Propriedades Opticas Lineares em Pontos QuAnticos de
PbTe

Linear Optical Properties in PbTe Quantum Dots

Silvio José Prado
Faculdade de Ciéncias Integradas do Pontal - FACIP - UFU, Uberlandia, MG
sprado@pontal.ufu.br

Resumo: Neste trabalho, estudam-se teoricamente, as propriedades Opticas lineares,
como o coeficiente de absor¢io, a funcgio dielétrica e o indice de refragdo, em um
ponto quanticos esférico e semi-esférico de PbTe. Com o objetivo de compreender
como a mudanga de geometria e de tamanho afetam as propriedades lineares, foi re-
alizado um estudo sistematico dos autovalores de energia, das fun¢des de onda e das
simetrias dominantes dentro do modelo k.p 4x4 de Kane-Dimmock. Os resultados
obtidos mostram a possibilidade de se controlar tanto a fungdo dielétrica quanto o in-
dice de refragdo, por meio da constante de espalhamento homogéneo e do tamanho

e da geometria do ponto quantico.
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Abstract: In this work it is studied theoretically the linear optical properties such as
absorption coefficient, the dielectric function and the index of refraction quantum
dot in a spherical or semi-spherical PbTe. In order to understand how the change
in geometry and size affects the linear properties, we performed a systematic study
of the energy eigenvalues, the wave functions and symmetries within the dominant
model 4 x 4 k.p Kane-Dimmock. The results show the possibility of controlling both
the dielectric function and the refractive index through the constant homogeneous

scattering and the size and geometry of the quantum dots.

Key words: dielectric function; optical-absorption; quantum dot; refractive index.

Recebido em 13/08/2013 - Aceito em 28/02/2014.
RECEN 15(2) p. 181-193 jul/dez 2013 DOI: 10.5935/RECEN.2013.02.02




Revista Ciéncias Exatas e Naturais, Vol.15, n°® 2, Jul/Dez 2013

1 Introdugio

Vidros dopados com pontos quanticos semicondutores (PQSs) do tipo IV-VI, tais
como, PbS, PbSe e PbTe sio bons candidatos para dispositivos de comunicagdo 6p-
tica [1], devido ao gap de energia pequeno, grande nio-linearidade dptica e tempo
de resposta ultra-rapido. Outra vantagem ¢ a possibilidade de controlar através do
confinamento quantico o gap Optico destes materiais, nas regides de 1300 a 1500 nm,
partindo, por exemplo, do gap do PbTe que ocorre na regido de 6500 nm a 4.2 K [2].

Neste trabalho, realiza-se um estudo dos efeitos do confinamento quantico e da
geometria em pontos quanticos esféricos (PQEs) e semi-esféricos (PQSEs) de PbTe,
sobre as propriedades Opticas lineares tais como, a fungdo dielétrica, que determina o

comportamento optico dos semicondutores e o indice de refragdo [3].

2 Teoria

Os membros da familia cristalina dos sais-de-rocha, tais como, PbTe, tém gap di-
reto no ponto-L e as energias tém degenerescéncia quadrupla. O fundo da banda de
condugio tem simetria L e o topo da banda de valéncia tem simetria L do grupo
D;. Tsso corresponde a situagdo oposta observada em materiais blenda de zinco III-V
ou II-VI, pois, neste caso, a fungio de Bloch da banda de valéncia exibe simetria do
tipo-s, enquanto que fung¢io de Bloch da banda de condugo tem simetria tipo P,
onde z representa a diregdo (111) da rede ctibica [4]. O Hamiltoniano total do sis-
tema ¢ H = Hj, ,+ V, onde H}, , ¢ o Hamiltoniano k.p, de Kane-Dimmock [5] para
semicondutores IV-V], ligeiramente modificado para explorar as geometrias esférica

e semi-esférica,
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as massas efetivas dos elétrons e buracos, enquanto que P; e P, sio os parametros

de acoplamento anisotrdpico condugio-valéncia de Kane-Dimmock para as direcdes
ST . ~ . a

longitudinal e transversal. Os operadores P, e P, = P, +iP, sio definidos como 7,

e <i + i) e my é a massa do elétron livre.
dx dy 0

Um conjunto completo de autofung¢des para o Hamiltoniano total pode ser cons-
truido em termos das fung¢des periddicas de Bloch |/,],) proximo do ponto-L, e das
fungdes envelope. Para o confinamento esférico, expandimos os espinores de quatro-

componentes em dois subespagos com a forma geral,

M M —
C, 2L(2L+1)f n,2L(2L+1) |L T
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Para o modelo esférico, esses estados satisfazem a condi¢io de contorno,
$1r(R) = 0 no raio do ponto e a fungdes componentes tém a seguinte forma
LEr, Q)= A, 17,(kE 7)Y (), onde A, ; é a constante de normalizagio da fungio
de Bessel esférica; j; (x) e Y} (£2) sio os harménicos esféricos [6]. Os subespagos sio
construidos como uma combinagio especial de fungdes pares (£ '1(7)) ou impares
(fn/l"ILH(r)) com ntimero de onda kL = uL /R, onde ul é o n-ésimo zero de j, (x) =
0. Para o PQSE, os estados devem satisfazer a condigdo de contorno ¢ i (r,0 =
7 /2,¢)=0, a qual restringe os valores dos nimeros L e M para: |L —M|= ndmero
impar [7]. Os estados pertencentes aos subespagos I (I) tém paridades diferentes do

caso esférico e os subespagos tém a seguinte forma:

M —
n 2L(2L+1)f 2L(2L+1) |L )
cM M ILF )
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2.1 Absorgio optica

Na aproximagio de dipolo elétrico, a forga do oscilador ¢ uma combinagio dos
elementos de matriz das transigdes Opticas,
A A
e.P
A A
e.P

/~‘j/>+

(il frr) (o i @
.

(i1 1) (s

A
Aqui, € ¢ o vetor de polarizagio da luz, P ¢ o operador momentum, f; e u; sdo

A A
e.P

(¢ [ jns) =

a fun¢do envelope e a fungio periddica de Bloch no ponto L para cada portador j en-
volvido, respectivamente. O primeiro termo do lado direito da expressdo (4) permite
obter as regras de selegio para as transi¢des interbanda, e o segundo termo esta re-
lacionado com as transi¢des intrabanda. Assim, para o caso intrabanda, a expressio
< pil ]»/> = &, ; permite transi¢Ges entre estados pertencentes a mesma banda de
energia com diferentes simetrias quando o termo < fiy )é.f’| i, f> # 0 para uma dada
polarizagio.

Este trabalho esta focado nas transi¢3es interbandas, ou seja, no primeiro termo
da expressdo (4), assim, o conjunto completo das regras de selegio é obtido dos pro-
dutos ndo nulos dos elementos de matriz 7, ,&; ; 11, ,/, onde I, , = <fea | fha) éa
integral de overlap das fung¢des envelope elétron-buraco, permitidas pelas transi¢Ses
&p

dependentes do tamanho e obtidos da integra¢do das fungdes de Bloch. As transi-

interbanda a — 4’ e 11, = <Mﬂ ua,> que sdo os elementos de matriz de dipolo

¢Oes permitidas entre estados pertencentes aos subespagos de Hilbert, descritos pe-
los espinores (2) e (3), sio determinadas da dependéncia angular das fun¢des de onda

M (r,92). Devido as diferencas no momento angular L dos espinores de elétrons e
buracos, as transi¢des permitidas ocorrem somente entre estados inicial (buraco) e
final (elétron), pertencentes a subespacos de Hilbert diferentes (I = I7 ou I] = I

P pa¢
para a luz incidente com polarizagio linear 777, na geometria esférica, e na geometria
semi-esférica, as transi¢bes ocorrem entre estados pertencentes a0 mesmo subespago.
Além disso, devido a conservacio do momento angular total F, (F, =L_ 4] onde z
z z z z

¢ a componente do momento angular total F=L+S), entre os estados inicial e final,

exige que AM =0e AL = =1 para 7”.
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O espectro de absorgio € calculado considerando somente uma constante de es-
palhamento homogéneo, I', que pode ser atribuido a ndo-homogeneidade estrutural
no processo de crescimento e nos mecanismos de espalhamento envolvendo fonons,
impurezas ou estados de superficie.

Para a polarizagio linear da luz 7% , os elementos da matriz dptica sdo escritos

como,

e

N,.M
P’¢h11 : PFNE/,M(I’I[)SMe,Mb:tl’ ®)

onde
F N,.M (1 II)— Zn L>|M|{Ce+ C ,6+C;j Cf:ﬁ}’ (6)

¢ a forga do oscilador Optico para as transi¢des permitidas, com 8 = 2L + % F %
Da mesma forma, as transi¢des / — I/ podem ser obtidas trocando 2L + % T % por
2L+ 5 %5

O coeficiente de absor¢do pode ser escrito como

’N” 111’
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)
onde a, é a constante de normalizagio e cw ¢é a frequéncia da luz incidente [8].

2.2 Propriedades opticas lineares

As propriedades Opticas lineares, estudadas nesse trabalho, s3o a fungio dielétrica
complexa ¢ = ¢, +ie, e o indice de refragio complexo N = n + ik , os quais estdo
relacionados pela expressio, ¢ = N2. A parte imaginaria da fungo dielétrica, por sua
vez, est relacionada com o coeficiente de absorgdo pela relagdo, @ = =>¢,, onde w ¢
a frequéncia angular da radiagdo incidente e ¢ a velocidade da luz no vacuo.

Com base no principio da causalidade, as relagdes de Kramers-Kronig permitem
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escrever o indice de refragio da seguinte forma [9]:

n—1= <[ ) g @®)

tJ0 w?—w?

onde a(w) é o coeficiente de absor¢io da equagio (7).
O termo real da fungdo dielétrica pode ser obtido usando as relagdes de Kramers-

Kronig,

e(w)= 1—|—%wa d e 29 ©9)

o2—e?

Outra expressio til é obtida como um caso particular da expressio (9), fazendo o

limite v — 0,

e(0)= 142 [P dew2® (10)

w

3 Resultados

A figura 1 mostra as energias da banda de condugio e de valéncia como fung¢io do
inverso do raio ao quadrado, paraum PQE de PbTe e a figura 2 mostra as energias para
um PQSE, onde se observa que os niveis de energia do PQSE tém energias maiores
para um mesmo valor do raio do que no caso esférico. Isso decorre do maior confi-
namento dos portadores de carga na semi-esfera. A unidade de comprimento usada
nas figuras é 1A=100A. Os parimetros usados nos calculos podem ser encontrados
em Hota et al [10]. Na figura 1, temos os niveis de energia para os dois subespagos da
expressdo (2); na figura 2, aparecem somente os niveis para o subespago I, pois estes
sio degenerados em relagio aos niveis de energia do subespago II.

As energias de transi¢io da banda de valéncia para a banda de condugio, como
fungio do raio do PQ, e para a luz incidente com polarizagio linear estio na figura 3.
A figura3 a) é parao PQE e a3 b) para 0o PQSE; as transi¢3es entre os niveis de buracos
(h) e de elétrons (e) estio indicados dentro das figuras. O coeficiente de absor¢io
dptica correspondente as energias de transi¢do das figuras 3 a) e b) sio mostrados nas

figuras 4 a) e b), para um PQE e para um PQSE, respectivamente, ambos com R =
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40A.. Este valor de raio foi escolhido, pois apresenta os picos de absor¢io na regido do
infravermelho, regiio esta de interesse em aplicaces tecnologicas. O valor usado do
parametro de espalhamento homogéneo I foi de 20 meV, nas duas geometrias, pois
esse valor permitiu uma boa resolugio dos picos de absorgio. Os nimeros usados
nessas figuras correspondem as transi¢des indicadas nas figuras 3 a) e b). Observa-se,
nessas figuras, que hd um deslocamento dos picos de absor¢io para energias maiores

no PQSE, devido a o confinamento dos portadores ser maior do que no PQE.

3000

Subespagos
1
---1I

Energia(meV)

30 40

Figura 1. Espectro de energia para o PQE de PbTe, como fungio do inverso do raio ao
guadrado.
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Figura 2. Espectro de energia para o PQSE de PbTe, como fungio do inverso do raio ao
quadrado.
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Figura 3. Energias de transi¢io para: a) o PQE e b) o PQSE, como fun¢do do raio para a
luz incidente com polarizacio linear IT*.

A partir dos resultados para a absorgdo 6ptica da figura 4, foi calculada a parte real
da fungio dielétrica, ¢, usando a expressio (9) e o indice de refragdo da expressdo (8),
para o primeiro pico de absor¢do. Os resultados estdo nas figuras 5, 6 e 7. Podemos

observar, na figura 5, que 0 médulo de ¢, diminui com o aumento da energia.

800 1200 1600 2000 ' 1000 1500 2000

Coeficiente de Absorc¢iao (u. a.)

Energia (meV) Energia (meV)

Figura 4. Coeficiente de absorcio para um PQE, a) e para um PQSE, b), com R=40A,
I' =20 meV e polarizacio linear r”.

A figura 5 mostra ¢ para quatro valores de R. Observa-se que ¢ possivel controlar
o valor da fungio dielétrica pelo tamanho do PQ e do fator de espalhamento homo-

géneo, I'. Aumentando ou diminuindo esse valor, ¢, pode, por exemplo, deixar de
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ser negativo no intervalo de energia das figuras 6 a), b) e ¢), para ambos os valores de
I, e na figura d) a mudanga de sinal ocorre paraI’ = 20 meV. Com relagdo ao tamanho

do PQ, quanto maior o raio, menor o gap de energia e maior o valor de ¢,.

(e1)/C

-0.1

_0.3 '] P 'l A A A 'l
900 1200 1500 1800

Energia (meV)

Figura 5. Parte real da funcio dielétrica como funcio da energia, referente ao pico 1 de
absor¢io da fignra 4, para PQE.

O indice de refragdo para um PQE estd na figura 7, apresentando uma variagio

no valor de energia onde ha absor¢io de luz, neste caso, no primeiro pico da figura 4

a).

As figuras 8 e 9 mostram a fungio dielétrica e o indice de refragio para um PQSE,
calculados para o na regifo de energia referente ao primeiro pico da figura 4 b). A
figura 8 mostra ¢, para dois valores de R e T onde podemos observar as mesmas ca-
racteristicas das figuras 6 a) e 6 b), além do efeito do maior confinamento no PQSE,
fazendo aumentar o médulo da fungio dielétrica. O indice de refragio estd na figura 9

e, como ja discutido para 0 PQE, seu comportamento esta de acordo com o esperado.

A fungio dielétrica, £, como fungio do raio do PQ, para as duas geometrias, esta
na figura 10. Em ambas as geometrias, a fun¢do dielétrica diminui com a redugio do
tamanho do PQ, comportamento que deve ser considerado no estudo e na interpre-

tagdo das propriedades Opticas e de transporte em nanoestruturas.
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Figura 6. Parte real da funcio dielétrica como funcio da energia, pava PQEs com raios

dea) 10 A, b) 20A, ¢) 40A e d) 80A.

880 960 1040
Energia (meV)

Figura 7. Indice de refracio como funcio da energia para um PQE com R=40A e T =20
meV.
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Figura 8. Parte real da funcio dielétrica para wum PQSE com a) R=20A e b) R=40A.
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Figura 9. Indice de refracio como fungio da energia para wm PQSE com R=40A e T =20
meV.
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Figura 10. Fungio dielétrica como fungdo do raio.
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4 Conclusio

A partir de um estudo sistematico dos autovalores de energia e das fung¢bes de
onda, usando o modelo k.p 4x4 de Kane-Dimmock, calculei as propriedades 6pticas
lineares de um ponto quantico semicondutor do tipo IV-VI. Os resultados foram apre-
sentados para duas geometrias diferentes dos PQ)s, esférica e semi-esférica e, também,
para raios diferentes. Observa-se que a mudanca de geometria para pontos quanticos
de mesmo tamanho desloca os niveis de energia para valores mais altos e, consequen-
temente, desloca os picos de absor¢do para energias mais altas, modificando as pro-
priedades Opticas estudadas. A fungdo dielétrica em PQs de qualquer tamanho e para
as geometrias consideradas diminui de intensidade com o aumento da energia.

Esses resultados mostram a possibilidade de controlar tanto a fungio dielétrica
quanto o indice de refragio, pelo tamanho, da constante de espalhamento homoge-
neo I' e da geometria. Em relagio ao tamanho do PQ, a fungio dielétrica diminui
com a diminui¢io do raio, ou seja, quanto maior o gap de energia, menor ¢, e, a0

controlarmos o I', podemos alterar o valor e o sinal da funcio dielétrica.
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