
(0, = £0.05 meV) quando o tunelamento estd presente, n(w,) experimenta uma mudanca
abrupta. Tal comportamento esta diretamente associado a uma grande inclinagao da reta
tangente a curva nesta regiao, que resultard em um valor positivo e significativo de sua
derivada, como mostrado na curva vermelha da Fig. 22(b). Como consequéncia temos que
na mesma regiao que a molécula quantica se torna quase transparente ao laser de prova,

o feixe de prova se propaga com uma velocidade de grupo consideravelmente reduzida em

relacao a velocidade da luz no vécuo.

Afim de evidenciar esta caracteristica nos graficamos na Fig. 23(a) a razao c/vg,
calculada através da equagao (8.10), como fun¢ao do campo elétrico F' na regiao de campo
proximo a F, considerando T,/T"y = 1/2. Verificamos que exatamente nas regides que
obedecem a relagao Ap ~ 0, + hwsy £ €2, na qual é observado a ocorréncia dos buracos
associados a queda da absorgdo, a razao c/v,, assume valores da ordem de 10* (associadas

as regioes de cor amarela), implicando em velocidade de grupo significativamente reduzida.
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Figura 23: (a) Razao c¢/v, como fungao do campo elétrico F' na regiao proxima a Fy e
d,.(b) dipersao de n(w,) como fungao da dessintonia do laser de prova para, (a) F' = F, =
22.7 kV/cm e (b) F = 22.75 kV/cm. Em todos os casos foi considerado T, /T’y = 1/2 ¢
Q. =50y

Nas Figs. 23(b) e 23(c) ¢ mostrado o comportamento da derivada dn/dw, para dois valores
de campo diferentes, F' = 22.7 kV /cm e F' = 22.75 kV /em, respectivamente. Verificamos
que para F' = F; no qual o tunelamento do elétron entre os pontos é evidenciado através
dos buracos no espectro de absor¢ao, dn/dw, assume valores positivos para valores de
d, que obedecem a condigdo Ap ~ 0§, + hwsy £ Q. (0, ~ £0.05 meV). Isto resulta na
propagacao do feixe de prova em um meio transparente com velocidade reduzida, diferente

do comportamento observado na regiao de campo F = 22.75 kV /ecm mostrado na Fig. 23.

Como a reducao de velocidade da grupo da luz, assim como as regides de transparéncia,
estao associadas ao efeito do tunelamento entre os pontos, nos graficamos na Fig. 24(a)
novamente a razao ¢/v, mas, neste caso, como fungao de 7. /I'y e ¢, afim de identificar
para qual regime de tunelamento pode-se obter velocidade de grupo da luz mais baixa

sob as condigoes fisicas aqui consideradas.

Verificamos na Fig. 24 que no regime de tunelamento 7,./I'y < 1 assocido a re-
gido do regime de transparéncia, sao observados os maiores valores da razao c/v,, para
d, &~ £0.05 meV (regides evidenciadas pelas areas de amarelo mais claro) implicando em
velocidade de grupo reduzida do feixe de prova. Na Fig. 24(b) mostramos o comporta-
mento da curva ¢/vg,. como fungao do acoplamento 7, para valores de 9, = £0.05 meV
onde a razao ¢/v,, assume valores maximos. No caso analisado, verificamos que a melhor
escolha experimental para a obtencao dos valores mais baixos da velocidade de grupo do

feixe de prova é T, /T'y ~ 0.57 e laser de prova com dessintonia d, = 0.05 meV.
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Figura 24: (a) Razao c¢/v, como fungao de T./I'y. (b) Razado c¢/v,, versus T,/T'4, para
9, = —0.05 meV (curva preta) e §, = —0.05 meV (curva vermelha). Em todos os casos
foi considerado F' = F, =22.7kV/cme Q. =5T}y.

8.3 Conclusoes

Em conclusao, neste capitulo nos investigamos a resposta 6ptica de uma molécula de
pontos quanticos na presenga de dois lasers de diferentes intensidades. Nossos resulta-
dos mostram que o espectro 6ptico neste sistema semicondutor, na presenca dos campos
Opticos e com os estados excitonicos acoplados por tunelamento é significativamente en-
riquecido. Afim de sumarizar as condi¢bes dos parametros fisicos nas quais os diferentes

regimes 6pticos sao observados no espectro de absorcao, nés apresentamos a Tabela 8.3.

Tabela 2: Resposta optica e parametros fisicos do sistema para os diferentes regimes
6pticos no espectro de absorcao do ponto quantico duplo.

Comportamento 6ptico Regime de parametros
Interferéncia quantica (quase-TIT) T./)Ty<1/4
Regime intermediario (TIT-AT) 1/4<T, /Ty <1
Autler-Towns (AT) T.)Ty > 1
Regime similar ao tripleto de Mollow T, = Q.

Nossa analise estabelece que a manipulacao da intensidade do laser de controle e da
taxa de tunelamento permitem o controle de uma nanoestrutura que tem por sua vez,
potencias aplicacoes 6pticas. Verificamos ainda, que é possivel reduzir significativamente
a velocidade de grupo do feixe de prova através do controle do campo elétrico, dessinto-
nia do laser e tunelamento. Mostramos através de nossos resultados que nas regioes de

transparéncia induzida por tunelamento, o indice de refracao experimenta uma mudancga
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acentuada, acarretando na reducao da velocidade de grupo exatamente nessas regioes.
Deste modo, mostramos neste capitulo que o tunelamento entre os pontos cumpre um
papel crucial na resposta 6ptica do sistema, criando diferentes possibilidades para a ob-

servacao de efeitos de interferéncia quéntica.
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9 Interacao de troca e transparéncia
optica induzida por tunelamento
em pontos qudnticos acoplados

Neste capitulo nés investigamos a resposta 6ptica de pontos quanticos acoplados sob
a incidéncia de luz polarizada, considerando os desdobramentos nos niveis excitonicos
causados pelas interacoes de troca isotropica e anisotrépica entre o par elétron-buraco.
Nos consideramos aqui, que as transi¢coes entre os pontos quéanticos sao mediadas por dois
processos de tunelamento do buraco: entre estados excitdnicos com o mesmo momento
angular total, ou seja, o buraco tunela conservando a orientacao do seu momento angular,
ou o processo em que o buraco tunela invertendo seu spin. Neste tiltimo processo, o tunela-
mento ocorre entre estados de éxcitons brilhantes e escuros. Neste capitulo, investigamos
o efeito da interacao de troca do par elétron-buraco sobre a resposta Optica da molé-
cula quantica e exploramos espacos relevantes de parametros, nos quais o tunelamento
do buraco induz um processo de transparéncia no espectro de absor¢ao do sistema. Os

resultados mostrados neste capitulo foi submetido para a publicacao na revista Physical

Review B (BORGES; ALCALDE; ULLOA, 2014).

9.1 Sistema Fisico e Modelo

Diversos grupos experimentais demonstraram o tunelamento de elétrons e buracos
entre pontos quéanticos acoplados (STINAFF et al., 2006; DOTY et al., 2010). Con-
tudo, no contexto de aplicacoes de informagcao quantica, é mais interessante sistemas nos
quais o tunelamento do buraco é favorecido. Por exemplo, o fraco acoplamento hiperfino
de buracos com spins nucleares presentes na rede da nanoestrutura fazem com que os
buracos sejam mais robustos contra efeitos de decoeréncia induzidos por spins nuclea-
res (CHEKHOVICH et al., 2013). Embora nosso modelo seja bastante flexivel, quanto a

possibilidade do elétron ou buraco tunelarem entre os pontos, nesta parte focamos nosso
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estudo em uma amostra de pontos acoplados onde o processo de tunelamento do buraco

¢ dominante.

Como discutido na secao 2.2.2, a presenca de campos de deformagao durante o pro-
cesso de formagao da nanoestrutura do ponto quantico, assim como a forma anisotrépica
exibida por pontos auto-formados em materiais III-V, acarretam em uma forte influéncia
sobre o espectro excitonico através da interagao de troca entre o par elétron-buraco. Deste
modo, a interagao de troca surge devido a interagao de Coulomb entre elétron-buraco e
acarreta em uma estrutura de multiplos niveis excitonicos com diferentes valores de mo-
mento angular total. A assimetria do potencial de confinamento no plano xy do ponto
quantico e seu impacto nas integrais associadas a interagao coulombiana que mediam a
interagao de troca (equagao 2.4), produzem um desdobramento nos niveis do estado de
éxciton neutro resultando na bem conhecida estrutura fina dos estados de éxcitons. A
resposta deste sistema sob influéncia de luz polarizada é entao fortemente afetada por
essa interagao. O efeito de transparéncia induzida por tunelamento neste tipo de sis-
tema, quando interacoes de troca sao explicitamente consideradas nao tem sido explorado
ainda na literatura. Como nés mostraremos aqui, este efeito resulta em um interessante

acoplamento da molécula de pontos quanticos.

O sistema fisico considerado nesta parte do trabalho é um sistema formado por dois
pontos quanticos verticalmente crescidos, constituidos por materiais semicondutores do
tipo III-V, com uma tipica assimetria estrutural, no qual as dimensoes do ponto da ca-
mada inferior (especialmente sua altura) sdo maiores que o ponto da camada superior.
Excitacoes Opticas ressonantes produzem estados de éxcitons diretos, nos quais elétrons e
buracos sao espacialmente localizados no mesmo ponto quantico, enquanto o tunelamento
entre os pontos do elétron ou do buraco permite a formagao de éxcitons indiretos, nos
quais os portadores estao espacialmente separados. Um campo elétrico externo F' aplicado
ao longo da diregao de crescimento (dire¢ao-z) induz um deslocamento Stark relativo dos
niveis de energia em ambos pontos quanticos. Enquanto os estados de éxcitons diretos
sao fracamente deslocados, os estados de éxcitons indiretos exibem um forte deslocamento
com o campo. Como os éxcitons indiretos sao essencialmente produzidos por tunelamento,
anticruzamentos entre estados de éxcitons de caréter direto e indireto sao observados para
valores de campo F; bem definidos. Diferentemente do Capitulo 8, nesta parte do trabalho
noés consideramos que o elétron esté confinado no ponto da camada inferior, e que os ni-
veis da banda de valéncia de ambos os pontos sao ressonantes, favorecendo o tunelamento

coerente do buraco entre os pontos, como realizados em diferentes experimentos.
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Figura 25: Representacao esquematica dos niveis excitonicos incluindo os relevantes aco-
plamentos dados no hamiltoniano 9.1, onde { e |} representam os estados de spin do
buraco e, T e | os estados de spin do elétron.

Modelamos a dindmica de todos os estados relevantes energeticamente de éxcitons di-
retos e indiretos na molécula de pontos quanticos, acoplados pelo tunelamento do buraco
e na presenga de laser de prova polarizado. Noés consideramos estados de buraco pesado
(hh), |jnn, mpn) = [3/2,4£3/2) e elétrons na banda de conducdo |je,m.) = [1/2,41/2),
como os estados de elétrons e buracos relevantes neste sistema. Como consequéncia, a
componente-z do momento angular total do estado de éxciton assume os valores S, =
mpn + me = 1 (éxcitons brilhantes) a £2 (éxcitons escuros). O tunelamento do bu-
raco contudo, pode ocorrer tanto preservando ou invertendo sua orientacao do momento
angular. A relaxagao de spin dos portadores confinados nos pontos pode ocorrer princi-
palmente devido a interacao hiperfina entre os spins dos portadores e os spin nucleares
no sistema, ou como uma consequéncia da interagao spin-6rbita (DOTY et al., 2010).
As taxas de tunelamento sao denotadas por: T,{ , onde a projecao do momento angular
intrinseco é invertida durante o processo de tunelamento do buraco e T}, onde o buraco
tunela conservando a proje¢ao do seu momento angular. Quando o processo de tunela-
mento associado a taxa 7| }{ ocorre, os estados de éxcitons escuros, por sua vez associados
com a configuragao de spins do elétron e buraco paralelos, e essencialmente desconectados
da dinamica via excitacoes Opticas, se tornam agora acessiveis e desempenham de fato

um importante papel na resposta 6ptica como sera visto neste capitulo.

Em pontos quanticos, a interacao de troca entre elétron-buraco produz significantes

aspectos no espectro excitonico da molécula de pontos quanticos, tais como o desdobra-
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mento dos niveis de energia entre estados de éxcitons brilhantes (S, = £1) e éxcitons
escuros (S, = £2), separados por uma quantidade de energia d;. Além disso, a aniso-
tropia estrutural no plano da nanoestrutura resulta no desdobramento de dubletos de
ambos, éxcitons brilhantes e escuros, separados por d; e ds, respectivamente (VILLAS-
BOAS; ULLOA; GOVOROV, 2007; ECONOMOU; REINECKE, 2008). Esta contribuicao
anisotropica da interacao de troca, cumpre um papel essencial nas regras de selecao as-
sociadas as excitagoes Opticas permitidas criadas a partir de luz polarizada (MULLER et
al., 2004). Como a interacao de troca entre elétron-buraco esté diretamente relacionada
como a superposicao das func¢oes de onda dos portadores, o resultante desdobramento da
energia para estados de éxcitons diretos sao consideravelmente maiores do que nos estados
de éxcitons indiretos, nos quais os portadores estao separados espacialmente na molécula
quantica (WIJESUNDARA et al., 2011). Deste modo, modelamos os relevantes estados
nos pontos quanticos acoplados considerando quatro estados de éxcitons diretos |d),
|d12) e quatro estados de éxcitons indiretos |it;), |i+2). Nesta notacdo d(i) se referem aos
estados de éxcitons diretos (indiretos). O estado fundamental |0) corresponde ao estado
de vacuo, ou seja, o sistema sem excitagoes. A representacao esquemaética do sistema
de nove niveis, usados para modelar nosso sistema ¢é ilustrado na Fig. 25, onde é repre-
sentado o acoplamento 6ptico assim como ambos processos de tunelamento do buraco,

conservando ou invertendo a orientagao do seu momento angular.

O hamiltoniano que descreve o sistema na aproximacao de onda girante, ja escrita

sem a dependéncia temporal é dada por:

H = H0+HP+HTh +HT}{ +Hexch; (91)

Cco1m:

Hy= Y d4lds.)(ds.| + (6 — Ap) |is.) (is.| + h.c.
Sy=42,+1

Hyy = Q¢ |ds1) (0] + Q%]iz1) (0] + h.c.
Hy, = Ty (|dxy)(is1] + |dxo)(ixa|) + h.c.

Hpr = T (|dsr) (2| + |deo) (i) + hr.c.
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Figura 26: Campo eletromagnético decomposto em duas componentes ortogonais entre
si escritas como fungao do angulo ¢, onde ¢ = 0 corresponde ao laser com polarizagao
circular a direita (o) e, ¢ = 7/2 com polarizagao circular & esquerda (o_).

Heaen = Y 8 [|d21) (G| = |2) (2] + 67 15e) G| + 03 s2) (G| + e,
j=d,i
onde: Hj descreve a parte livre do hamiltonano, ou seja o sistema sem interacoes, com
as dessintonias dq(;y = Fq(;) — Iw), dos estados excitonicos em relagao ao laser incidente, e
Ap = eFd é o deslocamanto de energia dos estados indiretos devido ao efeito Stark. As
transi¢oes entre os pontos quanticos mediadas pelo tunelamento do buraco entre estados
com o mesmo momento angular total e, entre estados brilhantes e escuros, sao descritos
por Hrp, e HT}{, respectivamente. O hamiltoniano H.,., leva em conta a estrutura fina
exitonica, onde: 253’(“ ¢ a quantidade de energia que separa os estados de éxcitons bri-
lhantes e escuros; 5? @ caracteriza o acoplamento que resulta na mistura entre os estados

. . . d(4 , .
de éxcitons brilhantes e 52(1) para os éxcitons escuros.

A interacao com o laser incidente é descrita por H,, com os parametros de acopla-
mento 6ptico QL = (0|7 - E|dy,)/2k e Qi = (0|ji - Eli.)/2h, associados aos estados de
éxcitons diretos e indiretos, respectivamente. Aqui, i € o momento de dipolo elétrico que
acopla as transigoes excitonicas a componente do campo elétrico E. Nos consideramos
em nosso modelo a condicao Q¢ < Q, j4 que a razdo entre momentos de dipolo entre as
bandas do semicondutor ¢ muito menor do que 1, ou seja, f = poa/po; << 1. O campo
eletromagnético pode, por sua vez, ser escrito como fun¢ao de duas componentes de pola-
rizacao ortogonais entre si (o ¢ o_), de tal forma que: E = E, +E_, onde E, = E cos(¢)
e E_ = Esin(¢) sendo F a amplitude do campo e 0 < ¢ < 7/2, como ¢ ilustrado na
Fig. 26.

Como as transicoes excitdnicas devem obedecer as regras de selecao oOptica, de tal
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forma que o momento angular do féton incidente deve ser conservado, ou seja, S, = +1,
um pulso de luz polarizado circularmente & direita (o) pode criar o estado de éxciton
direto |dy1) ou, polarizado circularmente & esquerda (o_) pode criar o estado |d_;). O
angulo ¢ = arctan(F_/E,), onde ¢ = 0 ou /2 correspondem as polarizagoes circula-
res o, ou o_, enquanto ¢ = w/4 corresponde por exemplo a um caso de polarizagao

linear. Neste caso especifico de polarizacao linear, que corresponde a polarizacao horizon-

tal <7Tx - ”+\}L§"—>, temos que €, = Q_. Desta forma, os estados de éxcitons |dy1) sdo

criados com iguais probabilidades.

9.2 Interacao de troca e simetria dos estados excitoni-
cos

Com o intuito de investigar os efeitos da interacao de troca do par elétron-buraco
sobre a resposta Optica do sistema assim como explorar e evidenciar o efeito de trans-
paréncia induzida por tunelamento, nos graficamos na Fig. 27 o espectro exciténico do
ponto quantico duplo como fungao do campo elétrico externo F'. Como é evidenciado no
espectro de energia deste sistema de nove niveis, estados escritos como combinagoes line-
ares simétricas e antissimétricas dos estados de éxcitons brilhantes (S, = £1) e escuros
(S, = £2) s@o autoestados do sistema. Tal caracteristica é esperada, ja que a contribui-
¢ao anisotropica da interagao de troca provoca uma mistura entre estados de momento
angular total +1 e £2. Deste modo, quando estes diferentes acoplamentos e interagoes
sao levadas em conta, é conveniente analisarmos a dinamica e propriedades 6pticas deste
sistema em uma nova base. No6s definimos uma nova base onde os estados sao escritos de
acordo com a simetria de paridade para estados brilhantes e escuros, que sao por sua vez

autoestados do sistema e sao dados por:

45 = o () £lda), (145 = = (dia) £1d2)),
5 = s i) £lin), |1 = 5 (isa) £ia)).

V2

Na notagao aqui utilizada, o sinal 4+ (ou —) refere-se as combinagoes simétricas S (ou

S5l

antissimétrica A) e os indices B e D indicam se os estados de uma dada simetria é uma

combinagao de estados brilhantes ou escuros, respectivamente.

Além de auxiliar no entendimento das interagoes e acoplamentos exibidos no espectro

(Fig. 27(a)), esta nova base de estados apresenta como principal vantagem o fato de que
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Figura 27: (a) Espectro exciténico como fungdo do campo elétrico F. Areas delimitadas
pelos retangulos pontilhados mostram os relevantes anticruzamentos entre estados de
éxcitons diretos e indiretos. (b) e (c) sdo ampliagoes das regides em destaques na Fig. 27
que evidenciam os anticruzamentos entre estados de éxcitons diretos |d3) e |d4) com
estados de éxcitons indiretos de mesma simetria sob paridade, combinacoes simétricas
(S) e antissimétricas (A), respectivamente. As linhas verticais pontilhadas indicam os
valores de campo elétrico F' especificos nos quais os estados éxcitons diretos e indiretos
sao ressonantes.
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nesta base, os dois grupos de simetrias distintas sao praticamente desconectados, a nao
ser por suas relativas interagoes com o estado fundamental |0) através do laser incidente.
Esta caracteristica surge do fato de que os dois processos de tunelamento, representados
pelas taxas T,{ e T}, onde o buraco tunela invertendo ou conservando a orientacao do
seu momento angular, respectivamente, acoplam somente estados de éxcitons diretos e

indiretos com mesma simetria.

Nesta base ordenada por |0), combinagdes simétricas (|d3), i), |d3), i) e combi-

nacoes antissimétricas (|d3), [in),|dp), |i4)), obtivemos o seguinte hamiltoniano 9 x 9:

0 QF @ o0 0o Q}f Qb 0 0
Q5|05 Tw o0 T/ 0 0 0 0
BT & ) o0 0 0 0
o0 T &, Tw 0o 0 0 0
H=| o7/ o T &, 0 0o 0o o [, (9.2)
Q8 0 0 0 0 |0y T, 0 =T/
Qb 0 0 0 0| T &% -T] o0
0o 0 0 0 0|0 =T/ &p T,
o 0 o0 0 o |-/ o T &
onde: QdS(A) = 91%9‘17 Qf(A) = S)*Lﬁﬂ* descrevem o acoplamento 6ptico efetivo entre o

estado |0) e os estados dados pelas combinagbes simétricas e antissimétricas dos esta-
dos brilhantes. Como pode ser visto, este acoplamento 6ptico efetivo é uma combina-
¢ao de luz circularmente polarizada para esquerda e para direita, ja que Q, = Qcos(¢)
Q_ = Qsen(¢). Desta forma, temos que quando consideramos por exemplo a condigao
de luz polarizada horizontalmente (7, ¢ = 7/4), somente as combinagoes simétricas sao

opticamente acopladas ao estado fundamental.

Os termos diagonais do hamiltoniano (9.2) sao relacionados as dessintonias de cada
nivel em relacao a energia do laser de prova assim como aos acoplamentos de interacao de
troca e sao dados por: 5;%4) = 04+ 63 +6¢, 551(;) = (0; — Ap)+ 06, +0i, 657(5‘) = 64— 08 £69,
55 W = (6, — Ap) — 6 + 6. Em relagdo aos acoplamentos relacionados & interagio
de troca, por exemplo em nosso modelo 5f(i) que representa a contribui¢ao anisotrépica
dessa interacao, esta presente no termo de dessintonia efetiva dos estados de brilhantes
simétricos ou antissimétricos. Tais estados tem um acoplamento 6ptico efetivo com o

estado |0) por luz polarizada linearmente, dados por Qyg;)s (Qgz)a).

. . o, . . .
O hamiltoniano H é uma matriz que exibe uma forma quase bloco diagonal, exceto
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pela primeira linha e coluna associadas ao estado fundamental |[0). O bloco superior
estd associado aos estados de combinacoes simétricas e, o bloco inferior esta associado
as combinagoes antissimétricas. Esta caracteristica evidencia o fato de que os processos
de tunelamento T}, e T,{ misturam somente estados de mesma simetria, enquanto ambos
blocos sao acoplados indiretamente através do estado |0). A taxas de tunelamento que
dependem fortemente da espessura d da barreira obedecem a condigao T}{ < T}, e acoplam
estados de mesma simetria onde 7}, acopla estados de mesmo momento angular e T,{
mistura estados brilhantes e escuros. Estas caracteriticas ficam evidentes no espectro
excitonico (Fig. 27), onde podemos extrair informagoes a respeito de quais valores de
campo elétrico os anticruzamentos ocorrem que sao, por sua vez, regioes onde ha um

tunelamento coerente de um ponto para outro.

Nos resultados deste capitulo, noés consideramos novamente parametros realisticos
para pontos quanticos auto-formados de InAs e energias dos estados excitonicos, basea-
dos nos dados experimentais da Ref. (WIJESUNDARA et al., 2011). A interagao de troca
destes materiais resultam tipicamente no desdobramento dos niveis de energia entre esta-
dos brilhantes e escuros de 6¢ ~ 100 peV e entre suas respectivas combinagoes simétricas
e antissimétricas de 6 ~ 35 peV e 6¢ ~ 10 peV (BRACKER; GAMMON; KORENEV,
2008). Em nosso modelo nos consideramos também os acoplamentos da interagao de troca
entre par elétron-buraco quando os portadores estao em pontos diferentes. Neste caso,
como a sobreposicao da funcao de onda dos portadores é menor do que para os estados
de éxcitons diretos, nés assumimos 5671’2 ~ 0.166{1’2. No6s também consideramos as taxas
de relaxacao dos estados excitonicos I'y = 10 peV e I'; = 1073y, que sao valores tipicos
de experimentos deste tipo de molécula quantica (BORRI et al., 2003). As taxas de tu-
nelamento podem ser eficientemente controladas no processo de crescimento da amostra,
e aqui assumimos que T, = I'y/2 e T,{c = Ty /2, sendo comparaveis a taxa de decaimento
para estados de éxcitons diretos. Em relagao aos acoplamentos 6pticos consideramos um
laser de prova de baixa intensidade, tal que Q¢ ~ 0.1T'; e Q¢ ~ 0.1Q¢, implicando na

condicao 4, Q; < T}, T,{.

O espectro de energia exibe desdobramentos nos niveis de energia carateristicos dos
valores aqui considerados, devido aos acoplamentos da interagao de troca e diversas regioes
de anticruzamentos, que sao por sua vez uma assinatura da delocalizagao da fungao de
onda do buraco em ambos os pontos. Com o intuito de observar janelas de transparéncia
no espectro de absorcao devido & presenca do tunelamento, nés focaremos nossa atencao
nas regioes destacadas na Fig. 27(a). As Figs. 27(b) e 27(c) mostram estas areas de

forma ampliada, ilustrando que os acoplamentos T}, e T,{ originam em anticruzamentos
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entre estados de éxcitons diretos e indiretos, assim como o esperado. Na Fig. 27(b) pode
ser notado claramente que o estado |d3) ¢ acoplado somente aos dois estados indiretos
simétricos: |#3) e |#3). Assim como pode ser também verificado no hamiltoniano H' (9.2),

a mistura entre o estado |i3) ocorre devido a Tj,, e com |i3) através de T} .

Um comportamento similar pode ser também observado na Fig. 27(c) para as combi-
nacoes antissimétricas, onde de forma analoga notamos que o estado |d4) acopla através
de T), e T}{ aos indiretos de mesma simetria: |i4) e |i%), respectivamente. O valor exato
do campo elétrico no qual estes anticruzamentos ocorrem pode ser obtido quando a con-
dicao de ressonancia entre os respectivos estados diretos e indiretos sao ressonantes. Por
exemplo, a condigao d;+ 03+ = (§; — Ap)+ 65+ 0% fornece um valor especifico de campo
Fg = Ap/ed no qual os estados de éxcitons diretos e indiretos brilhantes simétricos se
misturam. Da forma andloga o valor de campo elétrico especifico F'3, onde |d%) e |i3)) se
misturam pode ser obtido quando (5;?7 B = 5f p- As linhas pontilhadas verticais que apare-
cem nas Figs. 27(b) e 27(c), mostram os valores de campos onde estes anticruzamentos

ocorrem.

Nas Fig. 27(c) sao mostrados os valores de campos Fj e Fj nos quais os estados
antissimétricos direto |d4) e indiretos |i4), |i%) anticruzam, respectivamente. Analoga-
mente estes valores de campos podem ser obtidos através das condicoes de ressonancia
dos respectivos estados e, para nossas escolhas de parametros é importante notar que

Ff ~ Ff.

9.3 Interacao de troca e transparéncia induzida por tu-
nelamento

Nesta se¢ao nos investigamos e exploramos as condigoes e regimes de parametros nos
quais os acoplamentos T}, e T,f podem estabelecer eficientes caminhos de interferéncia
quantica destrutiva de tal forma que resultem em uma subsequente reducao na absor¢ao
no espectro de absor¢ao. Com o intuito de investigarmos a resposta 6ptica do sistema,

no6s calculamos e analisamos a funcao de susceptibilidade 6ptica x(w,).

As propriedades 6pticas assim como a dinamica dissipativa dos estados excitonicos na
molécula quantica sao novamente calculadas usando a equacao de Liouville-von Neumann-
Lindblad (8.5), que nos fornece nesse modelo uma sistema de nove equagoes diferenciais
acopladas. Nos focamos nossa atengao no regime estacionario onde p;; = 0, sob influéncia

continua do laser de prova com diferentes valores de frequéncia. Desta forma, afim de
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caracterizar a resposta Optica do sistema quando o laser de prova estd presente, nos
calculamos a fun¢ao complexa x = X’ +ix” como funcao da frequéncia do laser de prova,

através da seguinte forma:

o Fopt |,U/0d|2
- % thQ (pO,dil + fp071i1) ) (93)
P

onde po 4., € po,i., Sao os elementos de matriz associados as transicoes 6pticas permitidas e
f = poi/poa < 1 & arazao entre os momentos de dipolo elétrico das transigoes dos éxcitons
diretos e indiretos. Os valores numeéricos destes parametros associados a susceptibilidade

foram retirados da trabalho experimental (KIM et al., 2004).

Como estamos interessados em explorar os regimes onde é possivel observar o efeito de
transparéncia induzida por tunelamento, calculamos Im[x(w,)] para os especificos valores
de campo elétrico nos quais os anticruzamentos ocorrem. Como discutido na Sec. 9.2,
estes valores foram obtidos a partir das condi¢oes de ressonancia entre os estados de
éxcitons diretos e indiretos com mesma simetria, garantindo o tunelamento efetivo entre
os pontos. E importante ressaltar que embora a absorcio éptica total do sistema (9.3)
tenha contribuigdes de diferentes pesos em relagao aos éxcitons diretos (po 4., ) € indiretos
(po.is,), a forca de oscilador dos portadores espacialmente separados ¢ muito menor do
que para éxciton diretos. Deste modo, os termos py;,, nao contribuirao significativamente

para absorc¢ao total do sistema, como seréd visto nos proximos resultados.

Sob a incidéncia do laser de prova com polarizagdo o, mostramos nas Figs. 28(a) e
28(b) a parte imaginaria dos elementos da matriz densidade pyq, € poi.,, respectivamente,
como fungao da dessintonia §4 para F' = F3, onde os estados simétricos brilhantes |d%)
e |i5) se anticruzam. No grafico 28(c) é mostrado o perfil da absor¢ao total do sistema,
dado por Im[y(w,)], também como funcéo de d4, considerando as quatro contribuicoes

dos éxcitons diretos e indiretos.

Na Fig. 28(a) mostramos separadamente as contribui¢oes de ambos elementos poq,,
(linha solida vermelha) e pgg_, (linha pontilhada azul). N6s observamos duas regides de
absorgao, uma regiao préximo a 65 = —0d — ¢ = —15 peV, que corresponde & ressonancia
do laser de prova com o estado assimétrico |d4), enquanto a outra regido préximo a
8q = —08— 06 = —85 peV, corresponde & ressonancia com o estado |dz). Notemos que em
dq = —15 peV, as contribuigoes assimétricas dos elementos pyq,. na absorgao se cancelam.
Em contrapartida, quando o laser de prova é ressonante a transicao do estado simétrico,
as contribuigdes dos éxcitons brilhantes (S = £1) sao aditivas e um buraco (denotado por

A na Fig.28(a)) é observado em d; = —85 peV. Este buraco no espectro de absor¢ao é
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Figura 28: Parte imaginéaria dos elementos de matriz densidade que contribuem para a
absor¢ao total x(w,), sob a incidéncia de luz polarizada circularmente & direita (¢ = 0).
Nos painéis (a) e (d) sdo mostradas as contribuigdes éxcitons diretos poq.,; em (b) e (e)
mostram as contribuigoes dos éxcitons indiretos po;.,. (c¢) e (f) mostram a parte imaginaria
total da susceptibilidade 6ptica Imy, que descreve a absorcao do sistema. Os painéis da
esquerda foram calculados para o valor de campo F' = F5, enquanto os painéis da direita
para F' = F5. As regioes denotadas por A e A’ indicam as janelas de transparéncia
induzidas pelo tunelamento 7} e T; ,{ , respectivamente.
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devido & presenca do acoplamento T},, que acopla os estados |d3) e |i%), onde esta mistura
fornece um caminho de interferéncia destrutiva criando a janela de transparéncia A. Neste
caso, onde a absorcao foi calculada para F' = Fj5 (o que implica que, (52 B = 55 ) 0s estados
|d%) e |i3) sdo misturados, de tal forma que devido a interacdo T}, as combinacdes entre
estes dois estados sao separados em energia por 27}. De uma maneira simplificada, se

considerarmos por exemplo um hamiltoniano 2 x 2 que descreve o acoplamento entre esses

5 T
H' = ", (9.4)
T, &

onde o hamiltoniano foi escrito no ordenamento |d3) e |i%). Assim, os autoestados de

dois niveis temos que:

H" sao combinacdes lineares dadas por: |£) = (| d3) £ [i%))/v/2. Nesta configuracio de
parametros, passam a existir dois caminhos nos quais o laser de prova pode ser absorvido
|0) — |+) e |0) — |—) e, como T}, < I'p os dois caminhos s@o indistinguiveis, o que
possibilita a ocorréncia de interferéncia destrutiva, cancelando a absorcao do laser de

prova.

Além da janela de transparéncia, notamos também na Fig. 28 dois picos laterais,
denotados por B e C' que ocorrem para valores de d; muito proximos e aparecem devido
ao acoplamento do estado |d3) com outros estados quase ressonantes quando F = F3.
O pico lateral C, em 0, =~ —70 peV é especialmente uma contribuicao aditiva de poq,,
devido ao acoplamento T} entre |d%) e |i$), e fornece uma assinatura optica da ocorréncia
do processo de tunelamento do buraco entre os pontos invertendo seu spin. E importante
mencionar que apesar da Fig. 28(c) ter sido calculada para o valor de campo elétrico
F = F3, onde a mistura entre os estados brilhantes |d3) e |i) afeta a resposta 6ptica do
sistema resultando na janela de transparéncia; o estado |d%) acopla também com o estado
|i%)) através de T,f . O valor do campo onde estes estados brilhante e escuro se misturam é
F = F3, e para os parametros escolhidos em nosso modelo a diferenga entre estes campos

é de 17.5 V/em o que corresponde a uma diferenga de energia bem pequena de 14 peV.

As contribuigoes denotadas por B na Fig. 28(a) aparecem devido & contribuigao de
estados antissimétricos, porém nao modifica a resposta 6ptica total do sistema ja que se

cancelam. Em relacao ao pico lateral B, é necessério uma analise mais detalhada.

O acoplamento 6ptico do estado fundamental com os estados de éxcitons diretos e
indiretos induz um acoplamento efetivo entre os estados de diferentes simetrias. Tal
acoplamento nao pode ser visto no hamiltoniano H’ (9.2), onde pode-se notar que nao ha

nenhum termo de acoplamento entre os estados de diferentes blocos de simetrias, sendo
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aparentemente desconectados entre si. Porém, termos de acoplamento efetivo entre os
estados do diferentes blocos aparecem nos termos de segunda ordem, que podem por sua
vez serem obtidos projetando fora o estado fundamental do hamiltoniano total H'. Desta
forma, nos obtivemos um hamiltoniano efetivo 8 x 8, utilizando o método descrito no
apéndice A, no qual fica evidente o acoplamento entre os estados de diferentes simetrias

através do estado de vacuo |0). Os elementos do hamiltoniano efetivo H.y é dado por:

QS(A)) 2

(5
(| Hegldy™) = 035 + ~——
’ 0
d,B

2
S(A)
S(A S(A S(A ( i >
<ZB( )|H6f|7'B( )> = 5i,§3 : =@

S(A S(A S(A
(dp ™V Hegldy ™y = 675,

(i Hop iy = 6757, (9.5)

. Q307 (1 1
(d3|Hepli%) = Th + d2 <5T + 5T> ;
d.B i,B

(dj| Herldp) = (i5|Heglih) =0,
(d5|HegliD) = (i3] Hegldp) = T,

(dp|Heglip) = Th, (9.6)

. Qo8 1 1
(di|Heplig) = Tp, + —2 a taa |
2 oap  Oip

(A5 Hegldp) = (ip|Heglip) =0,



101

(5| Heglip) = (i5|Hegldp) = — T/,

(dp|Heglip) = T, (9.7)

(d5| Herld) =

(i%|Hepldg) = —

SOA
(@1 H.glif) = (% + %) ,

Qo0A 1 1
.S - A i "%
H, — —_t+— |,
<ZB| f|ZB> 9 (55 5;4 )

(dB| Hepldp) = (di|Heglih) = (i5|Hegldp) = (15| Heglip) = 0,
(dp|Hegldy) = (dp|Hepli) = (dp|Herldp) = (dp|Herlip) = 0,

<7;%|Hef‘dg> = <i%|Hef‘2é> = <if)|Hef‘dg> - <i§)|Hef’ig> =0, (9'8)

onde o primeiro bloco de elementos de matriz (9.5) se refere aos termos diagonais, o
segundo e terceiro blocos de elementos (9.6 e 9.7) estao associados aos estados simétricos
e antissimétricos, respectivamente e, o quarto bloco (9.8) sdo os termos associados aos
acoplamentos efetivos entre os estados de diferentes simetrias, que aparecem nos estados

brilhantes devido ao acoplamento 6ptico com o estado fundamental.

Neste hamiltoniano efetivo, nota-se claramente um acoplamento entre os estados de
diferentes simetrias, que embora tenha termos fracos de segunda ordem em €2 (que pode
ser Qg(A) ou QZ-S(A)), sao diferentes de zero. Por exemplo, os estados diretos brilhantes
|d%) e |d4), sao acoplados efetivamente por um termo proporcional & 3594, que nao
era evidenciado no hamiltoniano H’ (9.2). O efeito desses acoplamentos efetivos, sobre os

elementos dos éxcitons diretos ¢ o pico identificado como B na Fig. 28(a). No hamiltoniano
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H.; aparece um acoplamento efetivo nao-nulo entre os estados |d3) e |d4). Este tltimo
estado por sua vez, estda acoplado através dos acoplamentos T}, e T{ aos estados |i4) e
li4), respectivamente. Neste caso, o pico B aparece devido a T}, que por sua vez nio tem

contribui¢do na absorgao total, ja que Im[ppq,,] se cancelam.

Um comportamento similar no espectro de absor¢io é obtido para F = F3, onde
a condigdo de ressonancia §g + ¢ + 6¢ = (§; — Ap) — 0} + 65 & satisfeita e os estados
|d%) e |i%) se misturam. Assim como no caso anterior, Figs. 28(d) e 28(e) mostram a
contribuicao dos quatro elementos de matriz associados a absorcao total. Nos observamos
neste caso que para este valor de campo especifico Fj3, a janela de transparéncia obser-
vada no espectro de absor¢io Fig. 28(f) ¢ devido a T/ (denotada na figura por A’) em
04 &~ —85 eV, sendo portanto mais estreita do que a janela denotada por A. A largura
da janela de transparéncia é diretamente proporcional & magnitude do acoplamento que
induz o processo de interferéncia destrutiva, que neste modelo sao os acoplamentos T}, e
T}{ . Como o esperado, nés temos assumido que Ty, > T, ,{ e portanto a diferenca na largura
janela de transparéncia é evidente no buraco observado no espectro de absor¢ao induzido
por diferentes tipos de acoplamentos. Neste caso, a presenca do pico lateral C’ observado
na absorcao total Fig. 28(f), é devido a T}, que acopla |d3) e |i5). Em ambos os casos nos
observamos uma forte assimetria na altura dos picos induzida pela contribuicao dos esta-
dos indiretos (Im|[py;,]) no acoplamento éptico. O pico B’ na Fig. 28(d) é analogamente
uma assinatura do acoplamento efetivo entre estados de diferentes simetrias mostrado no
hamiltoniano H.;, e é resultado do acoplamento entre os estados |dg) e |i5), devido ao

acoplamento T}{ .

Os anticruzamentos que ocorrem entre os estados antissimétricos para os valores de
campo Fj e Ff (mostrados na Fig. 27(c)) também afetam as estruturas dos diferentes
elementos de matriz densidade que contribuem para a absor¢ao. Contudo, como mostrado
para outros valores de campo em que os estados diretos e indiretos acoplam, as contribui-
¢oes dos elementos poq., € poq_, estao fora de fase e nao contribuem para a absorcao total
do sistema. Isto significa que nestes valores de campo ou proximo a eles, nao é possivel

observar o efeito de transparéncia induzida no espectro de absorcao.

Nas Fig. 29(a) e Fig. 29(b) mostramos as contribui¢oes dos elementos de matrizes dos
estados diretos e indiretos, respectivamente, e a absor¢ao total do sistema para o valor de
campo F = F4 (Fig. 29(c)). Notemos entao um comportamento similar ao observado na
Fig. 28, porém na absorc¢ao total é observado somente um pico de absorcao quando o laser

¢ ressonante com o estado |dg) ao redor de d; ~ —85 peV. Os efeitos de interferéncia
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Im[x(wp)]

1 U 1

-150 -100 -50 0 50
da(peV)

Figura 29: Parte imaginéaria dos elementos de matriz densidade que contribuem para a
absorcao total x(w,), sob a incidéncia de luz polarizada circularmente & direita (¢ = 0),
para um valor de campo de F' = F#. Nos painéis (a) e (b) sdo mostradas as contribui-
¢oes éxcitons diretos poqy, e indiretos pg;., €; em (c) mostra a parte imaginaria total da
susceptibilidade optica Imy, que descreve a absor¢ao do sistema.
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Figura 30: Parte imaginédria dos elementos de matriz densidade que contribuem para a
susceptibilidade total x(w,) como funcéo de ¢, para diferentes condigdes de polarizacao do
laser de prova. Os painéis da esquerda sao para ¢ = m/4 (polarizagao linear) e os painéis
da direita sao para ¢ = m/6 (polarizacao eliptica). Em todos as situagdes foi considerado

F = F%.
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Im(x (wp)]

-110 -100 -90 -80 -70 -60
da(pneV)

Figura 31: A parte imaginaria da funcao de susceptibilidade x(w,), como funcdo da des-
sintonia d4, considerando valores de campo espagados por uma quantidade de 4.375 V /cm.

destrutiva aparecem na regiao de 4 ~ —15 peV (Figs. 29(a) e 29(b)) devido aos processos

de tunelamento, porém nao pode ser vistos no espectro de absorcao total.

Outro parametro que pode ser facilmente controlado experimentalmente é a polari-
zagao do laser incidente. Na Fig. 30 mostramos o espectro de absor¢ao considerando as
quatro contribui¢oes dos elementos de matriz densidade que compoem Im[y(w,)], para
dois diferentes valores de ¢, ¢ = ¢/4 (polarizacao linear) e ¢ = 7/6 (polarizacao eliptica),

para F' = F3.

Em total acordo com o hamiltoniano H’ (9.2), na Fig. 30(a) é observado que quando
o laser de prova é polarizado linearmente, 7, = (o4 4+0_)/v/2 que corresponde a condicio
¢ = 7/4, ha o acoplamento 6ptico somente entre o estado fundamental e o estado |d3).
Deste modo, observamos nesta figura somente as caracteristicas associadas & absor¢ao do
laser de prova para o estados simétricos, em 0, = —85 peV. Quando o laser incidente
¢ polarizado elipticamente ¢ = 7/6 (Fig. 30(d)), os acoplamentos 6pticos sao diferentes
Qi(i) > Q‘f(i), o que resultard em um pico de amplitude menor associado ao estado |d3)
na parte imaginaria de poq.,. Contudo, o espectro de absorcao total exibe o mesmo
comportamento para diferentes condi¢oes de polarizac¢do, Fig. 30(c) e 30(f), ja que a

principal diferenca ocorre nos picos associados aos estados assimétricos em 0, = —15 peV.

Como a presenca do pico lateral (C' e C’) e a janela de transparéncia (A e A’) séo
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diretamente relacionados aos acoplamentos T}, e T; }{ , n6s graficamos na Fig. 31 a absorcao
total como funcao da dessintonia o4 para diferentes valores de campos elétricos, em um
intervalo de 26 V/cm que inclui os valores de campos F§5 e Fj5, onde os principais anticru-
zamentos entre os estados de éxciton diretos e indiretos ocorrem. A parte imaginéria de
x(w,) calculada para os valores de campo F5 e F§ é evidenciada no grafico. Além disso,
na Fig. 31 a escala horizontal foi expandida em relagao as Figs. 28(c) e 28(f) para que
as caracteristicas importantes no espectro de absorcao possa ser evidenciada e vistas com
maiores detalhes. A supressao na absor¢ao do laser de prova, evidenciada pelos buracos
denotados por A e A’ devido & interferéncia destrutiva por intermédio do tunelamento sao
indicados na Fig. 31. Verificamos ainda que assim como a posi¢ao da janela de transpa-
réncia, a posicao do pico lateral no espectro de absorcao sao modificados com o campo

elétrico.

9.4 Conclusoes

Neste capitulo nossos resultados mostram que através do controle apropriado do
campo elétrico externo e polarizagao da luz incidente, o tunelamento entre estados de
mesmo momento angular total (T},) e entre estados brilhantes e escuros (T) estabelece
eficientes caminhos de interferéncia quantica destrutiva, criando janelas de transparéncia
no espectro de absor¢ao com controlaveis posi¢oes e amplitudes. Este efeito pode ser
inversamente usado para caracterizar a magnitude dos diferentes acoplamentos da intera-
¢ao de troca entre elétron-buraco na molécula de pontos quanticos, ja que a polarizacao e
deslocamentos de energias causados pelo efeito Stark podem ser independentemente con-
trolado, enquanto o espectro de absorcao é investigado experimentalmente. Superposicao
coerente de estados com simetrias similares e a ocorréncia de caminhos de interferéncia
podem ser eficientemente explorados quando outros estados excitonicos sao considerados,
por exemplo, estados de biéxciton e éxcitons carregados. Estes estados podem fornecer
habilidade de controlar a polarizacao dos fétons emitidos, ja que parametros fisicos como

o campo elétrico e dessintonia do laser incidente podem ser apropriadamente ajustados.
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10 Emaranhamento em pontos
qudnticos acoplados

Neste capitulo investigamos teoricamente a dinamica dissipativa e as correlagoes quan-
ticas existentes entre pares elétron-buraco, confinados na molécula de pontos quanticos.
Consideramos um tunico laser incidente que excita simultaneamente ambos os pontos quan-
ticos que formam a molécula. Neste sistema, é possivel manipular o tunelamento de por-
tadores usando o efeito Stark, através da diferenca de potencial aplicada sobre o diodo
de Schottky. Usamos inicialmente a entropia de von Neumann como medida de emara-
nhamento para estudar o sistema fechado, sem interacao com o ambiente. Ao considerar
o sistema aberto, consideramos a negatividade como medida, ja que quantifica de forma

eficiente o emaranhamento neste tipo de sistema.

10.1 Sistema e Modelo Fisico

Pontos quanticos semicondutores acoplados sob incidéncia de radiagao coerente sao
sistemas escalaveis que podem ser amplamente usados na implementacao de dispositivos
de processamento quantico de informagao e computacao quantica (ECONOMOU et al.,
2012). Correlagbes quanticas, tais como o emaranhamento, tém um papel fundamental
no processamento quantico de informacao, em particular porque sao fundamentais na
implementagao de algoritmos quanticos (BENNETT; DIVINCENZO, 2000). Devido aos
inimeros mecanismos de decoeréncia causados pelo inevitavel acoplamento destes sistemas
de estado so6lido com os graus de liberdade do ambiente ao seu redor, o tempo de vida do
emaranhamento é na maioria das vezes extremamente curto (CHAVES; DAVIDOVICH,
2010).

Afim de investigar o emaranhamento bipartite entre elétron e buraco dos estados de
éxcitons diretos e indiretos criados nos pontos quanticos, modelamos nosso sistema uti-

lizando um sistema de seis niveis. Representamos as diferentes configuragoes excitonicas
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na molécula quantica através da notacao |X:§}]Z§>, onde et (), hr (p) referem-se ao niimero
de ocupagao de elétrons (e) e buracos (h) de cada nivel no ponto da camada superior
(T) ou da camada inferior (B) da nanoestrutura. Consideramos aqui um laser incidente
de baixa intensidade, de tal modo que somente sao criados estados de éxcitons no estado
fundamental (GOSHIMA et al., 2009). Definimos o ntmero de ocupagao usando a base
binaria, onde o valor 0 (ou 1) representa a auséncia (ou a presenga) do portador dentro

ponto quéantico.

No estudo das propriedades de emaranhamento, é necessario definirmos o subsistema
de interesse. Aqui, queremos determinar o grau de emaranhamento entre elétron e bu-
raco, e 0 nosso sistema é bipartite (BESTER; SHUMWAY; ZUNGER, 2004). No nosso
tratamento, os estados possiveis de um portador sao quatro: o elétron ou o buraco podem
estar localizados no ponto da camada inferior |X?) ou superior | X} ), assim como podem
estar presente | X}) ou ausente | X)) em ambos os pontos da molécula. Na Fig. 32 ¢ mos-
trada uma representagao esquematica dos quatro estados possiveis de cada subsistema:
os estados do elétron na banda de conducao e do buraco na banda de valéncia. As cores
azul e cinza representam os pontos da camada inferior e superior, enquanto as letras ¢
e v se referem as banda de conducao e valéncia, respectivamente. O nimero da direita
representa a ocupagao do ponto da camada superior enquanto o niimero da esquerda estéa

associado a ocupacao do ponto da camada inferior.

Estados do Elétron Estados do Buraco
o | °
| X3) — 00). |XY) — [10), | X3) — 00), | XT?) = [10),
| o ol o @ ol o
| Xg) — [01). |X1) = [11). | Xg) — [01), | X1) = [11),

Figura 32: Representagao esquemaética dos estados do elétron e buraco nas bandas de
condugao e valéncia respectivamente, baseados na base de niimero de ocupagao, onde |0)
esté associado a auséncia e |1) a presenca do portador em cada ponto quéantico.

O espago de Hilbert do sistema completo é definido pelo produto H = H 4 ® Hp com
uma base de dezesseis estados. Desta forma, como estamos interessados em investigar o
emaranhamento entre elétron e buraco, o sistema global considerando todas as ocupacgoes

possiveis terao dezesseis niveis. Em nosso modelo temos entao um sistema bipartite onde,



109

cada subsistema tem dimensao quatro e portanto pode ser chamado de qudit.

Ao considerarmos as transigoes opticamente ativas e os efeitos de tunelamento do
elétron (7T,) e do buraco (T},) e, assumindo que os pontos quanticos estavam descarrega-
dos no instante inicial, somente seis estados do espaco de Hilbert do sistema composto
(H. ® Hp) participam efetivamente da dindmica. Dentre estes estados estao: o estado
fundamental | X{0), os estados de éxcitons diretos | X)) e |X3}), os estados de éxcitons
indiretos | X{g) e |X) e o estado de dois éxcitons acoplados |X7{), conhecido também
como estado de biéxciton molecular. A Fig. 33 representa esquematicamente os niveis de

energias excitonicos e os acoplamentos presentes em nosso modelo.
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Figura 33: Diagrama de niveis dos seis estados excitdnicos e seus acoplamentos. Os pa-
rametros €2, Vi, T, ) representam a frequéncia de Rabi do laser incidente, o acoplamento
de Foster e as taxas de tunelamento dos portadores entre os pontos, respectivamente.

Utilizando as aproximagoes de dipolo elétrico e de onda-girante (SCULLY; ZUBAIRY,

2001), e aplicando a transformagdo unitéria:

U = exp [iwt(|Xeo) (Xl + XTI XTT] + [ X0 (Xor | + | Xoo) (Xoo| + X100 (XT0 )]
+exp [2iwr t(| X1 (XTT])]

o hamiltoniano do sistema, seguindo a equagao (8.2) pode ser escrito na base excitonica
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onde a origem coincide como o estado fundamental e foi considerado por simplicidade h =
1. Aqui, der.n é a dessintonia entre a energia de cada estado e a energia do laser incidente
(EL = hweLB)’heB, Ap = eFd é um deslocamento nas energias dos éxcitons indiretos devido
ao efeito Stark quantico de confinamento. Os acoplamentos T¢(), Vi, Vxx descrevem o
tunelamento do elétron (buraco), o mecanismo de Foster e a energia de ligacao direta de
Coulomb entre pares de éxcitons, respectivamente. O acoplamento 6ptico é dado pela
frequéncia de Rabi €2, que depende da intensidade do campo eletromagnético aplicado e

da estrutura eletronica da nanoestrutura semicondutora.

10.2 Emaranhamento excitonico

Nesta secao iremos investigar o grau de emaranhamento exciténico modelado pelo
sistema de seis niveis descrito acima, considerando diferentes regimes. Primeiramente
consideraremos o sistema fechado e investigaremos o grau de emaranhamento dos estados
de éxcitons através de diferentes medidas como entropia de von Neumann e concurrence.
Posteriormente, incluiremos processos de decoeréncia sobre a dinamica do sistema e es-
tudaremos o efeito da interacao com o meio externo sobre o grau de emaranhamento

excitonico, que para o caso de sistema aberto serda quantificado através da negatividade.

10.2.1 Sistema Fechado

Iniciamos nossa anélise explorando os efeitos do campo elétrico aplicado F' ao longo
da dire¢ao de crescimento, cuja variagao possibilita o controle do acoplamento quantico
entre os estados de éxciton, ja que a ocorréncia de um anticruzamento ¢ uma assinatura
da mistura entre estados do sistema global. O acoplamento entre os diferentes estados
de éxciton esta fortemente relacionado com o grau de emaranhamento exibido pelo sis-
tema (NAZIR; LOVETT; BRIGGS, 2004). E importante ressaltar que os parametros

estruturais da nanoestrutura semicondutora tém influéncia direta sobre os valores nu-
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méricos de F' nos quais os anticruzamentos ocorrem (BESTER; ZUNGER; SHUMWAY,
2005). Neste capitulo utilizamos parametros realisticos de uma molécula de pontos quén-
ticos InAs/GalnAs baseados na amostra da referéncia (CHU; ZHU, 2006). Devido ao
efeito Stark, os niveis de energia dos estados de éxcitons indiretos variam fortemente com
o campo F', deslocado-os por uma quantidade dada por Ar = edF', enquanto os éxcitons
diretos praticamente nao sofrem altera¢do com a variagdo do campo. Na Fig. 34(a), gra-
ficamos os autovalores correspondentes ao hamiltoniano de seis niveis (9.1) como fungao
do campo elétrico externo. Varios anticruzamentos entre diferentes niveis excitonicos sao
exibidos no espectro, sendo uma assinatura clara do acoplamento entre tais niveis. Como
mostrado em alguns trabalhos, os anticruzamentos observados no espectro de energia para

diferentes valores de campo elétrico influenciarao o grau de emaranhamento existente entre

elétron e buraco (CHU; ZHU, 2006).

Afim de comprovar a relagao existente entre as misturas dos niveis do nosso mo-
delo com o emaranhamento dos estados excitdnicos, calculamos a entropia de von Neu-

mann (NEUMANN, 1996; BENNETT et al., 1996),

S(pen) = —Trpelogape = —Trpplogaps, (10.2)

sendo, pen) = Try(e) (per) a matriz reduzida do elétron (buraco).

Como discutido no capitulo 7, a entropia de von Neumann é uma boa medida para
sistemas puros bipartites que depende somente dos autovalores da matriz densidade
pe(ry (PLENIO; VIRMANI, 2007). Deste modo, para cada valor de campo ha um um
valor méaximo de S(pp,) correspondente a um autoestado do sistema. Na Fig. 34(b) apre-
sentamos os nossos resultados do comportamento de S(pep,), obtida calculando o seu valor
considerando a matriz densidade construida com cada um dos seis autoestados do hamil-
toniano (10.1). Verificamos que o valor maximo da entropia de von Neumann como fungao
do campo elétrico externo exibe varios picos, cujos maximos ocorrem para 0s Mesmos va-
lores de F' onde os anticruzamentos sao observados. Portanto, nas regioes de F' associadas
ao acoplamento excitonico, os estados apresentam um alto grau de emaranhamento. A
carateristica que se destaca aqui é que o maior grau de emaranhamento neste sistema ¢é
encontrando para o valor de campo elétrico dado por:

B - B

F=1I= 2ed

~ 0.65 kV/cm, (10.3)

obtido através da condigao 6(1)? — Ap = 5% + Ap. O valor de campo F}, é portanto o

valor de campo especifico em que os estados |X}) e | X{}) sao ressonantes. Na Fig. 35 ¢
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Figura 34: (a) Espectro de energia dos niveis excitonicos e (b) entropia de von Neumann
como fungao do campo elétrico aplicado, considerando Q = 4 meV e hw; = EY} =
1315.4 meV. Em ambos graficos foi considerado Vy = 0.08 meV, T, = 207}, = 2 meV,
VXX = -5 meV, d = 8.4 nm.

mostrado o espectro nesta regiao de campo afim de evidenciar o anticruzamento entre os
estados indiretos. Os estados restantes estao energeticamente muito separados e nao sao

mostrados aqui.

Podemos usar o procedimento para a obtencao de um hamiltoniano efetivo mostrado
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Figura 35: Espectro de energia como fun¢ao do campo elétrico aplicado, evidenciando os
anticruzamentos na regiao de Fj. Foram considerados os mesmos parametros da Fig. 34.

no Apéndice A onde neste caso projetamos fora do hamiltoniano (10.1) os estados de
éxcitons diretos e o estado de biéxciton molecular, para reduzir esta matriz 6 x 6, em um
hamiltoniano 3 x 3. E possivel mostrar claramente os termos efetivos que originam os
anticruzamentos mostrados na Fig. 35, entre os estados indiretos e entre cada uma destes
estados excitonicos com o estado fundamental. Os elementos de matriz do hamiltoniano

efetivo que evidencia tais acoplamentos, sao dados por:

- 1 1
o - o7 (L4 )

o
00

=]

) ar, [ 1 1 L, [_ 1 !
XoolHI X!y = == [ —=— -
(Xoo | H]Xor) 2 ( 500+559_AF—5?9>+ 2 ( 553+539_AF_566>

~ QT; 1 1 QT 1 1
XOO H XOl — h _ ¢ _—



114

(Xo1 [H|Xop) &9 e 5(1)?_AF—5?(1J o 559—AF—555

5 T.T;, 1 1
X0 XY = =
Kot lH1X30) 2 (559—AF—5?9+5%+AF—59?>

+TeTh 1 n 1
2 (510—AF—511 do1 —I—AF—511
01 00 10 00

XOMH|XOY = o1 + Ap + Tez + 1 104
< 10| | 10> 10 F (5(1)(1) — Ap — 5(1](1) " 53? —Ap - 6(1)(1) ( )

Através do hamiltoniano efetivo H (10.4), demonstramos que ha um acoplamento
efetivo entre os estados | X)), | XT) e | X)), onde termos de tunelamento T, e T}, sao os

responsaveis pelo acoplamento entre os estados de éxcitons indiretos.

Como mencionado no capitulo anterior (7), medidas quanticas como a I-concurrence e
a negatividade permitem quantificar o emaranhamento de sistemas puros bipartites cons-
tituidos por subsistemas de dimensoes maiores que 2. A negatividade por sua vez, é uma
boa medida de emaranhamento para sistemas puros ou mistos, e é baseada no critério
de separabilidade de Peres-Horodecki (ZYCZKOWSKI et al., 1998). Seu valor é calcu-
lado através da soma dos autovalores negativos da matriz transposta parcial do operador
densidade p, que descreve um estado quéantico. Esta medida mede portanto, o quanto
um dado estado p falha ao satisfazer ao critério de separabilidade de Peres-Horodecki, e
pode ser calculada através da expressao (7.17). Em nosso modelo a negatividade pode ser

calculada a partir da matriz transposta parcial do elétron (ou do buraco), pTe(7).

Em relagao ao valor maximo da negatividade associado a um estado maximamente
emaranhado, é bem conhecido na literatura que para um sistema de dois qubits, a con-
corréncia C(p) e a negatividade N (p) sdo iguais e tém o valor maximo 1(MIRANOWICZ;
GRUDKA, 2004). Contudo, para subsistemas de dimensoes maiores que 2, o valor méa-
ximo de N (p) e C(p) dependem da dimensdo d de cada um dos subsistemas emaranha-
dos (GAO; FEI, 2008). No caso da medida I-concurrence, sabemos que ela exibe um valor
maximo de C7"* = /2 (1 — é), onde converge para um valor de v/2, para sistemas de
grandes dimensoes (RAI; LUTHRA, 2005). Deste modo, como no modelo aqui descrito
dim = 4, o valor da concurrence para um estado maximamente emaranhado em nosso

sistema ¢ Cy(pen) = /3/2 ~ 1.225. A medida C; pode ser facilmente calculada se a

matriz reduzida de uma das partes constituintes é conhecida, cuja formula é dada pela
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equagao (7.15).

Com o objetivo de quantificar o emaranhamento excitonico obtido para o sistema
de seis niveis, em relacao a um estado maximamente emaranhado computado através da
negatividade quando dim = 4, calculamos através da equagao (7.15), a concurrence para
o sistema aqui descrito. Como nao estéd bem definido na literatura qual o valor maximo da
negatividade quando dim > 2, calculamos C(p.n) € N (per) como fungao do tempo para
um regime de parametros no qual é possivel obter um estado maximamente emaranhado e
assim, comparamos qual o valor de negatividade esté associado ao valor maximo de 1/3/2

para concurrence.

A matriz densidade do sistema quéantico global, neste caso dada por:

Peh = Pe & Phs

descreve um estado maximamente emaranhado sempre que as matrizes reduzidas pe)
obtidas através do traco parcial de pen, peny = Trn(e)[pen], descreverem uma mistura
estatistica. Neste modelo onde dim = 4, quando o sistema global estiver em um estado
maximamente emaranhado, peny = 1/4. Isto significa que o estado do sistema global de
dois qudits esta em um estado puro, ou seja é exatamente conhecido, porém nao se pode
obter nenhuma informacao a respeito do estado quantico de qualquer um dos subsistemas

individuais. Para nosso sistema, um exemplo de estado maximamente emaranhado, é

dado por:
1
o) = 2 (100). ® [00), + [01), ® |10), 4 |10). @ |01), + [11), ® |11),)
1
= 7 (1XG0) + [Xor) + [ Xio) + [X11) (10.5)

Nas Fig. 36(a) e 36(c) apresentamos nossos resultados da evolugao temporal das proba-
bilidades de ocupacao para cada um dos seis niveis, considerando como estado inicial do
sistema, o estado fundamental | X)) e o estado maximamente emaranhado |¢T) (10.5), res-
pectivamente. Ja nas Figs. 36(b) e 36(d) foram graficados as medidas de emaranhamento
C(pen) € N (per) como fungao do tempo (linhas vermelhas e pretas respectivamente). Em
ambos os casos, Figs. 36(a) e 36(c), observamos oscilagdes de Rabi entre os estados dos
sistema, contudo os valores de ocupacao de cada um dos niveis dependem do estado inicial
considerado. Nas Figs. 36(b) e 36(d) notamos que C'(pen) e N (per) oscilam coerentemente
com o tempo e que apesar de assumirem valores maximos diferentes, como é o esperado
ja que dim = 4, as medidas de emaranhamento apresentam valores maximos para os

mesmos valores de tempo e exibem uma dependéncia bem similar com o tempo. Como
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Figura 36: Probabilidade de ocupagao dos seis niveis excitonicos como funcao do tempo,
considerando diferentes estados iniciais [¢(t = 0)). Em (a) |¢(t = 0)) = | X{0) e (¢) |[¢(t =
0)) = |¢1). Nos graficos (b) e (d) foram ilustradas C(pes) (linha vermelha) e N (pep)
(linha preta) como func¢éo do tempo considerando respectivamente os estados iniciais das
Figs. 36(a) e (¢). Em todos estes resultados consideramos o valor de campo F' = Fj e o
laser ressonante com o estado | X{?). Em relagao aos parametros do hamiltoniano foram
usados 2 = 10 meV |, T, = 207}, = 0.02 meV, Vi = 0.08 meV.

mencionado anteriormente, verificamos que o valor maximo de C(pp) ¢ de 1/3/2 ~ 1.22
(como pode ser verificado na Fig. 36(d), C(t = 0), onde o estado inicial ¢ maximamente

emaranhado), enquanto N tem o valor maximo de 1.5.

Quando a interagao do sistema com o ambiente externo é considerada, sua evolucao
e consequentemente o grau de emaranhamento existente sao diretamente afetados por
processos de decoeréncia, que passa a ser descrito por um sistema aberto. E importante
ressaltar que devido ao fato do nosso modelo descrever um sistema bipartite de dois qudits,
medidas comunentes usadas na literatura para quantificar o emaranhamento de sistemas
mistos bipartites, como concurrence (dada pela expressao (7.11)), ndo podem ser usadas
em nosso caso. Neste contexto, investigaremos na secao 10.2.2 o grau de emaranhamento

excitonico quando processos dissipativos sao considerados na dinamica do sistema, através
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da negatividade N (pep).

10.2.2 Sistema Aberto

Com o intuito de investigar os efeitos do ambiente sobre os estados de éxcitons con-
finados em pontos quanticos assim como quantificar seu emaranhamento quando os pro-
cessos de decoeréncia estao presentes, consideramos como fontes de decoeréncia canais
de dephasing puro (7;) e recombinagao radiativa do par elétron-buraco (T'). Calculamos
a evolucao da populacao para cada um dos niveis através da equacao mestra escrita na
forma de Von-Nemman Lindblad (8.5). O operador de Lindblad que descreve os processos

dissipativos considerados em nosso modelo é da seguinte forma:

. IN% C o o o o o
L(p) = Z 70 (207_,001 —ololp— poi_aj_) +p (20pol — ololp — polol)
J

+ZF
k

M‘ON

<2alipaf_ — O{T_O'Ep — pa_lf_ali) +r (205;)0]; —orotp— pofo’f) ,(10.6)

sendo FOD(I) a taxa de decaimento radioativo dos estados de éxcitons diretos (indiretos) e

(1) estd associado ao processo de dephasing puro associado a cada um dos niveis excito-

nicos. Os operadores o7, o/ e o7 sao: [7)(X$G |, |X50) (4] e |7)(j| respectivamente, onde

|7) representa os estados diretos (|X%), | X)) e o estado de biéxciton molecular (| X{1)).
Enquanto que os operadores o¥, 0% e o¥ sao: |k)(X{|, | X00) (k| e |k) (k| respectivamente,

sendo |k) cada um dos estados de éxcitons indiretos (| X30), [ X52)).

Em nosso prévio trabalho (BORGES et al., 2010) mostramos que sob um apropriado
conjunto de parametros, ao incluir efeitos de perda ha a formacao de um estado assintético
com alta populacao no estado de éxciton indireto. Este estado por sua vez, tem um tempo
de vida muito maior do que de um estado de éxciton direto (I'; &~ 1073I'p) e se apresenta
protegido contra processos de decoeréncia. Afim de investigar se é possivel obter um
estado protegido ao incluir processos dissipativos, investigamos a dinamica dos estados
excitonicos para o valor especifico de campo F7, no qual os estados de éxcitons indiretos

estao fortemente acoplados.

Na Figs. 37(a) e 37(b) graficamos a populac¢do de cada um dos seis niveis excitonicos
como funcao do tempo para F' = F7, considerando dois regimes diferentes, {2 = 4 meV e
2 = 10 meV. Podemos verificar através deste resultado, que para tempos suficientemente

longos (¢t >> 1/I'p) as ocupagoes dos seis niveis tornam-se estacionarias. Como o valor do
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Figura 37: Populagao dos estados de éxcitons como fungao do tempo, considerando (a)
Q2 =4meV e (b) Q=10 meV . Ambos os graficos foram calculados para F' = Fj e
I'p = 10°T; = 10 peV. Os outros parametros do hamiltoniano foram os mesmos usados
na Fig. 34.

campo elétrico F' = F garante que os éxcitons indiretos sejam ressonantes, verificamos que
ambos sao significativamente populados. Além disso, comprovamos na Fig. 37(b), onde o
acoplamento 6ptico é consideravelmente maior que as taxas de tunelamento (Q > T,,T},)
que os valores das probabilidades de ocupagdo associadas aos estados | XJY) e | X%) sdo
praticamente iguais, e o estado assintético do sistema possui uma alta populacao dos
estados de éxciton indiretos P = Por ~ 0.48, ¢ uma pequena contribuicao do estado
fundamental. Esta caracteristica é bastante interessante, ja que o estado assintético do
sistema pode ser escrito como uma mistura de dois estados protegidos em relacao aos

processos de decoeréncia considerados.

Analisando ainda a matriz densidade para esta configuracao de parametros, verifica-
mos que o estado assintotico do sistema apresenta uma fidelidade de 96 % em relacao ao
estado puro escrito como a superposigao, [¢,) = \/Li (1 X00) + | X3D)). Neste caso, a medida
de fidelidade em relagao ao [1,) pode ser calculada por:

F = Tr(paupi)u (107)

onde p, = [10q) (4| € p; correspondem ao operador densidade do sistema no regime esta-

cionério, sob as condigoes da Fig. 37(b).

Desta forma, temos particular interesse no grau de emaranhamento entre os estados de

éxciton quando este valor de F7 é considerado, ja que na regiao de campo elétrico proxima
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a este valor hé a formagao de um estado assintotico, que dependendo da razao entre os
outros parametros do hamiltoniano (10.1), pode ser representado como uma superposigao

apenas de estados indiretos, os quais tém um longo tempo de vida.
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Figura 38: Probabilidade de ocupagao no regime estacionario como funcao do campo
elétrico, considerando o mesmo regime de parametros do hamiltoniano usados na Fig. 34
e FD = 103F[ =10 ,ueV.

Com o objetivo de investigar com mais detalhes o estado assintotico no sistema aberto,
denotado por [i,), graficamos na Fig. 38 a probabilidade de ocupagao para cada um
dos estados da base excitonica no regime estacionario, como fun¢ao do campo elétrico.
Neste figura consideramos €2 = 4 meV, que por sua vez corresponde ao mesmo regime
optico da Fig. 34, na qual foi mostrado o grau de emaranhamento dos autoestados do
sistema. Podemos identificar claramente dois diferentes regimes. No intervalo de campo
—6 kV/ecm < F < 8 kV/cm os estados com maior ocupagao sao os estados de éxcitons
indiretos e o estado fundamental possui um baixo valor de ocupacao. Verificamos ainda
que exatamente para valor de campo F7, os estados de éxcitons indiretos apresentam

iguais probabilidades de ocupacao.

Para valores de campo fora deste intervalo, o estado fundamental é significativamente
ocupado (ng ~ 0.95), enquanto os estados de éxcitons diretos possuem uma pequena
populagao. Afim de investigar se o estado estacionario exibe alguma assinatura dos auto-

estados do hamiltoniano (10.1), calculamos a fidelidade dada pela equagao (10.7), onde &
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Figura 39: Fidelidade do sistema no regime estacionario em relacao a cada um dos seis
autoestado como fung¢ao do campo elétrico, considerando o mesmo regime de parametros
do hamiltoniano usados na Fig. 34 e I'p = 103" = 10 peV.

possivel mensurar o quao préximo o sistema misto no regime estacionério, dado pelo ope-
rador densidade p, , esta dos autoestados do sistema (|1);)). Neste caso, p; € o operador
densidade associado a cada um dos seis autoestados, p; = |1;)(¢;|. As fidelidades de p,

em relacao a cada um dos autoestados do sistema sao mostradas na Fig. 39.

Verificamos através da Fig. 39 que assim como no resultado anterior, Fig. 38, h4 uma
mudanca significativa no comportamento da fidelidade na regiao de campo compreendida
no intervalo —6 kV < F' < 8 kV. Fora deste intervalo, observamos que ao incluir processos
de decoeréncia o sistema evolui para um dos autoestados do sistema apresentando uma
fidelidade méxima, F = 1. Analisando nossos resultados, verificamos que este autoestado

denotado por |15), é escrito como uma combinagao linear dos estados da base dado por:
5 5 5
) = &7 1XG8) + ¢ 1Xo5) + e [ X3Y),

onde \055)\ > |c§5)|, \c§5)\. Portanto, o estado assintotico nesta regiao ¢ um dos autoesta-
dos do sistema que apresenta uma amplitude de probabilidade alta associada ao estado

fundamental | X)), o que esta de completo acordo com o resultado mostrado na Fig. 38.

Analisando agora a fidelidade no regime de campo compreendido no intervalo —6 kV <

F < 8 kV, verificamos que a fidelidade em relacao ao autoestado |¢5) diminui enquanto



121

a fidelidade associada ao autoestados [14) e |1)g) aumenta. Para o valor de campo F; no

qual F; possui seu valor maximo, temos que estes autoestados podem ser escritos como:
4 00 4 0 4 0
a) = )X + S X0 + VX%,

6 6 6
) = A1 X5 + X80 + X%,

Neste caso temos que no autoestado |¢4), os estados de éxcitons indiretos possuem uma
amplitude de probabilidade maior, enquanto que em [¢)s) 0 estado que possui maior con-
tribuigao é o estado fundamental | X{). Nesta regiao portanto, o estado assintético do
sistema é uma combinagao dos autoestados [¢4) e |1)g) que por sua vez, sdo combinagoes
lineares do estado fundamental e dos estados de éxcitons indiretos. Desta forma, pode-
mos concluir que na regiao de campo F7, onde ocorre o anticruzamento entre os estados
| X30) e | X)), o sistema evolui para um estado assintético que possui uma significativa
contribuicao dos estados de éxcitons indiretos e apresenta por sua vez, uma alta fidelidade

em relacao a um dos autoestados do sistema.

O que é relevante é observar se o grau de emaranhamento é protegido dos efeitos da
decoeréncia, quando o sistema se encontra no regime assintotico. Para quantificar e carac-
terizar o grau de emaranhamento excitonico sob o efeito de processos associados a emissao
espontanea e dephasing puro, utilizamos uma medida que quantifica o emaranhamento

para sistemas puros e mistos, conhecida como negatividade N (pep)-

Como as populacoes no regime estacionario sao também bastante influenciadas pela
razao entre os acoplamentos 6pticos e tunelamento dos portadores entre os pontos €2/ Temn,
consideramos T, = 207}, = 2 meV e representamos graficamente na Fig. 40 a negatividade
do sistema no regime estacionario para diferentes valores de €2 como funcao de F', conside-
rando a mesma configuragao de parametros daqueles considerados na Fig. 34 (BORGES
et al., 2010). E importante ressaltarmos, que para |F| > 35 kV/cm, a amostra estu-
dada atinge o regime de fotocorrente onde os portadores tendem a escapar da molécula
tunelando para fora da nanoestrutura. Na Fig. 40 é mostrado o grau de emaranhamento
excitonico através da negatividade em um intervalo de —35 kV /em < F' < 35 kV /cm, que
apresenta um pico central para o valor de campo elétrico F;. Comparando com os resulta-
dos obtidos da anélise do emaranhamento dos autoestados do sistema fechado, calculado
através da entropia de von Neumann (Fig. 34), concluimos que como o estado assintético
é uma superposicao dos estados de éxcitons indiretos, o pico associado ao alto grau de
emaranhamento em F; é também robusto aos processos de decoeréncia e portanto, esta

presente no resultado mostrado na Fig. 40. Este comportamento portanto, explica o fato
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Figura 40: Negatividade como fun¢ao do campo elétrico no regime estacionario, consi-
derando: (a) @ =2 meV, (b) Q =4 meV e (¢) 2 = 10 meV. Foram usados os mesmo

parametros da Fig. 34.

de que o grau de emaranhamento calculado para o regime assintotico através de N (pen),

exibe o mesmo pico central para os autoestados através de S(pep), no campo F7.

Definido o valor do campo de interesse, F}, exploramos a dependéncia do valor da
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Figura 41: Negatividade como funcao da frequéncia de Rabi ) no regime estacionario,
para F' = Fj. Nesta figura consideramos os mesmos parametros da Fig. 34.

negatividade como fun¢ao do acoplamento 2. Na Fig. 41, mostramos os nossos resulta-
dos, onde verificamos que a negatividade assume seu valor maximo para {1 ~ 4 meV.
E interessante observar que, mesmo considerando valores baixos de € (laser de baixa

intensidade), o grau de emaranhamento nao é nulo.

Deste modo, comparando este valor maximo obtido N’ = 1.5, com o valor maximo
de N obtido no regime estacionario mostrado na Fig. 41 (N ~ 0.88, para 2 ~ 4 meV),
encontramos como resultado uma configuracao de parametros onde o estado assintotico
¢ significativamente emaranhado, cerca de 60 % do valor méaximo possivel de emaranha-

mento para um sistema de dim = 4.

Até agora investigamos o emaranhamento excitonico no regime estacionario para o
valor de campo F' = F}, onde os estados indiretos se anticruzam. De acordo com a
equacao (10.3), este valor de campo depende inversamente da disténcia d entre os pon-
tos. As taxas de tunelamento T, e T}, que sao responsaveis pelo anticruzamento entre
| X30) e | XP8), também dependem fortemente da distancia entre os pontos. Deste modo,
afim de encontrar uma configuracao de parametros na qual o grau de emaranhamento
¢ o maior possivel no regime assintotico, analisamos o comportamento da negatividade
considerando diferentes valores de d. Experimentalmente, isso significa avaliar o grau de

emaranhamento para amostras com diferentes espessuras da barreira entre os pontos.
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Figura 42: (a) Negatividade como fungao da espessura d da barreira entre os pontos para
o valor de campo elétrico onde os estados | XJY) e | X3) se anticruzam. No eixo superior
estao os valores de campo Fj correspondentes para cada valor de d. (b) Dependéncia das
taxas de tunelamento 7, linha preta, e 7}, linha vermelha com d. (c) Valores de campo
elétrico nos quais os estados indiretos se anticruzam como funcao de d.

Na Fig. 42(a) ¢ mostrado o valor da negatividade N(p.;,) como func¢ao da espessura
da barreira entre os pontos considerando diferentes valores de (), para o valor de campo
elétrico no qual os estados de éxciton indiretos | X?) e | X92) se anticruzam. Como para
cada valor de d, h4 um valor de F} e as taxas de tunelamento dependem fortemente da
distancia entre os pontos, mostramos nas Figs. 42(b) e 42(c) Fy, T), e T, como funcao de
d. Verificamos através da Fig. 42(a) que para d ~ 7 nm e Q = 10 meV que a negatividade
assume um valor igual a N'(pep,) ~ 1, que corresponde cerca de 67 % do valor maximo da

negatividade para um sistema de dim = 4.

Afim de verificar para quais regimes de parametros o emaranhamento entre elétron-
buraco é optimizado, é mostrado graficamente na Fig. 43 uma mapa de cores associado
ao valor de NV (pep,) como fungao de € e da separacao d entre os pontos. Nesta figura foi
calculado o valor da negatividade para os valores de F7j, e das taxas de tunelamento T, e

T}, correspondente com cada distancia d.

Através deste resultado (Fig. 43), é possivel identificar uma regiao relativamente ampla
(regido de cor amarelo mais claro) no qual o emaranhamento atinge valores alto (~ 1)

para este sistema. Assim, nossos resultados mostram que exatamente quando os estados
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Figura 43: Negatividade como funcao de €2 e da espessura, d da barreira entre os pontos
para o valor de campo elétrico onde os estados | X?) e | X73) se anticruzam.

| X08) e | X{9) sdo ressonantes, o sistema vai para um estado assintético que apresenta um

alto grau de emaranhamento quantificado através de N (pep).

10.3 Conclusoes

Nossos resultados associados ao emaranhamento excitonico da molécula mostram que
controlando parametros como: a frequéncia do laser incidente e o campo elétrico externo,
o sistema evolui para o regime estacionario onde os estados assintoticos induzidos pelos
mecanismos dissipativos sao os estados de éxcitons indiretos. Estes estados por sua vez,
apresentam um tempo de vida apreciavel e sao robustos contra processos de decoeréncia.
Investigando o emaranhamento excitonico deste sistema, nos identificamos regimes base-
ados em condigoes realisticas onde este estado estacionério dado pela sobreposicao dos

estados de éxcitons indiretos possui um alto grau de emaranhamento.



126

11 Conclusoes gerais e perspectivas
futuras

Neste trabalho nos investigamos as propriedades Opticas e correlacoes quanticas em um
sistema formado por dois pontos quéanticos assimétricos verticalmente crescidos. Através
de um campo elétrico aplicado na direcao de crescimento da nanoestrutura é possivel
selecionar o tipo de portados que tunela, resultando na formacao de estados de éxcitons
indiretos nos quais a fun¢ao de onda do portador (elétron ou buraco) é delocalizada
sobre os dois pontos quanticos. Desta forma, pontos quanticos duplos sob incidéncia de
radiacao coerente constitui um sistema no qual é possivel criar uma estrutura de muitos

niveis excitonicos.

Descrevemos teoricamente a dindmica dissipativa dos estados de éxcitons de caréter
direto e indireto através da equacao mestra escrita na forma de Von-Neumann Lindblad,
e consideramos como processos de decoeréncia o decaimento espontaneo da populagao
excitonica devido & recombinacao do par elétron-buraco, e processos de dephasing puro
causados pela interacao de Coulomb dos portadores confinados nos pontos com outros

portadores delocalizados na barreira do material.

Afim de investigarmos as propriedades 6pticas do sistema devido a incidéncia de cam-
pos eletromagnéticos, calculamos a fungao de susceptibilidade 6ptica linear como fungao
da frequéncia do campo de prova, que por sua vez, foi obtida a partir dos elementos da
matriz densidade associados as transi¢oes dpticas envolvidas no regime estacionario. Nos-
sos resultados mostraram a aparigao de um regime de transparéncia 6ptica induzida pelo
tunelamento entre os pontos (TIT) e demonstramos o controle de diversos regimes 6pti-
cos como dubletos de Autler-Townes, TIT e tripletos tipo Mollow. Identificamos ainda
para qual regime de parametros o indice de refragao experimenta uma mudanga acentu-
ada, acarretando na reducao da velocidade de grupo exatamente na regiao que os pontos
quanticos se tornam transparentes ao laser de prova. Além disso, no mesmo sistema in-

vestigamos a resposta Optica devido a acao de laser polarizado e considerando a interagao
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de troca que ¢é intrinseca ao sistema. Ja que a interagao de troca remove os diversos niveis
de degenerescéncia entre os estados excitonicos brilhantes e escuros, mostramos a apari-
¢ao de novos canais de interferéncia quantica estabelecidos pelo tunelamento de buracos
entre os pontos. Deste modo, nossos resultados mostram que este sistema semicondu-
tor tem uma rica e controlavel resposta 6ptica, onde através do controle apropriado de
pardmetros como o campo elétrico externo, polarizacao e intensidade do laser incidente,
o tunelamento coerente de portadores entre os pontos pode estabelecer eficientemente

processos de interferéncia destrutiva entre caminhos épticos.

No contexto de correlagoes quanticas, quantificamos o emaranhamento excitonico
através das medidas entropia de von Neumann e negatividade, para o sistema fechado
e misto, respectivamente. Demostramos a relagao entre os anticruzamentos observados
no espectro de autovalores dos estados excitonicos como fun¢ao do campo elétrico, com
o grau de emaranhamento entre elétron e buraco. Evidenciamos uma regiao de campo,
associada a mistura entre os estados de éxcitons indiretos no qual o grau de emaranha-
mento se apresenta robusto aos processos de decoeréncia. Através da anélise de nossos
resultados identificamos regimes de parametros onde o estado assintotico do sistema é um

dos seus autoestados que possui, por sua vez, e um significativo grau de emaranhamento.

Naturalmente, o passo seguinte na investigacao do controle 6ptico para processamento
quantico de informagao em moléculas artificiais é incluir os efeitos do acoplamento hiper-
fino com o ensemble de spins nucleares. Além disso, como perspectiva futura pretendemos
demonstrar a implementagao de memorias quanticas 6pticas neste sistema utilizando o
efeito luz lenta no regime de transparéncia induzida, e mapear indiretamente através da
interacao hiperfina, estados quénticos de fotons em estados de spins nucleares presentes
na rede da nanoestrutura semicondutora. Ainda no contexto de informagcao e computagao
quantica este sistema pode ser usado para a implementacao de portas logicas através da
incidéncia de pulsos ultra-rapidos, tanto no regime de fotoluminescéncia como no regime

de fotocorrente.
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APENDICE A - Hamiltoniano efetivo

Consideremos um Hamiltoniano escrito da seguinte forma:
H=Hy+ \V, (A.1)

onde Hj, corresponde a um hamiltoniano nao perturbado independente do tempo, en-
quanto AV representa o acoplamento descrito como uma pequena perturbagao (A é um

parametro adimensional).

Neste apéndice consideramos a situacao na qual Hy tem seus diversos niveis de ener-
gia F;, agrupados, onde ¢ representa os diferentes niveis de energia pertencente a cada
subgrupo «, que sdo por sua vez bem separados em energia (COHEN-TANNOUDJI,
DUPONT-ROC; GRYNBERG, 2004). Deste modo, temos a seguinte equagao de autova-

lores:

HQ’?:,CK> = Eia|’i,()é>. (A2)

Assumindo diferentes subgrupos de niveis de energia « e 3, temos a relagao:
|Eia — Ejo| << |Eia — Eig|, (A.3)

com « # 3.

O acoplamento expresso pelo operador V' acopla os niveis dos diferentes subgrupos.
Assim, se A é suficientemente pequeno, a condi¢ao (A.2) pode ser escrita em termos da

perturbacgao da seguinte forma:
(i, | \V|7, B) << |Eia — Ejgl. (A4)
Com o intuito de construir um hamiltoniano efetivo H.; que descreve o acoplamento

entre niveis do mesmo subgrupo a projetando fora os estados associados a um outro

subgrupo  bem separados em energia dos niveis Ej,, ou seja, (j, a|Hcf|i, 3) = 0 para



129

a # [, usamos a transformagao unitaria,
H.p = e He ™, (A.5)

sendo S = ST e H o hamiltoniano expresso na equacio (A.1). Expandindo S em termos

da perturbacao A:
S =ASW £ 2283 ¢ Ang™), (A.6)

onde nos assumimos que Hy é diagonal na base {|i, a)}.

Usando o Lemma de Baker-Hausdorff, temos que (SAKURAI, 1994):
1 1
Hep=H+[iS, H] + E[iS’ [iS, H]| + y[iS, [2S, [iS, H]|| + - . .. (A.7)

Por fim, substituindo a equagao (A.6) na equagao (A.7) obtemos a seguinte expressao

para H.;r em termos de A,
Hef - H() + W, (AS)

sendo W = AH + N HS + ..+ 3wHD 1.

Deste modo, afim de calcular S nos igualamos os termos das equagoes (A.7) e (A.8)
com mesmo ordem de A. Considerando os termos de primeira ordem em A, temos a

seguinte equacao:

(i, al AHLP[i, B) = (i, | ([iS™), Ho))li, B) + (i, a| AV]i, B) = 0, (A.9)

(1)

ja que os elementos de matrizes He} entre dois estados de diferentes subgrupos o # f3

sao iguais a zero. Usando a equagao de autovalores (A.2), temos que:

(1.0l AV13.5)
e para o
(i, 2] ASW|j, 8) = { BT 1 PATA Q7

, para o = 8

Deste modo, temos que os elementos de matriz de H.; para um dado subgrupo «, até

segunda ordem em A é dado por:

(i,alHeplj, ) = Eiadi; + (i, a[AV]j, o) (A.10)

1 ! :
S Y (G al AV Ik, ) (k4| AV i
-|—2 (i, a[ AV |k, )k, y[AV i, o) {Ez — By i Ejo — Eiy
kn#a

+O(N),

onde os estados representados por |k, ) sdo os estados que sao projetados fora do hamil-

toniano (A.1). O primeiro termo do lado direito da equagao (A.10) descreve os niveis de
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energia F;, nao perturbados, o segundo termo representa o acoplamento direto entre os
niveis |i, @) e |i, ), enquanto o ultimo termo descreve o acoplamento indireto entre estes
dois niveis devido a todos os niveis |k,v) do outro subgrupo . Este tltimo termo por

sua vez, tem a mesma estrutura de um termo de perturbacao de segunda ordem.
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