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L’essentiel est invisible pour les yeu.

A. Saint Exupery

- s Cronopio, cronopio?
- Cronopio, cronopio

J. Cortazar

"Cheshire Puss,” she began, rather timidly, [...] Would you

tell me, please, which way I ought to go from here?’

"That depends a good deal on where you want to get to,” said the Cat.

I don’t much care where—" said Alice.

"Then it doesn’t matter which way you go,’ said the Cat.

'—s0 long as I get SOMEWHERE,’ Alice added as an explanation.

"Oh, you’re sure to do that,” said the Cat, "if you only walk long enough.’
C. Lewis

- Si lo he descubierto, es porque lo buscaba
- ;Como? ;Acaso esperaba Ud. encontrarlo?
- Cret que no era improbable

A. Conan Doyle

- ... ¢Por qué no has huido?
- Porque yo no puedo elegir por quién apostar.
H. Murakami

Y donde estd el final, lo descubrirds cuando lleques a él.

Balada del viejo de Leningrado






Résumé

Dynamique de Phonons Acoustiques dans des Multicouches Nanométriques

Les phonons acoustiques jouent un role essentiel dans pratiquement toutes les propriétés
électroniques et optoélectroniques des solides, et en particulier celles des semi-conducteurs.
Pouvoir contréler de facon cohérente ces phonons, ce qui constitue le principal objet de
ce travail de thése, permettra de les utiliser pour moduler la lumiére et la charge aux
nano- échelles spatiales et aux ultra-hautes fréquences et éventuellement pour traiter de
Iinformation. L’ingénierie de nouveaux dispositifs pour manipuler et controler les vibra-
tions acoustiques dans des solides sera cruciale pour le développement d’applications en
nanophononique. La motivation de ce travail consiste & développer et étudier des dispositifs
capables de contréler la dynamique de phonons acoustiques dans les domaines subterahertz
et terahertz, de démontrer de nouveaux phénoménes et d’envisager des applications.

Ce travail de thése présente une étude expérimentale et théorique de la dynamique
de phonons acoustiques dans les multicouches a 1’échelle nanométrique & la fois par des
techniques optiques pompe-sonde résolues en temps et par de la spectroscopie Raman spon-
tanée. Pour concevoir et analyser les systémes étudiés, nous avons développé des modéles
qui ont permis de calculer les réponses optiques et acoustiques de structures excitées par des
impulsions laser ultra-bréves, et d’évaluer la section efficace Raman dans les multicouches
étudiées.

Nous avons d’abord étudié la dynamique de phonons acoustiques de ultra-haute
fréquence (jusqu’au THz) dans des superréseaux et des nanocavités au moyen d’expériences
de transmission acoustique, en démontrant les effets de confinement tant le domaine fré-
quetiel que dans le domaine temporel. Nous avons ensuite démontré les performances des
superréseaux et des nanocavités comme générateurs et détecteurs de phonons acoustiques
cohérents et monochromatiques. En introduisant un film métallique dans une nanocavité
acoustique nous démontrons par ailleurs qu’il est possible d’exalter ou d’inhiber la généra-
tion ou I’émission de phonons vers le substrat, de maniére analogue a ’effet Purcell étudié
dans le contexte de 1’électromagnétisme.

En variant les épaisseurs dans un empilement périodique, leurs caractéristiques de
réflectivité changent. En se fondant sur ce méme principe, nous avons congu, optimisé et
caractérisé des dispositifs phononiques apériodiques. En utilisant la méthode d’optimisation
muti-variable Nelder-Mead nous avons concu des filtres et des miroirs basés sur des multi-
couches apériodiques. Nous avons effectué une étude expérimentale par diffusion Raman de

trois dispositifs hypersoniques, et nous avons comparé les résultats obtenus aux simulations



II Résumé

effectuées en utilisant un modéle photo-élastique. Il a été possible de reproduire les carac-
téristiques principales des spectres expérimentaux, en démontrant ainsi le potentiel de la
diffusion Raman pour caractériser des échantillons complexes. De méme, nous avons effec-
tué des expériences de transmission d’hypersons, en utilisant des techniques d’acoustique
picoseconde et nous avons validé expérimentalement le concept de filtres optimisés ; nous
avons par ailleurs étudié I'influence des couches métalliques, utilisées dans ces expériences
comme transducteurs acoustiques, sur la réponse du filtre.

Nous avons ensuite proposé I'utilisation de microcavités optiques dans des expériences
de génération cohérente de phonons acoustiques afin d’amplifier les signaux en jouant a
la fois sur les processus de génération et ceux de détection. En utilisant comme structure
modéle une microcavité optique dont la couche séparatrice est formée par une nanocavité
acoustique, nous démontrons les effets des résonances électroniques, optiques et acous-
tiques dans le domaine spectral, au moyen d’expériences de diffusion Raman, et dans le
domaine temporel au moyen d’expériences d’acoustique picoseconde. Nous avons observé
une amplification des signaux associée au comportement résonnant du champ électrique
dans la cavité, et un changement des régles de sélection lié au caractére stationnaire de
ce champ au sein de la cavité optique Afin d’obtenir 'amplification optique maximale, et
en étendant le concept de double résonance optique étudié dans le contexte de la diffu-
sion Raman, nous avons proposé et démontré le concept de double amplification optique,
qui consiste & choisir de maniére appropriée les angles d’incidence des faisceaux pompe et
sonde de maniére que les deux processus, génération et détection, se trouvent en condition
d’amplification maximale pour la longueur d’onde de travail.

Finalement nous avons fait une étude théorique et expérimentale des caractéristiques de
couplage entre deux nanocavités acoustiques, et I'influence des différentes variables de con-
ception. En augmentant le nombre de cavités couplées, nous avons identifié les paramétres
significatifs de ces structures, en établissant les bases d’une ingénierie de systémes complex-
es reposant sur des cavités acoustiques couplées. Un des résultats les plus significatifs est
la démonstration expérimentale de 'existence d’oscillations Bloch et des états de Wannier-

Stark de phonons acoustiques dans des structures formées par des nanocavités couplées.
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Dinamica de Fonones Acusticos en Multicapas Nanométricas

Este trabajo de tesis presenta un estudio experimental y teoérico de la dindmica de
fonones actusticos en multicapas a la escala nanométrica usando técnicas de acustica
de picosegundos y dispersion Raman. Estudiamos las caracteristicas de transmision,
generacion y deteccion de fonones acisticos de ultra-alta frecuencia (en el rango GHz-
THz) de superredes y nanocavidades de materiales semiconductores u éxidos dieléctricos.
Disenamos, optimizamos y caracterizamos dispositivos fonénicos aperiédicos y sistemas
de nanocavidades actusticas acopladas. Finalmente utilizamos los efectos de confinamiento
Optico para amplificar los procesos de generacion y de deteccién de fonones actisticos
coherentes y para modificar las reglas de seleccion. Por otra parte, desarrollamos modelos
que nos permitieron calcular las respuestas Opticas y acusticas de estructuras excitadas

por pulsos laser ultracortos, y evaluar la seccién eficaz Raman en multicapas.

Dynamique de Phonons Acoustiques dans de Multicouches

Nanométriques

Ce travail de thése est une étude expérimentale et théorique de la dynamique de
phonons acoustiques dans des multicouches & 1’échelle nanométrique par acoustique
picoseconde et diffusion Raman. Nous avons étudié les caractéristiques de transmission,
génération et détection des phonons acoustiques de trés hautes fréquences (jusqu’au THz)
de superréseaux et nanocavités réalisées a I’aide de matériaux semiconducteurs ou d’oxydes
diélectriques. Nous avons congu, optimisé et caractérisé des dispositifs phononiques apéri-
odiques, et des nanocavités couplées. Enfin, nous avons utilisé les effets du confinement
optique pour exalter les processus de génération et de détection de phonons cohérents
et pour modifier les régles de sélection. Par ailleurs, nous avons développé des modéles
permettant de calculer les réponses optiques et acoustiques de structures excitées par des

impulsions lasers ultrabréves, et d’évaluer la section efficace Raman dans des multicouches.
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Acoustic Phonon Dynamics in Nanometric Multilayers

This thesis presents an experimental and theoretical study of the acoustic phonon dy-
namics at the nanometric scale, by picosecond acoustic techniques and Raman scattering.
We have studied the acoustic phonon (with frequencies in the GHz-THz range) transmis-
sion, generation and detection in superlattices and nanocavities made of semiconductor
or dielectric oxyde materials. We have designed, optimized and characterized aperiodic
phonon devices and coupled acoustic nanocavity systems. Finally, we have used the optical
confinenment effects to enhance the coherent acoustic phonon generation and detection
processes and to change the selection rules. In addition, we have developed models to com-
pute the acoustic and optical responses of structures excited by ultrashort laser pulses, and

to evaluate the Raman scattering cross section in nanometric multilayers.
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Motivacion

Los fonones actsticos juegan un rol esencial en practicamente todas las propiedades
electronicas y optoelectronicas de los solidos, y en particular de los semiconductores [1].
Por ejemplo, salvo a muy bajas temperaturas, los fonones actusticos y opticos constituyen
el limite principal para la conductividad eléctrica. Del mismo modo, constituyen el meca-
nismo principal para la relajacion de la energia cinética de los portadores en las bandas de
energia, por lo que gobiernan el desempeno de los dispositivos optoelectronicos. Los fonones
actsticos son igualmente los principales portadores de calor en aislantes y semiconductores.
A través de su control coherente, lo cual constituye el tema central de esta tesis, los fonones
acusticos podrian ser usados para procesar informacién, y para controlar luz y carga en la
nanoescala y a ultra-altas frecuencias. La nanofonénica, al considerar longitudes de onda
de nanémetros y frecuencias de terahertz agrega una nueva dimension a la electrénica y
a la fotoénica, en el diseno de dispositivos para procesamiento de informacién, y para la
nanoscopia no destructiva incluyendo medios opacos e in-vivo.

La ingenieria de nuevos dispositivos para manipular y controlar vibraciones actisticas
en solidos sera crucial para el desarrollo de aplicaciones en nanofonénica. La motivacién
inicial de este trabajo es desarrollar y estudiar dispositivos capaces de controlar la dinamica
de fonones acisticos en el rango GHz-THz que permitan evidenciar nuevos fenémenos y
aplicaciones. La ingenieria de fonones actisticos incluye el control de la interaccion del
hipersonido con otros fonones, con fotones y con portadores de carga.

Los cristales fonénicos son estructuras artificiales con una modulacién periddica de sus
propiedades elasticas; esta periodicidad induce la apariciéon de bandas de energias permiti-
das y prohibidas. La interaccién de estos cristales con una onda actstica es, consecuente-
mente, similar a la de un cristal foténico con una onda electromagnética. Las superredes
pueden ser consideradas como reflectores de Bragg de fonones acusticos [2]. Una cavidad
acustica consiste en un espaciador encerrado por dos espejos fonénicos. Las cavidades acts-
ticas permiten modificar la densidad de estados fonénicos y localizar la distribucién espacial
de desplazamientos atémicos dentro de una estructura, confinando y amplificando un modo
energético en particular. Por ello puede considerérselas como el equivalente fonénico de los
pozos cuanticos. Recientemente se ha demostrado el confinamiento de fonones actisticos
de frecuencias del orden de 0.5 THz mediante experimentos de dispersion Raman [3-7].
Sin embargo, no existen antecedentes del estudio de nanocavidades actusticas en el dominio
temporal, ni una caracterizacion directa de las propiedades de transmision y reflexion de
estos dispositivos. La transmision de un electrén a través de una barrera de potencial es

uno de los problemas més simples y a la vez uno de los més llamativos e interesantes de la
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mecénica cuantica. En 1962, Hartman [8] establece que bajo determinadas condiciones, el
tiempo de transmision de un electron a través de una barrera de potencial es independien-
te del ancho de la misma. Este fenémeno fue recientemente estudiado en el dominio de la
optica [9], y en acustica en el rango MHz [10]. El analisis del efecto Hartman fononico, en
el contexto del estudio de la transmision a través de un espejo de fonones sera uno de los
objetivos de esta tesis.

Por otra parte, las multicapas de interferencia 6ptica formadas por un apilamiento
alternado (no necesariamente periodico) de materiales dieléctricos con diferentes indices
de refraccion son componentes centrales en diversas aplicaciones, que incluyen la instru-
mentacién cientifica, el almacenamiento de informaciéon y las telecomunicaciones, entre
otras. Ademas de su uso como espejos de alta reflectividad, son la base de filtros opticos
con funciones de reflectividad y transmision sofisticadas [11-13]. Teniendo en cuenta la
similitud entre sistemas fotonicos y fonoénicos, es posible prever que con ordenamientos
no-periddicos sea posible realizar una “ingenieria’ de las vibraciones acusticas, que lleve
a dispositivos fondnicos altamente optimizados [7]. Los filtros y espejos de fonones tienen
potencial aplicaciéon en acustica de picosegundos, generacién coherente de fonones, 6ptica
de fonones, caracterizacion de nanoestructuras y en dispositivos optoelectronicos, donde
las estructuras periddicas simples no satisfacen los requerimientos actusticos. Estos dispo-
sitivos fonoénicos estédn disenados para controlar longitudes de onda de pocos nandémetros.
Los requerimientos sobre las variaciones de los espesores, y calidad de las interfaces estan
en el limite de la construccién de las multicapas. El diseno, crecimiento y caracterizacion
de filtros aperiddicos para el control de vibraciones acusticas en el rango GHz-THz es un
tema abierto y activo en nanofonénica.

Trabajar con fonones en el rango GHz-THz implica el uso de técnicas capaces de generar
y detectar vibraciones en escalas de tiempo de fs-ps. A partir de los anos sesenta, el desa-
rrollo de laseres pulsados ha permitido la generaciéon de ondas acusticas de alta frecuencia
(MHz). El ancho de los pulsos de luz es el limitante tanto de las méximas frecuencias que
pueden generarse, como de la resolucién temporal que se puede alcanzar. En la década
del ochenta, el desarrollo de los laseres de titanio-zafiro, con pulsos de algunas centenas
de fs permiti6 el acceso al dominio GHz. En 1984 se desarrolla la técnica de acustica de
picosegundos, en la que ondas actsticas de algunas decenas de GHz son generadas y de-
tectadas por un transductor metalico [14]. La utilizacién de una geometria de transmision
actstica [15], combinada con la técnica de generacion coherente de fonones usando laseres
ultra-rapidos, y el desarrollo de técnicas de deteccion interferométricas [16] ha permitido
el estudio de la propagaciéon de fonones actisticos a través de sustratos cristalinos. Uno de
los objetivos principales de este trabajo es aplicar estas técnicas al estudio de las nanocavi-
dades acusticas y dispositivos disenados con respuestas especificas.

Las microcavidades 6pticas semiconductoras basadas en reflectores de Bragg poseen es-
tados foténicos confinados, dando lugar a fenémenos fisicos y dispositivos cualitativamente
novedosos [17]. Las microcavidades 6pticas han sido objeto de investigacion muy activa
durante los ultimos diez anos, y han sido utilizadas para estudiar, por ejemplo, la modi-
ficacion de la vida media fotonica [18], oscilaciones paramétricas [17], la condensacion de

Bose-Einstein de polaritones de cavidad [19, 20, el laser de polaritones |21, 22|, y la ampli-
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ficacion de senales Raman [23], entre otros. Las microcavidades épticas también amplifican
la interaccién entre la luz y los fonones. En particular, se ha utilizado el confinamiento y
amplificacién del campo de fotones en estas cavidades de alto-Q para amplificar la gene-
racion 6ptica de fonones mediante procesos Raman, y para evidenciar efectos nuevos en
la fisica de fonones en nanoestructuras semiconductoras [24, 25]. Estas resonancias opticas
pueden ser complementadas con resonancias electréonicas dando lugar a secciones eficaces
de dispersion Raman enormemente aumentadas (~ 107) [26]. El uso del confinamiento 6p-
tico en una microcavidad para la generacién 6ptica coherente y amplificada ultra-rapida de
fonones (a diferencia de la generacion incoherente por dispersion Raman espontanea), para
la potencial realizacién de una fuente monocromatica de fonones aciisticos de ultra-altas
frecuencias [27] es un concepto que no ha sido explorado ain, a pesar del gran interés que
este tema despierta.

Como se mencion6 previamente, las microcavidades 6pticas presentan una densidad
de estados foténica modificada respecto a la de los materiales masivos. La emisién de
atomos o excitones puede modificarse cambiando la densidad de estados foténicos, éste
es el denominado efecto Purcell, originalmente propuesto en el dominio de las microon-
das [28]. Esta modificacion puede lograrse ya sea cambiando la funcion dieléctrica en las
proximidades del emisor |29, 30|, o mas fundamentalmente introduciendo el emisor en una
microcavidad optica [31]. Dependiendo de la superposicion entre el espectro del emisor con
los méximos y minimos de la densidad de estados foténica modificada, la emision puede
amplificarse 28, 32| o inhibirse [33|. Estas ideas han sido aplicadas para modificar otras
interacciones entre radiaciéon y materia, por ejemplo, la dispersion ineléstica de luz [34, 35].
Estos mismos conceptos podrian ser extendidos para el control de la emisién de hipersonido
coherente, para el potencial desarrollo de laseres de sonido eficientes.

La ecuacion de ondas que describe la propagacion de fotones en medios materiales es
similar a la ecuacién de Schrodinger, donde las energias son reemplazadas por la funciéon
dieléctrica dependiente de la posicién, y las condiciones de contorno electromagnéticas
reemplazan aquellas validas para la funciéon de onda [36]. La propagacion de sonido estéa
regida por una ecuacién de ondas donde los parametros relevantes son las densidades y las
velocidades del sonido en los materiales utilizados, y las condiciones de contorno estan dadas
por la continuidad del desplazamiento atémico y de las tensiones en las interfaces entre dos
materiales distintos. Estas semejanzas permiten prever la existencia de fenémenos en las
areas de la fotonica y la fononica equivalentes a los que se observan en la fisica del estado
solido para electrones. Recientemente se han demostrado teérica y experimentalmente las
oscilaciones de Bloch, y los niveles de Wannier-Stark en sistemas foténicos basados en
microcavidades acopladas [37-39]. Asimismo, basandose nuevamente en la analogia entre
nanocavidades actusticas y microcavidades 6pticas, se predijo teéricamente la existencia de
efectos de acoplamiento, potenciales fonénicos, y la posibilidad de evidenciar oscilaciones
de Bloch en sistemas formados por cavidades actsticas acopladas [40, 41].

Este trabajo de tesis se focaliza en dos lineas principales en lo referente a la investigacion
de la ingenieria de fonones acusticos en nanoestructuras: por un lado, en el estudio y
demostracién de los analogos fonénicos de fendémenos actsticos, Opticos y electrénicos,

como por ejemplo el confinamiento en cavidades, la transmisiéon resonante, los procesos
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de interferencia en sistemas no-periodicos, el efecto Hartman, y las oscilaciones de Bloch.
Por el otro, en la generacion y la deteccion de fonones actsticos coherentes y su uso en el
control coherente de fotones.

La primera linea de investigacion trata sobre el disefio y caracterizacion de dispositivos
para hipersonido basados en heteroestructuras semiconductoras y de materiales multifun-
cionales, capaces de evidenciar nuevos fendémenos fisicos en el dominio de la nanofonénica.
La caracterizaciéon de estas muestras se realiza mediante técnicas 6pticas, ya sea en el
dominio espectral mediante experimentos de dispersiéon Raman, o en el dominio temporal
usando técnicas de generacioén coherente de fonones aciisticos con laseres ultra-rapidos. Las
estructuras estudiadas estan basadas en estructuras que contienen superredes periddicas
(reflectores de Bragg, cavidades acusticas, moléculas fonénicas, y resonadores de Bloch), o
bien en arreglos no-periddicos (filtros y espejos optimizados).

La segunda linea de investigacion trata un problema especifico de la nanofonénica: el
acoplamiento entre la luz y los fonones actsticos. Se aborda el problema de la generaciéon y
deteccién de fonones coherentes usando pulsos ultra-cortos de luz, y se estudian diferentes
sistemas capaces de actuar como transductores de hipersonido. Se analiza como es posible
modificar las caracteristicas intrinsecas de un dispositivo realizando una ingenieria de los
estados electronicos (efecto de resonancia con un estado electronico confinado), foténicos
(resonancia Optica) y acusticos (efecto Purcell fononico).

La tesis se encuentra organizada en siete capitulos. Las caracteristicas fundamentales de
superredes, espejos y nanocavidades actsticas se presentan en el Cap. 1. Se analizan los sis-
temas infinitos, y se derivan los conceptos asociados para estructuras finitas, determinando
en cada caso la influencia de los diferentes pardmetros de disefio involucrados.

En el Cap. 2 se describen tanto para los experimentos de dispersion Raman como
para los de generacion coherente de fonones aciisticos utilizando laseres ultra-rapidos, las
caracteristicas principales de los dispositivos experimentales y de las técnicas y métodos
de simulacion empleados durante el desarrollo del presente trabajo.

El Cap. 3 se centra en el estudio de sistemas fonoénicos simples, i.e. superredes y
nanocavidades actsticas. En primer lugar se estudia la transmisién de hipersonido a través
de estos dispositivos desacoplando los mecanismos de generacion y deteccion de fonones
acusticos y usando transductores metalicos espectralmente anchos. Luego se caracteri-
zan las superredes y nanocavidades como generadores y detectores de ultra-alta frecuen-
cia orientados a la monocromaticidad, en experimentos de transmisiéon, combinando estos
dispositivos con un transductor de banda ancha. Finalmente, se estudia la posibilidad de
modificar la emision de los transductores metélicos para hacerlos discretos, y cambiar su
espectro usando los conceptos del efecto Purcell, combinando un transductor metalico y
un espejo de fonones basado en SrTiO3/BaTiOs para formar una nanocavidad hibrida
metal-6xido. Se presentan resultados experimentales y teoéricos sobre la generaciéon cohe-
rente de fonones actisticos en estas estructuras y se estudian los efectos de amplificacion
e inhibicion de la emisién de fonones producida por el cambio en la densidad de estados
acusticos inducida por la presencia del espejo de hipersonido.

El diseno, anélisis y caracterizacién de nanoestructuras fonénicas basadas en multica-

pas aperiddicas se presenta en el Cap. 4. Se introducen las técnicas y estrategias de opti-
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mizacion de dispositivos para hipersonido, y se analizan diversos casos de espejos y filtros
optimizados para fonones acusticos en el rango GHz-THz. Se estudia experimentalmente la
caracterizacion de estas estructuras complejas mediante experimentos de dispersiéon Raman
y de transmisién de hipersonido coherente.

En el Cap. 5 se estudia la generacion coherente de fonones actsticos en microcavidades
opticas. Se exponen los resultados experimentales de la dispersion Raman en condicién
de doble resonancia 6ptica y en resonancia con un estado electrénico confinado en una
nanocavidad acustica. Teniendo en cuenta la similitud de ambos procesos, se extienden
estos conceptos al dominio temporal, y se presentan los resultados del estudio de la gene-
racion coherente de fonones aciisticos en microcavides 6pticas. Se realiza un anélisis de la
influencia del confinamiento de los fotones en los procesos de generacién y deteccién de
hipersonido coherente, tanto desde el punto de vista de las reglas de seleccién como de la
amplificacién de las senales. Se presentan los resultados del estudio experimental de dos
microcavidades, y se determinan las condiciones 6ptimas de amplificacién de senales en
sistemas con confinamiento foténico.

El Cap. 6 esta dedicado al estudio de sistemas formados por nanocavidades acusticas
acopladas, y la dindmica de fonones en los mismos. En primer lugar, se presentan las
caracteristicas principales de un sistema formado por dos cavidades: “la molécula fonénica”.
Mediante experimentos de dispersion Raman en condicién de doble resonancia 6ptica, se
estudia el acoplamiento entre los dos resonadores de hipersonido. En segundo lugar, se
presentan los conceptos fundamentales de la formacién de bandas por el acoplamiento de
nanocavidades, de los potenciales fonoénicos lineales, y de las oscilaciones de Bloch y los
estados de Wannier-Stark actsticos. Se estudia céomo, mediante la ingenieria del campo
electromagnético dentro de la estructura, es posible evidenciar u ocultar la presencia de
un modo Raman asociado a un estado de Wannier-Stark acustico. Asimismo se presentan
resultados experimentales de la caracterizaciéon de un resonador de Bloch en el dominio
temporal mediante experimentos de generaciéon coherente de fonones aciisticos con laseres
ultra-rapidos.

Finalmente, en el Cap. 7 se presentan las conclusiones generales de la tesis, donde se
resumen los principales resultados y se enumeran las perspectivas futuras e impacto del

presente trabajo en el campo de la nanofonénica.
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Capitulo 1

Nanofonodnica en sistemas

unidimensionales

La reflexion de fonones propagéandose en forma normal a la interfaz entre dos medios
elasticos de diferente impedancia actiistica es andloga a la reflexién de ondas electromag-
néticas en la interfaz entre dos medios con diferente indice de refracciéon. Extendiendo los
conceptos de multicapas de interferencia 6ptica al area de las propiedades actsticas a escala
nanométrica, es posible disenar espejos, filtros y cavidades intercalando dos o més materia-
les con distintas propiedades elasticas. Las superredes de materiales semiconductores han
despertado un gran interés durante las ultimas décadas y recientemente se han comenzado
a utilizar en aplicaciones de nanofonénica como espejos y transductores. El desarrollo de
técnicas como el crecimiento epitaxial por haces moleculares (MBE!) o técnicas epitaxiales
quimicas (MOCVD?) han hecho posible el crecimiento de estructuras en donde las capas
tienen pocos nanémetros de espesor, con interfaces planas al nivel de la monocapa atémi-
ca; ambas condiciones esenciales para la concepciéon de dispositivos para aplicaciones en
nanofonoénica. En las siguientes secciones se introduciran los conceptos fundamentales de
sistemas simples como son los espejos de Bragg (BR) para hipersonido, y las nanocavidades

acusticas.

El presente capitulo se encuentra dividido en cuatro secciones. En la primera seccién
se presenta una resena histérica de la ingenieria de fonones actsticos o nanofonénica. En
la siguiente seccién se introducen los conceptos fundamentales de nanofonénica, tratando
particularmente los cristales fonénicos unidimensionales y el confinamiento de modos acts-
ticos en defectos. En la tercera seccion se discuten los conceptos involucrados en el diseno
de espejos para ondas actsticas en el rango de los GHz-THz, que seran utilizados en los
capitulos 3 y 4 como base para el diseno de estructuras mas complejas. Finalmente, en la
cuarta seccién se resumen las propiedades generales de las cavidades de fonones acisticos,

que seran de fundamental importancia en los sistemas estudiados en los capitulos 3, 5 y 6.

del inglés Molecular Beam Epitaxy
2del inglés Metal-Organic Chemical Vapour Deposition
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1.1. Nanofonodnica: breve resena historica

Un cristal es un arreglo periédico de atomos o moléculas. El patréon con el que estos
atomos o moléculas se repiten en el espacio es la red cristalina. Un cristal presenta un
potencial eléctrico periédico para un electréon que se propaga a través del mismo. Tanto la
geometria como los componentes determinan sus propiedades de conduccion eléctrica (y
térmica). Los electrones se propagan como ondas en el potencial periddico, y bajo determi-
nadas condiciones pueden propagarse sin dispersarse a través de la estructura. Asimismo,
existen bandas de energia en las cuales los electrones no pueden propagarse en determinadas
direcciones del cristal, son las llamadas brechas electronicas o gaps electronicos [42].

El analogo 6ptico es un cristal foténico, en el cual los 4tomos o moléculas son reem-
plazados por medios materiales macroscopicos con diferentes constantes dieléctricas, y el
potencial periddico es reemplazado por una funcion dieléctrica periodica (o de manera
equivalente, por un indice de refraccion periodico) [43]. Los cristales fotonicos son arre-
glos regulares de materiales con diferentes indices de refraccion. El periodo espacial se
denomina constante de red, dado que se corresponde con la constante de red de un cristal
ordinario compuesto por un arreglo regular de atomos. Muchos de los conceptos bésicos
son comunes a los cristales y fueron utilizados para construir la teoria fundamental de
los cristales fotonicos. Sin embargo, existe una diferencia importante entre las estructuras
electrénicas y Opticas: la escala del parametro de red. En el caso de los cristales ordinarios,
la constante de red es del orden del angstrom, mientras que en el caso de los cristales
fotonicos debe ser del orden de la longitud de onda que se esta considerando. Por ejemplo,
para longitudes de onda en el rango visible, el pardmetro de red seré del orden de los
100 nm, mientras que para microondas, alcanzara el cm [44].

Los cristales foténicos se pueden clasificar en tres categorias dependiendo de la dimen-
sionalidad del arreglo: unidimensionales, bidimensionales y tridimensionales [43, 44]. Los
cristales fotonicos que trabajan en las regiones de microondas e infrarrojo lejano son rela-
tivamente faciles de fabricar. Aquellos que trabajan en la region visible, y particularmente
los cristales tridimensionales son dificiles de fabricar debido al tamano de la constante de
red involucrada. Sin embargo, varias tecnologias han sido desarrolladas en los tltimos anos
que permiten obtener estructuras con periodos del orden de la centena de nanémetros.

Si el contraste entre los indices de refraccion de los materiales que forman un cristal
fotonico es suficientemente grande, y la absorciéon 6ptica despreciable, entonces la refrac-
cion y reflexion de la luz en todas las interfaces puede imitar varios de los fenémenos que el
potencial atémico induce en los electrones. Disenando apropiadamente un cristal foténico,
aparecen rangos de energia donde no existen modos propios electromagnéticos para deter-
minadas direcciones. Estos rangos de frecuencias se denominan brechas foténicas o gaps
fotonicos [43, 44].

Los cristales foténicos unidimensionales tradicionalmente se denominan multicapas
dieléctricas, y sus propiedades 6pticas han sido extensamente estudiadas. La relacion de
dispersion de un cristal foténico puede ser representada por el replegamiento de la linea de
dispersion de un material uniforme en la primera zona de Brillouin (de manera anéaloga al

caso electronico).
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Las multicapas dieléctricas han sido utilizadas como espejos de alta reflectividad, y
en recubrimientos antireflez. Los espejos distribuidos de Bragg o DBRs (del inglés Dis-
tributed Bragg Reflectors) conforman el pilar fundamental de las microcavidades opticas
planas [17]. La investigacion de este tipo de estructuras resulto fuertemente impulsada por
la propuesta de Yablonovitch [31] donde establece que mediante la ingenieria de los modos
opticos, la emision de luz puede ser controlada en dispositivos de estado sélido. Desde
fines de la década de los ’90, se han realizado importantes avances en el diseno y cons-
trucciéon de materiales que presenten gaps fotonicos en el rango visible, y en el estudio de
conceptos tanto basicos como aplicados que involucren microcavidades unidimensionales y
nanoestructuradas. Las microcavidades 6pticas tienen en la actualidad un inmenso ntimero
de aplicaciones, que van desde su utilizacion en laseres basados en LEDs [45, 46|, hasta su
utilizacion en el estudio de la condensacion de Bose-Einstein de polaritones [19, 20].

La dindamica de las ondas actsticas responde a las ecuaciones de elasticidad, que se
asemejan a las ecuaciones de Maxwell del electromagnetismo. En ambos casos, se trata de
ecuaciones de onda. Simplemente reemplazando las constantes 6pticas por las constantes
elasticas apropiadas es posible hacer un paralelo entre las estructuras foténicas y las es-
tructuras fonénicas que presenten comportamientos ondulatorios semejantes. El analogo
acustico de un cristal fotonico es el cristal fonénico, en el que los indices de refraccién son
reemplazados por las impedancias actsticas (producto de la velocidad del sonido por la
densidad maésica), y la funcion dieléctrica periddica es reemplazada por una funcion elastica
periodica (o una impedancia acustica periodica). Un cristal fondénico es entonces un medio
elastico, periddico, cuya absorcién es despreciable. Como en el caso electrénico, existen
bandas de energias prohibidas, o gaps actusticos en donde el sonido no pueden propagarse
dentro del cristal. Al igual que en los casos electrénico y 6ptico, es posible realizar una
ingenieria de estos gaps, impidiendo que ondas aciisticas de determinadas energias puedan
propagarse en determinadas direcciones.

El interés en los cristales fondnicos esta basado tanto en la fisica fundamental involu-
crada en la propagacién de ondas acisticas en medios elasticos peridédicos como en sus
potenciales aplicaciones. Durante los ultimos 15 afios, los cristales fonénicos han atraido
la atenciéon de numerosos grupos de investigacion tanto tedricos como experimentales. Sin
embargo, existen estudios anteriores como el trabajo de Narayanamurti et al. [15] en 1979,
donde se investiga la propagacion de fonones de alta frecuencia a través de una superred
de GaAs/AlGaAs, que puede ser considerada como un cristal fonénico unidimensional. En
este trabajo los autores observaron una transmision selectiva por la superred cuando la lon-
gitud de onda de los fonones satisfacia la condicion de Bragg. En 1987, Achenback et al. [47]
publicaron un trabajo tebrico en el que calculan la curva de dispersién de una estructura
tridimensional infinita. En este articulo predicen la existencia de una banda de energias
prohibidas (stop-band) para ondas actusticas longitudinales incidiendo normalmente en la
estructura. En este mismo afio, Yablonovitch predice la existencia de estructuras foténicas
tridimensionales que poseen bandas energéticas en donde no existen modos 6pticos permi-
tidos [31]. A partir de este momento, el auge de los cristales fotonicos impulso el estudio
de sus equivalentes acisticos, sirviendo muchas veces de inspiracién para el desarrollo de

nuevas estructuras y potenciales aplicaciones.
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El estudio de estructuras que permitieran el blindaje actstico en el rango audible atrajo
la atenciéon de numerosos grupos [48-50]. La atenuacion sonora en una estructura periodica
fue demostrada por Martinez-Sala con los experimentos realizados en la escultura de Kuse-
bio Sempere en Espana, que consistia en cilindros metalicos huecos de 29 mm de didmetro
ordenados en un arreglo rectangular con un periodo de 100 mm. Se observé una significante
atenuacion en el rango de frecuencias alrededor de 1.67 kHz [48].

El cristal fonénico mas simple consiste en un ordenamiento peridédico de dos materiales
con impedancias acusticas diferentes formando una multicapa o superred unidimensional.
El periodo de la estructura fonénica debe ser del orden de la longitud de onda del sonido
que se quiere manipular. En el caso de sonido de frecuencias audibles, estas estructuras
tendran tamainos caracteristicos del orden del metro. La longitud de onda disminuye al
aumentar la energia de las ondas, y en el limite microscépico, las ondas de sonido serén
descriptas por fonones actsticos, y las longitudes de onda involucradas seran del orden de
los pocos nanémetros. Es en esta escala en donde las técnicas de crecimiento se han encon-
trado limitadas para la construcciéon de estructuras fonénicas. Durante la tltima década
se han realizando grandes avances en el desarrollo de técnicas de crecimiento que permiten
obtener nanoestructuras uni-, bi- y tridimensionales de forma sistemaética y controlada en
la nanoescala, como por ejemplo el crecimiento epitaxial por haces moleculares, la litografia
electronica, y el autoensamblado de particulas coloidales, entre otras. En particular el desa-
rrollo de técnicas de crecimiento epitaxial han permitido obtener estructuras con periodos
de pocos nanémetros, y con interfaces definidas a nivel de la monocapa atémica. Esto ha
posibilitado el estudio de estructuras para el control y manipulaciéon de ondas actisticas con
energias en el rango GHz-THz, dando origen a una nueva rama de estudios en nanociencia
y nanotecnologia: la nanofonénica o ingenieria de fonones actsticos [15, 51, 52|. El desarro-
llo de técnicas de caracterizaciéon de nanoestructuras, de fuentes de fonones coherentes y
monocromaticos, y de dispositivos que permitan controlar la propagacién de ondas actsti-
cas en la nanoescala son algunos de los problemas abiertos en nanofonoénica. La ingenieria
de fonones actsticos utilizando multicapas seré el objeto principal de estudio del presente

trabajo.

1.2. Cristales fonénicos unidimensionales

Un cristal fonénico unidimensional se caracteriza por presentar una modulacion peri6-
dica de las propiedades elésticas en una dimension, y propiedades continuas en las otras
dos dimensiones. En el caso de fonones acusticos longitudinales, con frecuencias en el rango
GHz-THz (hipersonido), las longitudes de onda involucradas, y por lo tanto las constantes
de red de los cristales fononicos seran del orden de 1-50 nm. A diferencia del sonido au-
dible, el hipersonido requiere un medio sélido para propagarse. La presencia de defectos o
irregularidades atomicas en el medio serfa el origen de centros de dispersion o localizacion
debido a que su tamaifio caracteristico es del orden de la longitud de onda que se esta
considerando [53]. El requerimiento de interfaces planas y definidas a nivel atémico en-
cuentra su justificacién en este mismo argumento, y es el limitante para el desarrollo de

dispositivos que involucren longitudes de onda que comprendan pocas celdas unidad de los
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materiales utilizados. Para el desarrollo de dispositivos nanofonénicos, las estructuras son
usualmente crecidas mediante métodos epitaxiales. Los semiconductores GaAs y AlAs y
sus aleaciones se han convertido en el sistema modelo para el crecimiento de multicapas
nanométricas, dado en parte, por el acuerdo que existe entre sus pardmetros de red, y el

extenso conocimiento acumulado de sus propiedades en estado masivo.
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Figura 1.1: Relaciones de dispersion calculadas por Giannozzi et al. [54] para GaAs
(arriba) y AlAs (abajo) -bulk- utilizando métodos ab-initio. Notar la superposicion
existente entre las ramas actsticas, y la separaciéon energética entre las bandas épticas.
A la derecha de las relaciones de dispersion se puede observar la densidad de estados
de cada uno de los materiales.

En la Fig. 1.1 se presenta la relacion de dispersion de fonones para GaAs (arriba) y
AlAs (abajo) masivos (bulk). A la derecha de las relaciones de dispersion se puede observar
la densidad de estados de cada uno de los materiales. Debido a que hay dos &tomos por
celda unidad existen seis ramas de fonones, agrupadas en 3 bandas acusticas y tres Opticas.
De las tres ramas, dos corresponden a modos transversales y una a un modo longitudinal.
No existen regiones de solapamiento entre las ramas de los fonones 6pticos: en el GaAs se
extienden desde 270 cm™' a 300 cm™! mientras que en AlAs se ubican entre 365 cm™! y
407 cm~!. Debe notarse, sin embargo, que las ramas actsticas estan practicamente super-
puestas. Esta superposicion permite que en multicapas formadas por GaAs/AlAs, existan
modos vibracionales extendidos a lo largo de toda la estructura [1].

A continuacién se analizaran dos casos con el fin de comprender las caracteristicas
principales de los cristales fonénicos unidimensionales. En primer lugar se considera una
multicapa formada por el apilamiento sucesivo de dos materiales cuyas impedancias acts-
ticas Z = pv coinciden. En términos actsticos, esta estructura es semejante a un material
masivo con una impedancia acustica efectiva, al cual se le puede asignar una periodicidad
arbitraria. Con el fin de simplificar atiin mas la exposicion del problema, se considera que
ambos materiales poseen constantes elésticas con idénticos valores. En la Fig. 1.2a se mues-
tra un esquema de este tipo de estructura, donde se ha indicado un periodo arbitrario a.

La relacién de dispersion de este sistema es igual a la relacién de dispersiéon de cualquiera
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de los dos materiales que conforman la estructura (en este caso, un Gnico material), con
un replegamiento inducido por la presencia de la nueva periodicidad. De esta manera, para
toda energia se puede encontrar un vector de onda k asociado a un modo de vibracién de la
red cristalina, al igual que en el caso del material masivo. Dado que no existe un contraste
entre las impedancias actisticas de los dos materiales y que el periodo de la estructura
puede definirse arbitrariamente, en los bordes y centro de la zona de la primera minizona
de Brillouin no se abren gaps actsticos. En la Fig. 1.3a se muestra la relacion de dispersion

replegada de un medio continuo de AlGaAs.

Figura 1.2: Esquema de dos estructuras periodicas. Panel superior: estructura
periodica de AlGaAs, con una celda unidad arbitraria de dimensién a. Panel infe-

rior, superred de GaAs/AlAs, con una periodicidad a, determinada por una bicapa.
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Figura 1.3: Relaciones de dispersion de una estructura homogénea de AlGaAs (pa-
nel a) y una superred formada por AlAs y GaAs (panel b). Paneles ¢ y d: detalles de las
relaciones de dispersion en las bandas energéticas alrededor del primer replegamiento

en el centro y en el borde de zona respectivamente

El segundo caso consiste en una estructura formada por un apilamiento periodi-

co de dos materiales: GaAs y AlAs, cuyo periodo es a, como en el primer caso (ver
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esquema en la Fig. 1.2b). El contraste de impedancias acusticas entre estos materiales
es Zgaas/Za1as=0.85. Como puede observarse en la Fig. 1.3b, la relacion de dispersion en
este nuevo sistema es similar a la de los materiales masivos, con una velocidad efectiva que
surge de un promedio pesado en ambos materiales. La extensién de la primera minizona
de Brillouin queda determinada por el periodo de la estructura. Tanto en los bordes como
en el centro de zona apareceran bandas de energia que no tienen asociado ningtin modo
permitido independientemente del valor de k que se considere. El ancho de estas bandas
queda determinado por el contraste entre las impedancias actisticas de los dos materiales,
como también por la relacion de espesores elegida. Se denominan a estas bandas de energia
minigaps fononicos o acusticos. Estos minigaps actusticos representaran uno de los pilares
fundamentales del presente trabajo. Las estructuras periodicas pueden ser pensadas como
reflectores perfectos de fonones (dado que las ondas con energias comprendidas en el mini-
gap no pueden propagarse dentro del cristal), o como filtros selectivos (ya que sdlo las ondas
con energias dentro del minigap no pueden existir en la estructura). En el panel ¢ (d) de
la Fig 1.3 se muestra un detalle de las relaciones de dispersion replegadas correspondientes
a estas dos estructuras infinitas alrededor del primer replegamiento en el centro (borde)
de la minizona de Brillouin. Una vez mas puede notarse cémo la relacién de dispersion del
material homogéneo (gris) no presenta minigaps, mientras que en el caso de la estructura
periddica (azul) se observan bandas de aproximadamente 1 cm~! que no poseen vectores

de onda k asociados.

1.2.1. El minigap actstico

Se ha mostrado que la presencia de una modulaciéon adicional dada por la superred
provoca el replegamiento de la relacion de dispersion, y la apertura de minigaps actsticos.
En estos intervalos de frecuencias no existen vectores de onda reales capaces de transportar
energia dentro de la estructura. A continuacién se presentard un anélisis cualitativo del
origen de estos minigaps actisticos.

Una forma simple de entender como se forman los minigaps es analizar la distribucion
del desplazamiento atémico para los modos inmediatamente arriba y abajo del minigap
entre la primera y la segunda banda en el borde de la minizona de Brillouin, a k = 7/a.
Para k = 7/a, los modos son estacionarios y tienen una longitud de onda A = 2a, es decir
dos veces el periodo de la superred. Hay dos maneras de centrar un modo de este tipo. Se
pueden posicionar los nodos en cada capa de baja impedancia acustica (GaAs), o en cada
capa de alta impendancia actstica (AlAs). Cualquier otra posicion violaria la simetria de
la celda unidad respecto de su centro, dado que son modos estacionarios.

Teniendo en cuenta que estas son las dos unicas configuraciones con k = 7/a, se analiza
la distribucion de energia elastica (p(z)v?(2)) dentro de la estructura. El modo inmediata-
mente abajo del gap tiene la mayor parte de su energia concentrada en las capas de GaAs
(material de menor impendancia acustica), dando una menor frecuencia que la siguiente
banda, en donde la mayor parte de la energia se localiza en las capas AlAs (material de
alta impedancia acustica respecto al GaAs), como se muestra en la Fig. 1.4. Alrededor

del minigap acustico es posible entonces identificar la primera y segunda banda por los
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materiales en los cuales se localiza la mayor parte de la energia. Un razonamiento similar
puede aplicarse a estructuras que presenten un alto contraste de impedancias actusticas.
En este caso se observa que para ambas bandas la energia se localiza principalmente en el
material de alta impedancia actstica, pero con distribuciones espaciales diferentes. El gap

en estos casos surge de las diferentes formas en que es posible localizar el desplazamiento

:B:H:H:H:
< B < = B < <

acustico a lo largo de un periodo.

- " 7T T T T 1]

a

Energia acustica (unid. arb.)

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Posicién (nm)

Figura 1.4: Distribucion de la energfa aciistica en una superred formada por GaAs
y AlAs, para los modos correspondientes a los primeros fonones replegados de borde
de zona, de baja (panel a) y alta energia (panel b). Las lineas punteadas y el esquema
de la estructura en la parte superior se incluyen para facilitar la localizacion de los

materiales.

Cabe senalar que en una dimensién siempre se abren minigaps, tanto en el borde
como en el centro de la minizona de Brillouin, cualquiera sea el contraste de impedancias
acusticas. Cuanto mas grande es este contraste, mayor sera la diferencia de frecuencia entre
los modos localizados en uno u otro material. Sin embargo, como se mostrara més adelante,
bajo relaciones particulares de espesores y velocidades del sonido de ambos materiales, es

posible que minigaps particulares permanezcan cerrados.

1.2.2. Analisis de superredes infinitas

Se considerard una superred infinita de GaAs/AlAs. La periodicidad introducida por
la superred, donde el periodo esta formado por una capa de GaAs y una de AlAs, deter-
mina una nueva primera zona de Brillouin, y produce un replegamiento de la relacion de
dispersion de los materiales masivos o bulk.

En la Fig. 1.5 se muestra la relacion de dispersiéon para los modos longitudinales de
GaAs bulk (linea continua) y AlAs bulk (linea de trazos), junto con la relacion de disper-

si6n de una superred cuyo periodo esté formado por 5 monocapas de GaAs y 4 de AlAs.
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Estas relaciones de dispersion fueron calculadas utilizando un modelo de cadena lineal por
Colvard et al. [55]. Una vez mas es importante notar que: 1) las ramas opticas del GaAs
y del AlAs se encuentran en regiones energéticas diferentes dando lugar a modos confi-
nados en uno u otro material, 2) las ramas acusticas de los materiales bulk se extienden
practicamente sobre la misma region energética dando lugar a modos extendidos, 3) el
replegamiento de las ramas actsticas da lugar a una tnica relacién de dispersion que se
extiende en una zona de Brillouin méas chica que la de los materiales bulk y que se denomi-
nara primera minizona de Brillouin, y 4) en el centro y en el borde de la primera minizona
de Brillouin se abren gaps de energia [2]. Estas regiones energéticas no tienen asociados
vectores de onda reales. A continuacion se estudiard como surgen estos gaps utilizando un

modelo continuo.

400

200 300

w(cm)

100

q (A1)

Figura 1.5: Relacion de dispersion para los modos longitudinales calculadas por
Colvard et al. [55] utilizando un modelo de cadena lineal. Primera zona de Brillouin:
GaAs bulk (linea continua), AlAs bulk (linea de trazos). Zona reducida: superred
GaAss/AlAs,.

La ecuaciéon que describe la propagaciéon de ondas acusticas longitudinales en una es-

tructura como la representada en la Fig. 1.6 esta dada por [2]:

9 au(z,t)} B, au(z,t)], (1.1)

at [p =5 | = [C<Z> 0z
donde p(z), C(2) y u(z,t) son la densidad, constante de fuerza y desplazamiento atémico

respectivamente. En cada capa, la ec. 1.1 se reduce a la ecuacién de ondas de un medio
homogéneo,
Pu(z,t) ., 9%u(z,1)
PiTmgrr T g2

donde j es el indice que identifica la capa. Suponiendo una dependencia armoénica en el

(1.2)
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tiempo, las soluciones de la ec. 1.2 son

u(z,t) = ¢(z)e™" (1.3)

con
¢j(2) = aje*i* 4 bje~ iz, (1.4)

Para el anélisis que sigue a continuacion se tendra en cuenta la nomenclatura propuesta
en la Fig. 1.6: se considera una superred infinita, cuya celda unidad esta formada por una
capa de GaAs de espesor a, y una capa de AlAs de espesor b. El espesor total de un periodo

seré entonces d = a + b. Las capas con indice par (impar) son de GaAs (AlAs).

|

d—»

A
\4

|

-

2 ° © o z
@©

Figura 1.6: Esquema de un arreglo periodico de GaAs/AlAs. Nomenclatura para
la numeracion de las capas que forman el sistema. En este arreglo, cada celda unidad
esta formada por una capa de GaAs de espesor a y una de AlAs de espesor b. En

ancho total del periodo es d.

Tomando en cuenta solo la parte espacial, la solucién para la primera capa queda
expresada por:
¢1(Z) = Aleiklz + Ble_iklz. (1.5)

En la segunda region:
¢2(Z) = Azeikﬂ + Bge_ik”. (1.6)

La solucién en la tercera region se puede obtener a partir de la solucién en la primera

region aplicando la condiciones de periodicidad, a través del teorema de Bloch:
¢3(Z) _ ein(Aleikl(z—l) + Ble_ikl(z_l)). (17)

En cada interfaz se deben cumplir dos condiciones de contorno, la continuidad del

desplazamiento atémico y la continuidad de las tensiones:

uj(dj) = ujta(d;) (1.8)

c; Ou;(d;) — O Ouj+1(d;)
0z

i (1.9)

r=d;
donde d; es la posicion de la interfaz entre las capas j y j + 1.
Reemplazando las soluciones propuestas para las capas 1, 2 y 3, y teniendo en cuenta

que en este modelo se supone que la frecuencia w esté relacionada con el vector de ondas
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k; en cada capa, por una relacién de dispersion lineal dada por k;jv; = w,

A1+B) = A+ Bs (1.10)

C1k1(A1 — By) = Cske(As — By) (1.11)

A2eik‘2a + B2€—ik’2a — ein(Ale—ik‘lb + Bleiklb) (112)
Cyko(Age®2® — Bye=#20) = Ok eEI(Aje7F10 _ B ethib) (1.13)

Se tiene entonces un sistema homogéneo de cuatro ecuaciones con cuatro incognitas;
por lo que para obtener una solucién no trivial su determinante debe ser cero. Esto lleva a

una ecuacion que relaciona la frecuencia w y el vector de onda de la superred K [2]:

b 1 b
cos(Kd) = cos (wa) cos (w) — = (pzvz + o ) sen (wa> sen (w) (1.14)
U1 ) 2\ p1v1 p2v2 vy U2

La ec. 1.14 puede reescribirse como

2
cos(Kd) = cos [w(a + b)] — S sen <wa> sen <wb>, (1.15)
V1 V2 2 (% V2

donde el parametro € esta dado por:

_ _p2v2 — p1u1 ' (1.16)

(,011)1,021)2)1/2

Este parametro da cuenta de la modulacion acustica a través de la diferencia de im-
pedancias actisticas de los dos materiales involucrados.

El primer término de la ec. 1.15 es el que genera el replegamiento de la relaciéon de

dispersion de los materiales bulk. Despreciando el término de la modulacién actstica se

obtiene:

cos(Kd) = cos [w <a + b>] (1.17)

v U2

que resulta en,

b
Kd= iw(a + > +2um (1.18)
(%] ()

con v un nimero entero. Esta expresion corresponde a una relacién de dispersion replegada

w=vK + (27rd”v>, (1.19)

con una velocidad del sonido efectiva® dada por [2]:

de la forma:

V102
= 1.20
v (1 —a)ve + an ( )

donde « es la relacion de espesores:

b
— . 1.21
@ a+b ( )

3Es conveniente notar que la velocidad efectiva obtenida con la ec. 1.20 ajusta con una recta los centros
de los minigaps en un diagrama de bandas extendido. En materiales con alto contraste de impedancias
actsticas (con minigaps grandes), la velocidad efectiva de propagacion de ondas actsticas de baja frecuencia

(con ¢ chicos) no coincide con el valor obtenido con esta aproximacién, y debe calcularse a través del

atb _ a | b
Ceff701+02'

promedio arménico de las constantes elasticas en los dos materiales dado por:
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Material | Vel. del sonido | Densidad | Param. de red
[m/s] [kg/m’] [nm]
GaAs 4726 5.32 0.565325
AlAs 5630 3.75 0.56611

Tabla 1.1: Valores de las propiedades fisicas de los materiales utilizados en los

ejemplos mostrados en el presente capitulo.

El término de la modulacién aciistica es el responsable del desdoblamiento de las ramas

en el borde y centro de zona. Aproximadamente el ancho de los gaps esta dado por:

A ~ 2 sen| 2L (1= vy — oy .
d 2 (1—a)vy+ avy

(1.22)

Es interesante notar que a medida que se incrementa (disminuye) d, el ancho de los minigaps
disminuye (aumenta); y que para
=2 (1.23)
V1 + U2
todos los minigaps de centro de zona (v pares) desaparecen.
En la tabla 1.1 se detallan los valores de las propiedades fisicas de los materiales uti-
lizados en los ejemplos mostrados en el presente capitulo, para el cilculo de relaciones de

dispersioén, reflectividad actstica y campo fonénico.

1.2.3. Modos distribuidos, modos evanescentes y modos confinados

Se ha mostrado que no existen modos actuisticos que tengan frecuencias dentro de los
minigaps que se forman en estructuras periodicas. Asimismo, se ha visto que para toda
energia fuera de los minigaps es posible definir un vector de onda k real. En estos casos las
ondas acusticas en cada capa estan descriptas por modos distribuidos en toda la estruc-
tura, que pueden representarse como la suma dos ondas planas propagandose en sentidos
inversos.

Suponiendo una estructura semi-infinita, si se envia desde el exterior una onda actstica
con frecuencia dentro del minigap fonénico, no existen estados actsticos que permitan la
transmision de energia a través del cristal. En este caso, la amplitud de la onda incidente
decae exponencialmente en la estructura. Cuando se dice que no existen estados en el mini-
gap fononico, en realidad se estd indicando que no hay estados extendidos que respondan
a la ecuacion de onda. Estos modos evanescentes tienen una forma similar a los modos
de Bloch extendidos, pero con un vector de onda complejo, cuya parte imaginaria causa
el decaimiento en una region espacial 1/k. Cuanto mayor es el contraste de impedancias
acusticas, mayor seré la parte imaginaria del vector de onda, y mas fuerte su atenuacion al
entrar en la estructura. El comportamiento de los modos evanescentes es similar al obser-
vado en ondas electromagnéticas al incidir en espejos dieléctricos ideales, y como se vera
mas adelante, es el fundamento de los espejos y filtros de fonones acusticos.

Claramente, una estructura peridédica unidimensional s6lo puede localizar estados en
una dimension. La simetria traslacional de un cristal fonénico puede romperse introducien-

do un defecto en la superred. Este defecto, por ejemplo, puede ser una capa de dicho cristal
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fononico con un espesor diferente al resto. Lejos de este defecto (en unidades de longitudes
de onda), es esperable que los modos se parezcan a aquellos del cristal perfecto. Si se
considera un modo de frecuencia w. dentro del minigap, no existen modos extendidos de
frecuencia w. dentro de la red periédica perfecta. Sin embargo, el cambio en el espesor
de una capa puede permitir la existencia de un modo confinado en la estructura. Si un
modo tiene energia w., entonces debe decaer exponencialmente en la parte periédica de
la estructura. Una forma de analizar este caso es considerar que las superredes a cada
lado del defecto actian como espejos de fonones para bandas de energia especificas (las
correspondientes a los minigaps). Cualquier vibraciéon con vector de onda paralelo al eje
de la modulacién seréa reflejada infinitamente por los espejos y quedard confinada entre
ellos. Dado que las vibraciones quedaran localizadas espacialmente, los modos seran cuan-
tizados en frecuencias discretas. Aumentando (disminuyendo) el espesor del defecto puede
disminuir (aumentar) la energia del modo, ya que la condicién de confinamiento es menos
(mas) fuerte. Se denominara a este tipo de estructuras nanocavidades acusticas.

El altimo caso a considerar es el de los modos localizados en la superficie de un arreglo
semi-infinito: los modos superficiales. Si la iltima capa es del material de menor impedancia
acustica, entonces siempre habra un modo confinado en la superficie. De hecho, habra un
modo confinado en cada minigap de la relacién de dispersion. Por el contrario, si la tltima
capa es del material de mayor impedancia acustica, no habra modos confinados en la
superficie [56, 57]. Sin embargo, es posible romper la periodicidad del arreglo semi-infinito
cambiando el espesor de la dltima capa, para obtener un modo confinado entre el aire y el
espejo fononico que forma la superred, cualquiera sea el material en contacto con el aire.

En el Cap. 3 se analizaran en detalle los modos confinados en una capa superficial.

1.3. Espejos distribuidos de fonones acusticos

En un sistema finito formado por la repeticién de una bicapa, apareceréan zonas de alta
reflectividad que pueden asociarse a los minigaps de los sistemas infinitos. Estas zonas de
alta reflectividad son el producto de las sucesivas interferencias entre las ondas reflejadas
y transmitidas en las interfaces del sistema. Denominaremos espejo distribuido (BR por
las siglas en inglés de Reflector de Bragg) a toda multicapa formada por la repeticion
de una bicapa. La Fig. 1.7 muestra un esquema de un BR formado por diez periodos de
GaAs/AlAs de 5.93/2.35 nm inmerso en un medio homogéneo de GaAs. Estos espesores
corresponden aproximadamente a una relacion (3\/4, A\/4) para una energia de 20 cm™?.
Estos espesores maximizan el segundo minigap del centro de la minizona de Brillouin [2].

En el panel inferior de la Fig. 1.8 se muestra la reflectividad de una estructura similar a
la esquematizada en la Fig. 1.7 pero formada por 30 periodos, calculada mediante métodos
matriciales (ver secciéon 2.1). Se pueden observar tres zonas de alta reflectividad, y oscila-
ciones a ambos costados de estas regiones. En adelante, se denominaran stop-bands a las
zonas de alta reflectividad. La estructura de bandas de un arreglo infinito con la misma
celda unidad se presenta en el panel superior de la figura. Los tres stop-bands se pueden
asociar a los primeros tres minigaps de una estructura infinita. En adelante, la nomenclatu-

ra ZE[n| (ZC|n|) haréa referencia al n-ésimo minigap de borde de zona (centro de zona),
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Figura 1.7: Esquema de un espejo de fonones actsticos o reflector de Bragg formado

por 10 periodos de GaAs/AlAs inmerso en un medio homogéneo de GaAs.

a los stop-bands, o a los fonones replegados en esa region energética indistintamente. El
cuarto minigap (ZC|2]) se encuentra cerrado y no se observan bandas de alta reflectividad
en el espejo de Bragg.

En la Fig. 1.9 se muestra un detalle de la curva de reflectividad entre 15 y 25 cm ™! para
un BR de 15 periodos. La seleccion de los espesores de las capas de cada material determina
la energia de los minigaps, y el ancho relativo de los mismos. La maximizaciéon del primer
minigap en el borde (centro) de la primera zona de Brillouin se logra con una relacion de
espesores dada por dgeas =A/4 (3A/4), dajas =A/4 (A/4). El namero de oscilaciones entre
dos minigaps estd determinado por el niimero de periodos que forman el BR. Los puntos
Ay C (19.04 y 20.95 cm™!) indican las energfas correpondientes a los fonones actsticos
replegados en ZC[1] de baja y alta energia, respectivamente. El punto B (20.0 cm™!) indica
la energia del centro del stop-band.

En la region de maxima reflectividad, el campo fonénico se atentia exponencialmente
’2

dentro del BR. En la Fig. 1.10 se grafica el desplazamiento atémico |u(z)|” en funcion de

la posicién en la estructura para las tres energias indicadas con A, B y C en la Fig. 1.9.
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Figura 1.8: Panel superior: relacion de dispersion en la primera zona de Brillouin de
una superred de GaAs/AlAs de 5.93/2.35 nm. Panel inferior: Reflectividad actustica
de un espejo de GaAs/AlAs de 30 periodos. Se distinguen tres stop-bands en 10, 20 y

30 cm ™!
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Figura 1.9: Reflectividad acustica de un espejo de Bragg de 15 periodos de
GaAs/AlAs de 5.93/2.35 nm. Los puntos A y C indican las energias correpondientes
a los primeros fonones actusticos replegados en centro de zona de baja y alta energia,
respectivamente. El punto B indica la energia del centro del stopband.

En los paneles superiores se incluyen los perfiles de densidad para facilitar la identificacion
de los dos materiales utilizados. En los paneles de la izquierda se muestra la distribucién
del desplazamiento actstico en toda la estructura para las tres energias. Notar que para el
fonon del centro del minigap (B) el campo fondnico se atentia exponencialmente al entrar
en la estructura, mientras que para los fonones replegados, se concentra principalmente en
el centro del BR. En los paneles de la derecha se muestra un detalle del desplazamiento
atoémico en la region del centro de la estructura. Las lineas verticales punteadas indican las
interfaces entre los dos materiales. Para el caso B se puede notar que las interfaces siempre
coinciden con un méximo o un cero del desplazamiento acustico. Al igual que en superredes
infinitas, los modos correspondientes a diferentes bandas concentran la energia en uno u
otro material preferentemente. Observando la capa de AlAs alrededor de 95 nm se pueden
senialar que, el modo de baja frecuencia (A) se localizara principalmente en las capas de
GaAs (el desplazamiento actstico presenta un minimo en la capa de AlAs), mientras que
el de alta frecuencia (C) lo haré en las capas de AlAs, presentando un méaximo.

En el panel de la izquierda de la Fig. 1.11 se grafica la reflectividad de un BR en
funcion del nimero de periodos (N) que lo forman (indicado a la izquierda). Las curvas
de reflectividad fueron desplazadas verticalmente para mayor claridad. Se puede notar que
el stop-band se vuelve méas definido a medida que se aumenta N, mientras que el ancho
intrinseco no depende de este parametro. Para N > 1, la reflectividad acistica esta dada
por [23]:

R=1-47"2N 1 0(z7*) (1.24)

donde Z es el contraste de impedancias aciisticas de los materiales utilizados. Para el caso
de un espejo formado por 10 periodos de GaAs/AlAs se obtiene una reflectividad de ~0.88,
mientras que para uno formado por 40 periodos, esta alcanza ~0.99999. En el panel derecho
de la Fig. 1.11 se compara la reflectividad en el centro del stop-band obtenida con el método
de matrices de transferencia (cruces), con la reflectividad estimada utilizando la ecuacion
1.24 (linea continua gris), en funcion del nimero de periodos que forman la estructura.

Para un namero de periodos mayor a 10, la ecuacién 1.24 reproduce casi exactamente los



22 Nanofonénica en sistemas unidimensionales

= 5.0} 5.0f

€ 45 45!

240! 4.0}

Q L L L L L L

2.0 1.2

1.0 B
05 0.4} E
0.0 0.0

|u*(unid. arb.)
o =
n o <«
o o -
o H

20+ c 1.2 c
1.5+ 0.8l
1.0+
05! 04+
0.0 e 0.0 : - :
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 85 90 95 100 105
Posicién (nm) Posicion (nm)

Figura 1.10: Izquierda: desplazamiento atémico para las tres energias indicadas en
la Fig. 1.9. Derecha: detalle del deplazamiento atémico en la regiéon central del espejo
de fonones. Las lineas punteadas indican las interfaces entre dos materiales. En los
paneles superiores se muestra el perfil de densidad de la estructura para identificar

los materiales que forman el espejo de fonones.

valores calculados de reflectividad actstica. Es importante senalar que este valor depende
del contraste de impedancias actsticas de los dos materiales utilizados, y del minigap

elegido para realizar el célculo.

1.4. Nanocavidades acuisticas

La prohibicién de la propagacion de ondas con energias que caigan dentro de los mini-
gaps hace que las superredes (SR) puedan ser utilizadas como espejos de alta reflectividad,
similares a los espejos dieléctricos de luz. Una cavidad actstica consiste en un espaciador
encerrado entre dos espejos de hipersonido [3, 4]. Las cavidades actsticas permiten modi-
ficar la densidad de estados fonénicos y localizar la distribuciéon espacial de desplazamientos
atomicos dentro de una estructura.

En la Fig. 1.12 se muestra el esquema de una cavidad de fonones. Se pueden observar
dos reflectores de Bragg de GaAs/AlAs enfrentados, encerrando una cavidad de GaAs de
espesor [. = A. La estructura completa se encuentra inmersa en un medio homogéneo
de GaAs. Los parametros relevantes en el disefio de una cavidad son los espesores de las
capas (), las densidades (p) y velocidades del sonido (v) de cada uno de los materiales. A
continuacién se analizaran las caracteristicas generales, y la influencia de los espejos y del

espaciador en el factor de calidad de las nanocavidades acusticas.
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Figura 1.11: Panel izquierdo: reflectividad actstica de un espejo de GaAs/AlAs
en funcion del namero de periodos que forman la estructura (indicado a la izquier-
da); las curvas fueron desplazadas verticalmente para mayor claridad. Panel derecho:
reflectividad en funcion del namero de periodos que forman la estructura (cruces) y

reflectividad calculada utilizando la ec. 1.24 (curva gris)

Espejo Espaciador  Espejo
inferior superior

Figura 1.12: Esquema de una nanocavidad de fonones acusticos formada por dos
reflectores de Bragg de GaAs/AlAs encerrando un espaciador de GaAs. . indica el
espesor de la cavidad. La estructura completa se encuentra inmersa en un medio

homogéneo de GaAs.

1.4.1. Caracteristicas generales

En la Fig. 1.13 se grafica la reflectividad actistica de una cavidad formada por dos espe-
jos de 10 periodos de GaAs/AlAs cada uno, y un espaciador de GaAs de 7.90 nm. Se puede
notar que aparece un modo de alta transmisién en el centro del stop-band caracteristico
de los espejos. Este modo es resonante y corresponde a una onda estacionaria dentro de
la cavidad. El ancho del espaciador (cavidad) determina la ubicacion del modo dentro del
stop-band. Para el caso particular de un modo centrado en el stop-band, el espesor de la

cavidad esta relacionado con la longitud de onda del fonon resonante (\g) mediante,

A
le =mZ22, (1.25)
2
donde m es un nimero entero.

Como se indico en secciones anteriores, para maximizar el ancho del primer minigap
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Figura 1.13: Reflectividad actstica de una nanocavidad actistica formada por dos

BRs de 10 periodos de GaAs/AlAs de 5.93/2.35 nm cada uno, encerrando una cavidad

1

de espesor A. El minimo de reflectividad en 20 cm™" corresponde al modo actustico

confinado de cavidad.

en el centro de la zona de Brillouin, deben cumplirse las condiciones,

I = A1 /415 = 3y /4 (1.26)

sobre los espesores (I1 y ly) de las capas que forman los espejos de la estructura. Debe
notarse que en todos los casos A; indica la longitud de onda de un fonén de energia wg en
cada material.
Resulta util expresar esta magnitud en funciéon de wy:
v;
N =—1073 (1.27)
wo
donde \; y la energia wg estan expresados en nm y THz respectivamente?, y v; es la
velocidad del sonido en medio i expresada en m/s.
En la Fig. 1.14 se muestra la distribucién de campo fonénico en la misma estructura

I correspondiente al modo de cavidad. Se incluye el perfil

para una energia de 20.0 cm™
de densidades para poder realizar una identificacion espacial de cada una de las capas. El
fonoén se encuentra confinado y amplificado dentro de la cavidad, y presenta un decaimiento
exponencial en los BR. El factor de amplificacion (~40 en este caso) estda determinado por
la reflectividad de los espejos que forman la estructura.

En los siguientes apartados se estudiara la influencia del ntimero de periodos que forman
los espejos y como varia la ubicacién del modo a medida que se desintonizan los espejos

respecto del espaciador.

1.4.2. Influencia de la reflectividad de los espejos

Extendiendo ecuaciones del ambito de la 6ptica al sonido puede verse que el ancho T’

del modo confinado esta dado por la siguiente expresion [58]:

_ hvcln(\/ RiRd)

=
lc+lBR

(1.28)

41 THz =~ 33.3564095 cm ™!
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Figura 1.14: |u(z)|? en funcién de la posicién en la estructura. El campo se en-
cuentra amplificado en la region de la cavidad (~86.8 nm). Se incluye el perfil de
densidades para facilitar la localizaciéon de los dos materiales utilizados. Las lineas

verticales indican la posiciéon del espaciador.

donde R; y Ry son las reflectividades de los espejos de la izquierda y derecha respecti-
vamente, v, es la velocidad del sonido en el espaciador, I. es el ancho del mismo, y Iggr
es la longitud de penetracién en los espejos, que resulta independiente de la cantidad de
periodos que los forman.

El ancho del modo se puede relacionar con el tiempo de vida 7 del fonén dentro de la

cavidad segun:

h le+1
r=f___fetsr (1.29)

T win(vVRRy)

De esta magnitud resulta 1til derivar dos parametros adicionales que ayudan a carac-
terizar una cavidad acustica: la longitud total recorrida por el fonén dentro de la cavidad
(L), y el ntimero de rebotes que realiza el fonén (N;) dentro de una cavidad antes de lograr

escaparse hacia los espejos. Ly y Ny estan dados por:

l. +1IBR
Li = Tvo=——CTBR_ 1.30
T T TV RiRy) (1.30)
N = P 1 (1.31)

Les In(vVR;Ry)

Se puede notar que tanto 7 como L; y N aumentan con la reflectividad de los espejos
utilizados, y esta, a su vez, aumenta con el nimero de periodos que forman el espejo. Para
estos casos, suponiendo R; = Ry = R resulta N; = 10 para espejos de 10 periodos y
N; = 1590 para espejos de 25 periodos. En la Fig. 1.15 se muestra la reflectividad actstica
de una cavidad formada por dos espejos de GaAs/AlAs y una cavidad de espesor A, en
funcion del ntiimero de periodos que forman cada espejo (indicado a la izquierda). En todos
los casos se puede observar el modo de la cavidad centrado en el stop-band de los espejos.

Debe notarse como a medida que aumenta este namero el modo de la cavidad se hace mas
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angosto, aumentando la vida media del fon6n dentro de la estructura. Asimismo, se definen

mejor los limites de los stop-bands, y aumenta el niimero de oscilaciones.

25
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Figura 1.15: Reflectividad actstica de una cavidad formada por dos espejos de
GaAs/AlAs y una cavidad de espesor A en funciéon del niimero de periodos que forman
cada espejo (indicado a la izquierda). Las curvas fueron desplazadas verticalmente

para mayor claridad.

1.4.3. Influencia del espaciador acustico
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Figura 1.16: Reflectividad actstica de una cavidad formada por dos espejos de
GaAs/AlAs y una cavidad de espesor n)/2 en funcion de n (indicado a la derecha).
Con linea gruesa se indican las reflectividades de las estructuras en las que el modo
coincide con el centro del stop-band. Las curvas fueron desplazadas verticalmente para

mayor claridad.

En la Fig. 1.16 se muestra la reflectividad actstica de una cavidad formada por dos

espejos de GaAs/AlAs de 10 perfodos cada uno y un espaciador, en funcion del ancho de
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este ultimo. En el margen derecho de la figura se indica el espesor de la cavidad en unidades
de A, que se varia de 1.0 a 1.5. Con linea mas gruesa se indican las dos estructuras en donde
el modo de la cavidad coincide con el centro del stop-band de los espejos. Aumentando el
espesor de la cavidad, el modo se desplaza por el stop-band hacia regiones de menor energia.
Esto puede entenderse teniendo en cuenta que la cavidad confina una onda de longitud A;
aumentando el espesor de la cavidad, se confina una onda de mayor longitud de onda y
por lo tanto de menor energia. La posicion del stop-band permanece fija, dado que s6lo
depende de los parametros de los espejos. A partir de un espesor de 1.25)\ se observa como
un modo de un orden superior entra al stop-band desde el borde de altas energias. Dos
modos consecutivos tienen distinta paridad respecto del centro de la estructura, y daran
origen a espectros Raman claramente diferenciables.

Una estructura con dos BR optimizados para una longitud de onda Ay encerrando una
cavidad de espesor n)\g/2 da lugar a un modo confinado centrado en el stop-band de los
espejos. Sin embargo, nada se dijo respecto del efecto de aumentar arbitrariamente el valor
de n. En la Fig. 1.17 se muestran las reflectividades de diez cavidades, formadas por dos
espejos de 10 periodos de GaAs/AlAs de (3\/4, 1A/4), y un espaciador de GaAs de espesor
n\/2, donde X corresponde a una energia de 20 cm~! y n indica el orden del modo y se
varfa de 1 a 10. En todos los casos se observa que el modo de las cavidades se ubica en
20 cm~! (indicado con una flecha vertical). De la misma manera la posicion del stop-band
no cambia. Se puede observar que los bordes del espejo se encuentran mejor definidos a
medida que aumenta el tamano de la cavidad. En el cuadro interior se muestra un detalle de

L. con una flecha vertical se

la reflectividad actistica en el rango de energfas 19.85-20.15 cm™
indica la posicion del modo, la flecha curva indica la direccion de aumento del espesor de la
cavidad. Claramente se puede notar que a medida que aumenta el tamafno del espaciador,
el ancho del modo disminuye, al mismo tiempo que la reflectividad de las regiones laterales
aumenta.

Esto puede explicarse observando la ec. 1.28:

_ hoeln(vR;Rq)

I =
lc.+1IBR

; (1.32)
donde se puede notar que el ancho del espaciador [, aparece en el denominador sumado a
la longitud de penetracion en los espejos (Ippr). De esta manera, de la ec. 1.32 queda claro
que si se aumenta el contraste de impedancias actsticas de los materiales que forman los
espejos, o si se aumenta el espesor de la cavidad, el ancho del modo disminuye. También
resulta ilustrativo estudiar el efecto del ancho del espaciador en la expresion del tiempo de
vida media de los fonones dentro de la cavidad (ec. 1.29):
le+IBR

TS o RED (1.33)

Aqui resulta evidente que aumentando el espesor de la cavidad, aumenta el tiempo de

permanencia del fonon dentro de la cavidad. En particular si l. > Igg:

Le

TR ™ le. (1.34)

TR —
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Conceptualmente, la probabilidad de escape de la cavidad es una propiedad de los
espejos a través de R. Si el tiempo de transito por la cavidad l./v. se aumenta, se esta
aumentando el tiempo de ida y retorno a un espejo para intentar escapar. Por lo tanto,
aumenta 7 y consecuentemente disminuye I.

Ademas de este cambio observado en el ancho del modo (es decir en la finesse de la
cavidad), aumentando el tamano de la cavidad es posible aumentar el nimero de modos
confinados dentro del stop-band. [3, 59|
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Figura 1.17: Reflectividad actistica de una nanocavidad sintonizada a 20 cm~! con

un espaciador de nA/2 variando n de 1 a 10 (A=7.90 nm). Los espejos estan formados
por 10 periodos de GaAs/AlAs de 5.93/2.35 nm cada uno.

El contraste en las propiedades actuisticas de los materiales que forman los espejos dis-
tribuidos y el espaciador, también determinaré las caracteristicas del resonador de fonones.
El espesor A es independiente de la densidad. De esta manera es posible modificar el con-
traste de impedancias acusticas sin modificar los espesores involucrados. En la Fig. 1.18 se
muestra la reflectividad actistica de una nanocavidad sintonizada a 20 cm™! con un espa-
ciador de A=7.90 nm, en funcién de la densidad del material que forma el espaciador. Este
parametro se varia de 0.1 a 2.0 veces el valor de la densidad nominal del GaAs. En linea
continua azul (negra) se indica la curva correspondiente a una densidad con un factor 2 (1).
Las flecha indica el sentido de crecimiento de la densidad. En el cuadro interior se muestra
un detalle de la region correspondiente al modo confinado. Se puede notar que al variar la
densidad, la posiciéon del modo no se ve afectada. Sin embargo existen otras modificaciones
importantes en las curvas de reflectividad: 1) El ancho del modo disminuye al aumentar
la densidad, aunque de manera menos notoria que cuando se modifica el espesor; 2) El
ancho del stop-band se ve levemente modificado; 3) El aspecto general de las oscilaciones
de tamano finito a los costados del stop-band se ven fuertemente afectados por el cambio
de la densidad en el espaciador. Las curvas punteadas (de trazos) en la Fig. 1.18 corres-
ponden a impedancias actsticas mayores (menores) a la impedancia acustica del AlAs. Es
importante sefialar que en el caso de un espaciador con una impedancia actstica menor
que la de cualquiera de los materiales de los BR, las posiciones de las oscilaciones cambian.

En este capitulo se presentaron los conceptos béasicos de nanofonénica en una dimen-
sion. Se estudiaron en detalle los sistemas formados por el apilamiento periédico de dos

materiales, y se derivaron las expresiones analiticas que permiten explicar las caracteris-
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Figura 1.18: Reflectividad actistica de una nanocavidad sintonizada a 20 cm~! con

un espaciador de A=7.90 nm en funcién de la densidad del material que forma el
espaciador. Este parametro se varia de 0.1 a 2.0 veces el valor de la densidad nominal
del GaAs. Los espejos estan formados por 10 periodos de GaAs/AlAs de 5.93/2.35

nm cada uno.

ticas principales de los minigaps actsticos. Dentro de estas bandas de energia no existen
vectores de onda que permitan el transporte de energia dentro de la estructura. De es-
ta manera, es posible utilizar estas superredes como espejos de hipersonido. También se
ha senialado que la presencia de defectos o superficies libres en el arreglo peridédico puede
dar origen a la localizacion de modos discretos dentro de la estructura. A lo largo de las
altimas dos secciones se presentaron en detalle las caracteristicas méas importantes de los
espejos de fonones y de las nanocavidades aciusticas, resaltando cuéles son los parametros
relevantes para el disefio de estos dispositivos. Estos conceptos seran los pilares fundamen-
tales de los conceptos que se desarrollarédn en el resto de la tesis. En el siguiente capitulo
se presentaran las técnicas experimentales utilizadas, y los resultados tipicos obtenidos en
estructuras simples. Asimismo se presentaran en términos generales los modelos y métodos

de simulaciéon implementados para estudiar los resultados experimentales obtenidos.
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Capitulo 2

Luz e hipersonido: métodos
experimentales y simulacion

numérica

La primera evidencia de dispersion Raman en una superred fue reportada por Colvard
et al. |60] en 1980. A partir de ese momento se publicaron numerosos trabajos dedicados
al estudio de superredes [2], arreglos no-periodicos (secuencias de Fibonacci, Thue-Morse,
etc) |2, 61], y cavidades actsticas |4] utilizando dispersion Raman. Parte del diseno y estudio
de los dispositivos para hipersonido de esta tesis sera realizado a través de experimentos

de dispersion Raman, y su simulacién numérica.

Por otro lado, en 1984 Thomsen et al. [14] establecen las bases de la acustica de picose-
gundos, y demuestran experimentalmente que es posible generar y detectar ondas elésticas
de alta frecuencia utilizando laseres ultra-rapidos. El experimento propuesto consiste en
generar las ondas eldsticas en una muestra con un pulso laser intenso; estas ondas elésticas
modulan las propiedades 6pticas de los materiales, y un segundo pulso laser detectara los
cambios en la reflectividad 6ptica de la estructura que se esta estudiando. La resolucién
temporal en este tipo de experimentos esta limitada por el ancho del pulso laser, y por lo
tanto es posible detectar ultra-altas frecuencias en el dominio temporal, abriendo un nuevo
campo de investigaciéon en ultrasonido. El estudio de la dindmica de fonones actusticos, y la
manipulacion del hipersonido en el dominio temporal se realizaran utilizando las técnicas

de acustica de picosegundos.

En este capitulo se revisarédn los conceptos bésicos de las técnicas utilizadas para la
caracterizacion optica de los sistemas estudiados. Se presentan los modelos fisicos, y las
herramientas de calculo para simular los resultados experimentales, y se describen los
dispositivos utilizados en experimentos de dispersion Raman, y de generacién coherente
de fonones acusticos utilizando laseres ultra-rapidos. Asimismo, se describen resultados
anteriores en el estudio de superredes de materiales semiconductores utilizando las mismas

técnicas.

Este capitulo se encuentra dividido en cuatro secciones principales: en la Sec. 1 se

describe el método de las matrices de transferencia que es aplicado para el calculo de
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la reflectividad actustica de multicapas, y de los desplazamientos actusticos dentro de las
estructuras. El desplazamiento actstico sera la funcién mas importante a lo largo de este
trabajo y sera utilizada para la simulacién numérica de todos los experimentos. En la Sec. 2
se explica el proceso de fotoluminiscencia que se utilizar4 como herramienta de caracteri-
zacién de los niveles electréonicos de las muestras. En la Sec. 3 se describen los procesos
de dispersiéon Raman, el modelo fotoeldstico y el dispositivo experimental utilizado. Fi-
nalmente, en la Sec. 4 se presentan los experimentos de generaciéon de fonones aciisticos
coherentes y se describen las configuraciones experimentales, los equipamientos utilizados,

y los métodos de simulacién implementados.

2.1. Calculo del desplazamiento atémico y de la reflectividad

acustica

Como se indico en el capitulo anterior, la propagacion de ondas acusticas longitudinales

en una estructura unidimensional esta regida por la ec. 1.1:
d Ou(z,t)] 0 Ju(z,t)
51|25 = 52 Jew 5. (1)

donde p(z), C(z) y u(z,t) son la densidad, la constante de fuerza y el desplazamiento
atomico respectivamente.

En el caso de una multicapa crecida a lo largo del eje z, es decir, una estructura
inhomogénea en z, las soluciones de la ecuaciéon de ondas pueden obtenerse con el método
de las matrices de transferencia [62], que se detalla a continuacion.

Se considera una onda plana incidiendo sobre la estructura, con vector de onda k, tal
que w = w(k). Para cada material se considerara w = kv, donde v es la velocidad del sonido
en dicho material. En cada punto de la estructura el campo fonénico puede descomponerse
en dos ondas planas propagandose de izquierda a derecha (¢ oc €™%), y de derecha a
izquierda (¢~ o e~**) segtin:

6=t +¢. (2.2)

Se asociara a cada capa una matriz de transferencia Ap de 2 x 2 que relaciona el vector
(¢, ¢7)o del comienzo de una capa con el vector (¢, ¢7) s del final de la misma; y a cada
interfaz una matriz A; que relaciona los vectores a cada lado de la interfaz. Para una capa

de espesor a la matriz de transferencia toma la forma:

6—ika 0
Ap = ) 2.3
D < 0 ezka ( )

En cada interfaz deben cumplirse las condiciones de contorno de continuidad de las
deformaciones y de los desplazamientos atémicos. Suponiendo que (qﬁ}r,%_) y (qbg,(bg)
son los vectores a la izquierda y derecha de una interfaz, y aplicando las condiciones de

contorno planteadas en las ecs. 1.8 y 1.9, se obtiene:

o+ = oh+9p (2.4)
Crki(¢7 —¢7) = Cpkp(o), —dp), (2.5)
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o en forma matricial,

1 1 ]i _ 1 1 ?’ ' (2.6)
Crkr —Crkr o Cpkp —Cpkp ¢p

Despejando (¢, ¢7) se obtiene:

N —1
] _ 1 1 1 1 o5 @7
o7 Crkr —Crky Cpkp —Cpkp ®p .

1 Cikr 1 1 1 QSJDF
_ D (2.8)
207k \ Crk; —1 Cpkp —Cpkp ¢p

1 Cikr + Cpkp Cik;r — Cpkp QZ)JDr (2 9)
2CTkr Crkr — Cpkp Crkr+ Cpkp ¢B .

Utilizando la definicién de impedancia acistica Z = pv, y teniendo en cuenta que

k=w/v,y C = pv*

T\ 1 1+Zp/z 1-2Zp)Z o (2.10)
o7 ) 2\ 1—Zp/Z; 1+ Zp/Z ¢p ) '

Con lo que la matriz de transferencia A; de una interfaz queda definida por,

+

1( 1+Zp/Zy 1-Zp/Z
A= L 120l p/Zi (2.11)
2 1—ZD/Z[ 1—|—ZD/Z[
La matriz de transferencia de una multicapa toma la siguiente forma:
N
Acst(w) = H ADJ(W)AIj(w)a (2.12)
j=1

donde N es el ntmero total de capas. Eligiendo las condiciones iniciales que corresponden a
un haz monocromatico incidiendo desde la izquierda (z — —00), los coeficientes de reflexion

y transmisién de la estructura quedan determinados por el siguiente sistema lineal:

(1)) -no () o

en donde se asume que la onda incidente tiene amplitud 1, que no hay una onda reflejada
de la ultima capa y que r y t son los coeficientes de reflexion y transmision de la estructura

completa respectivamente. Resolviendo para r y ¢,

r(w) = (@) (2.14)
1
1) = = (2.15)

De esta manera |r(w)|? es la reflectividad de la estructura para una frecuencia w. En el
Cap. 4 se hara un extensivo uso de este método de calculo para la optimizacion de filtros y

dispositivos para hipersonido. Por otro lado, la reflectividad actustica serd una herramienta,
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fundamental para el estudio de estructuras formadas por cavidades acusticas acopladas en
el Cap. 6.

Tanto en el estudio de la evolucién temporal de un paquete de ondas, como en el célculo
de la seccion eficaz Raman (Sec. 2.3.2) es necesario conocer las soluciones estacionarias,
es decir, los desplazamientos atémicos en funciéon de la posicién dentro de la estructura.

Sabiendo que dentro de cada capa las soluciones toman la forma:
u(z,w) = Aje*i* + Bje~ ki, (2.16)

y utilizando el método de matrices de transferencia para calcular los coeficientes A; y B;
es posible conocer las soluciones estacionarias en toda la estructura. Una forma alternativa
de calculo resulta de definir como AZ, a la matriz de transferencia desde el punto z hasta

el final de la estructura, con lo que se obtiene:

( i ) = A7) ( “ ) ; @.17)

y el desplazamiento resulta:

d(w,2) = ¢ (w,2) + ¢~ (w, 2). (2.18)

Debe notarse que cualquier solucién de la ecuacién de ondas puede expresarse como
combinacion lineal de las soluciones estacionarias. Por otro lado, cabe destacar que una
vez que se tiene calculada la matriz de transferencia de la estructura es posible obtener las
soluciones estacionarias correspondientes a otro conjunto de condiciones de contorno. Este
procedimiento seréd utilizado para obtener los desplazamientos atémicos en muestras que
presentan una superficie libre, por ejemplo en el célculo de la seccion eficaz Raman |5, 63].

Para el estudio de la dindmica de fonones acusticos es 1til conocer los desplazamientos
atomicos en el dominio temporal. A continuacién se presentan los calculos para simular la
evolucion temporal de un paquete de ondas acusticas dentro de una estructura unidimen-
sional [37, 41].

En el caso de una excitaciéon pulsada, el pulso de sonido en el dominio espectral estéa
descripto por:

¢g(w7z) = ¢(wvz)g(w)7 (2'19)

donde g(w) es la distribucion espectral del pulso y se desprecia la dispersion espacial. Esta
condiciéon es equivalente a considerar a tiempo cero un pulso localizado espacialmente en
un plano perpendicular a la direccién de propagacion y ubicado en z = 0. En todos los

casos considerados en el presente trabajo g(w) es una distribucion normal dada por:

g(w) = \/;Aexp [ (hw;EO)Q

en donde 2A y Ej son el ancho y la media de la distribucién gaussiana. La evoluciéon

, (2.20)

temporal de un paquete de ondas, puede calcularse segun [37, 41]:

1 [t :
¢Q(Z7t) = o- ¢!](w7'z)eizwtdw' (221)

2 J_
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Esta herramienta de célculo se utilizara extensivamente en el Cap. 3 para el estudio
de superredes, y en Cap. 6 para el estudio de sistemas formados por cavidades actusticas
acopladas.

En el analisis y diseno de dispositivos para hipersonido puede resultar necesario con-
siderar la evolucion temporal de un paquete de ondas generado en un punto arbitrario de
la muestra, ya sea la cara derecha incidiendo desde z — +00, 0 en un punto interno. Un

detalle de la implemetacion de este tipo de célculos se puede encontrar en la Ref. [59].

2.2. Fotoluminiscencia

Se denomina luminiscencia a la emisién de luz por decaimiento radiativo de los elec-
trones de niveles de mayor energia a estados de menor energia. Dependiendo de la clase de
excitacion que produce la luminiscencia se le asignan diferentes nombres. En particular, si

la excitacion se realiza con luz, el proceso se denomina fotoluminiscencia.

A E

banda de

conduccion
hv
NN\N> AN
k
y
banda de
valencia

Figura 2.1: Proceso de fotoluminiscencia en un semiconductor. Un fotén incidente
de energia hv crea un par electréon-hueco en las bandas del semiconductor. Tanto el e~
como el h™ se relajan y termalizan hacia estados de menor energia en sus respectivas

bandas y finalmente se recombinan emitiendo un fotén de energia hv'.

En la Fig. 2.1 se presenta un esquema del proceso de luminiscencia en un semiconductor.
Se pueden observar dos bandas, una de valencia (abajo) y una de conduccion (arriba). En
el proceso de luminiscencia un fotén incidente de energia mayor a la energia de la brecha
prohibida (gap) promueve electrones de la banda de valencia a la banda de conduccion,
generando pares electron-hueco. Estos pares se relajan y termalizan de forma no-radiativa
hacia estados de menor energia. Finalmente se recombinan emitiendo fotones de menor
energia que la del foton incidente. Si la termalizacion de los electrones y huecos ha sido
completa, la energia del fotén emitido s6lo depende de los estados finales del electréon
y del hueco en las bandas de valencia y conduccién respectivamente, por lo que no tiene
correlacion con la energia del fotén incidente. Si la energia del foton incidente es menor que
la energia del gap del semiconductor, no se crean pares electron-hueco, y se dice que el fotén

se encuentra en la region de transparencia del material. La energia de los fotones emitidos
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tiene informacién de los gaps energéticos de los semiconductores como también de otros
efectos en la estructura producidos por defectos, impurezas, etc. [1, 64]. Debido a efectos de
confinamiento, los niveles de energia en un pozo cuantico o en una superred son fuertemente
dependientes de los espesores involucrados [1]. Haciendo uso de esta propiedad, en el Cap. 4
se estudiaran las distribuciones de espesores de nanoestructuras formadas por un arreglo
de no-periddico de capas de GaAs/AlAs, y en el Cap. 5 se estudiaran las variaciones de

espesores en una muestra crecida con gradiente.

2.3. Dispersion Raman

Cuando un fotén incide sobre una molécula, esta puede dispersarlo o absorberlo. La
mayor parte de la luz dispersada sera de la misma frecuencia que la luz incidente. A este
fenémeno se lo denomina dispersion Rayleigh o dispersion elastica de luz. Una pequena
fraccion de la luz serd dispersada de manera inelédstica, con frecuencia diferente a la de
los fotones incidentes. La diferencia de energia entre la luz incidente y la luz dispersada
serd proporcional a la energia de excitaciéon de las moléculas dispersoras. Este proceso
de intercambio de energia entre las moléculas dispersoras y la luz incidente es lo que se
denomina efecto Raman [1, 65]. Esta seccion se centra en la dispersion inelastica de la luz
por fonones.

A continuacion se presenta un modelo macroscopico de la dispersion inelastica de luz.
De este modelo se deduciran las leyes de conservaciéon que rigen un proceso de dispersion
Raman por fonones [1]. Se considera un medio isotropico e infinito de susceptibilidad

eléctrica x. Cuando un campo electromagnético descripto por

F(r,t) = Fi(k,w)cos(k; - r — w;t) (2.22)
estd presente en este medio, se induce una polarizaciéon P dada por:

P(r,t) = P;(k,w)cos(k; - r — w;t), (2.23)

donde la frecuencia y el vector de onda son los mismos que los de la radiacién incidente, y

la amplitud esta dada por:
P(ki,wi) = X(ki,wi)Fi(ki,wi). (224)

Los modos normales de vibracién de un semiconductor cristalino estan cuantizados
en fonones, y los desplazamientos atémicos Q(r,t) asociados con un fonéon pueden ser

expresados como ondas planas:

Q(r,t) = Q(q,wop)cos(q; - r — wpt), (2.25)

con vector de onda q y frecuencia wgy. Se hace una aproximacion adiabética, es decir,
se asume que los electrones se acomodan al movimiento del sélido en forma instantanea
comparado con el tiempo de movimiento de los iones. De este modo la funcién dieléctrica

puede expresarse como un desarrollo de Taylor en los desplazamientos Q(r,t):

x(ki, wi, Q) = xo(ki, wi) Q(r,t) + ... (2.26)

X
_‘_7
0Q],
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donde xo(k;,w;) es la susceptibilidad eléctrica del medio sin fonones presentes. El segun-
do término representa una susceptibilidad oscilatoria inducida por la onda Q(r,t). Susti-
tuyendo 2.26 en 2.24 se puede expresar la polarizacion P(r,¢, Q) del medio en presencia

de vibraciones atémicas como:
P(r,t,Q) = Po(r,t) + Pina(r,t,Q) (2.27)

donde,
PQ(I‘, t) = Xo(kl‘, wz)Fz(kZa wi)COS(ki T — wit) (228)

es una polarizacién vibrando en fase con la radiacién incidente, y

Q(r, t)F;(k;,w;)cos(k; - r — w;t) (2.29)
0

0
Pind(rata Q) = %

es una onda de polarizacién inducida por el fonén. Para determinar la frecuencia y vector

de onda de la polarizacion inducida, 2.29 se reescribe como:

Pind(rg t, Q) = gé; Q(q> wo)cos(q r— th)Fi(ki, wi)COS(ki T = wz't) (230)
0
= % 8823 0 Q(qa WO)Fi(ki, Wi)COS[(ki + q) T — (wi + WO)t]
+% 86(3 . Q(q, wo)Fi(k;,w;i)cos[(ki — q) - T — (w; —wp)t]. (2.31)

Puede observarse que P4 esté formado por dos componentes: una componente Stokes
con vector de onda kg = (k;j —q) y frecuencia wg = (w; —wp) y una componente anti-Stokes
con vector de onda kag = (kj + q) y frecuencia wg = (w; + wp).

La intensidad de la radiacién dispersada puede ser calculada del promedio temporal de
la potencia emitida por la polarizaciéon inducida P;,4 por unidad de angulo solido [1]. Esta
intensidad depende de la polarizacién de la radiacién dispersada eg como |Pj,q - eq|?. Si e;

es la polarizacion de la radiacién incidente, la intensidad I; de la radiacién dispersada sera

<<9><> .
€; 8@ . €d

Por lo tanto, I; es proporcional a la variacion de la polarizabilidad (o equivalentemente

proporcional a:
2

I o . (2.32)

de €) debido a la modulacion producida por Q. Lo mismo vale para cualquier otra modu-
lacion de e. Ox/0Q define las reglas de seleccion del proceso Raman. El desarrollo anterior
es valido para fonones 6pticos. Para fonones acusticos el efecto principal de modulaciéon de

X es a través de la tension n presente en el material [2|. Es decir,

dx = p(2)n(z) (2.33)

donde p(z) es la constante fotoelastica y n(z) el campo de tensiones, que se definen segun:

plz) = ‘3’; (2.34)

n(z) = 5, (2.35)
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donde u(z) es el desplazamiento dentro de la estructura. Teniendo en cuenta las ec. 2.32,
2.34 v 2.35, y considerando la intensidad de la luz dispersada como la suma coherente de
dispersores masivos, se deriva el modelo fotoelastico, en el que la secciéon eficaz Raman
puede calcularse como [2, 55, 66]:

1 uw(z) , |?

a(w)aqu[n(wqm;i;] \ [ B e e

donde n(wg, ) es el factor estadistico de Bose-Einstein y E; y E,4 son los campos eléctricos
incidente y dispersado respectivamente. El signo 4+ (—) corresponde a la componente Stokes
(anti-Stokes).

En la descripcion microscopica de la dispersion inelastica de luz por fonones en un
semiconductor es necesario especificar el estado de los tres sistemas involucrados en el
proceso: energia de los fotones incidente y dispersado, electrones en el semiconductor y
el fonéon que interviene en el proceso [1|. Cuando se utilizan fotones del rango visible
para generar un proceso de dispersion Raman en un semiconductor, éstos se acoplan a los

electrones a través del hamiltoniano de interacciéon electron-radiacion [1]:
e
Hep = —A-p. (2.37)
me

En la Fig. 2.2 se muestra el proceso de dispersion Raman en un esquema de bandas.
Un fotén incidente de energia hy; promueve un electréon de la banda de valencia a un nivel
virtual de energia, en donde interactiia con la red emitiendo un fonén de energia huy,
luego se combina con el hueco emitiendo un fotén de menor energia hy,. Puede darse otra
situacion, en la que el electron se promueva a un nivel virtual de energia, interactiie con
la red absorbiendo un fonén de energia hvy y luego se recombine emitiendo un fotén de
menor longitud de onda y por lo tanto mayor energia. Al primero de los procesos se lo
denomina Stokes, y al segundo anti-Stokes [1, 67, 68]. Los electrones median el proceso de
dispersion Raman por fonones, sin embargo permanecen inalterados después del proceso
(ver esquema de la Fig. 2.2). Los procesos que involucran electrones son virtuales y no
es necesario que se conserve la energia en los mismos. Sin embargo, deben cumplirse la
conservacion global de la energia y del momento.

En la Fig. 2.3 se muestran esquemaéticamente los diagramas de Feynman que repre-
sentan los procesos Raman descriptos. El caso en el que se emite (absorbe) un fonén se
denomina dispersion Raman Stokes (anti-Stokes).

La seccion eficaz del proceso Raman bajo la descripciéon microscopica y en cercanias de
resonancias electronicas puede escribirse como [69]:

2
o(wr) |3 <f’HMR|i><Z."He—ph|j><j’HMvR|O> . (2.39)
(wr, —wi —i75)(wp — wj — 175)

i7j
Donde [0) (|f)) es el estado inicial (final) del sistema y |7) (|j)) son los estados in-
termedios con energfas y vidas medias dadas por w; (wj) y v (7;) respectivamente. Los

dos denominadores de energia que aparecen en la ec. 2.38 dan cuenta de las resonancias

electrénicas: ingoing resonance cuando w = w; y outgoing resonance cuando w = w;. Estas
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Stokes anti-Stokes
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Figura 2.2: Dispersion Raman en un semiconductor. Un fotén incidente de energia
hv crea un par electrén-hueco. El electréon es promovido a un nivel virtual en donde
emite (absorbe) un fonon, luego se recombina con el hueco emitiendo un fotéon de
menor (mayor) energia. Si el fonén es emitido (absorbido) el proceso se denomina
Stokes (anti-Stokes).

Stokes anti-Stokes

§ ............ > .............. z

hv hv, hv, hv,

. Interaccion electron - foton

B Interaccion electrén - fonon

Figura 2.3: Diagramas de Feynman de los procesos Raman Stokes (izquierda) y
anti-Stokes (derecha). Un foton incidente de energia hv genera un par electron-hueco,
este par absorbe o emite un fonén en el material y finalmente se recombina emitiendo

un fotén de energia diferente a la incidente.

resonancias pueden amplificar la intensidad del proceso Raman, y se dan cuando la energia

del fotén incidente o dispersado coincide con alguna transiciéon electrénica del material.

Otro tipo de resonancia es la asociada al campo eléctrico de la luz en el hamiltoniano
Her, denominada resonancia 6ptica |24, 34, 35|, y consiste en hacer resonar los términos
del numerador asociados a los estados fotonicos incidentes y/o dispersados. Esto puede
lograrse confinando y amplificando el campo eléctrico en cavidades épticas que encierran
al sistema estudiado (ver Cap. 5). La resonancia 6ptica puede combinarse con la resonancia
electronica logrando amplificaciones debidas al confinamiento éptico y a la sintonia con las

transiciones electronicas [26, 70].

En el proceso de dispersion Raman en un medio homogéneo tanto el vector de onda

como la frecuencia son magnitudes que se conservan. Como resultado de la conservacion
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del momento, el mayor vector de onda ¢ de los fonones estudiados resulta menor que dos
veces el vector de onda del fotén incidente. Por ejemplo, utilizando laseres en el rango
visible como fuentes de excitaciéon en una muestra con un indice de refraccién ~3, q es del
orden de 10% cm~!. Este valor es aproximadamente 1/100 del tamafio de la primera zona
de Brillouin en un semiconductor. Por lo tanto sbélo se accede, en un proceso de primer

orden como el descripto, a excitaciones de centro de zona.

2.3.1. Meétodo experimental

Las mediciones de fotoluminiscencia y dispersion Raman realizadas durante el presente
trabajo fueron obtenidas utilizando un arreglo experimental como el esquematizado en
la Fig. 2.4. Como fuentes de excitacion se utilizaron dos laseres, uno de Ar-Kr y uno
de titanio-zafiro. El laser de Ar-Kr permite trabajar con 17 longitudes de onda que van
desde 457 nm a 676 nm. El laser de titanio-zafiro permite variar su longitud de onda
entre 750 nm y ~1000 nm en forma continua. Es bombeado por un laser de estado so6lido
Millenia de Spectra Physics que trabaja con una longitud de onda de 532 nm y con una
potencia méxima de 5 W. Las muestras se montan en un criéstato que permite trabajar con
temperaturas entre 77 K y temperatura ambiente, y cuenta con ventanas 6pticas amplias

de manera que es posible incidir con dngulos de hasta 50°.

PC Espectrometro

CCD

Laser Ar-Kr
(450nm - 670nm)

<=+ Lente de focalizacién

Laser Millenia
(532nm)

Filtro

Objetivo de
telescopio

N2
H
My

Lente de colecciéon —<—=>

Espejo —— &/ ) N N

v UV
4

Lente de focalizacion Espejo /
< Cridstato (77K-300K) movil

Laser Ti-Saph
(750nm - 850nm)

Muestra

[

Espejos

Figura 2.4: Esquema del dispositivo experimental formado por el espectrometro
triple Jobin-Yvon T64000, los laseres de Ar-Kr, Ti-Saph y Millenia, criéstato y lentes

Opticas y espejos.

El haz del laser se lleva hasta la muestra utilizando una serie de espejos dieléctricos.

Este haz atraviesa un objetivo de telescopio cuya funcién es ensancharlo para lograr spots
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de focalizacion de hasta 20 um de didmetro. Continuando el camino 6ptico, se encuentra
una lente de focalizacién y un iltimo espejo que permite variar el &ngulo de incidencia: su
funcién es focalizar la luz sobre la muestra que se encuentra en el criéstato. La luz disper-
sada por la muestra es colectada por una lente de 10 cm de distancia focal, y finalmente

focalizada en la entrada del espectrometro por una lente de 40 cm de distancia focal.

La etapa de deteccion es la mas delicada en los experimentos de dispersion Raman.
Debido a la baja intensidad de la senal Raman, y a la proximidad del laser, uno de los
mayores obsticulos es la eliminacién de la luz espuria o stray-light. Para la detecciéon se
utilizé un espectréometro Jobin-Yvon T64000, consistente en tres monocromadores en serie.
Este espectrometro permite trabajar en dos modos, uno de baja resolucién o sustractivo,
y uno de alta resoluciéon o aditivo. En la Fig. 2.5 se muestra un esquema interno del
espectrometro JY-T64000. Se pueden distinguir los tres monocromadores que conforman
el equipo, el modulo de adaptaciéon para el modo aditivo y los dos medios de deteccién: una
CCD (charge coupled device) y un fotomultiplicador (PMT). Cada monocromador consiste

en dos espejos parabdlicos y una red de difraccion de 1800 gr/mm.

CCD I
( Tercera Etapa SIQ % s, PMT
o ™
( 1
\ i
( %
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{ A\ Lo 5
Eta\pa Doble Premonocromador ( —+— Isgd \,\/,,E’;’g%%igﬁ
[ b =
MONO 1 I
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C )

Figura 2.5: Esquema interno del espectrometro JY-T64000. Tres monocromadores
en tandem, con dos configuraciones posibles de operacion, sustractivo (menor resolu-

ci6on) y aditivo (mayor resolucion) mediante el modulo de adaptacion.

La forma de acoplamiento entre los dos primeros monocromadores determina el modo
de funcionamiento del equipo. En la configuraciéon del modo sustractivo, la luz ingresa por
la rendija S7, y el primer monocromador separa las longitudes de onda. Este se acopla al
segundo monocromador a través de dos espejos, entre los cuales se filtra el haz con una
rendija (S12); la luz no pasa por el modulo de adaptacion del modo aditivo. Al reflejarse
en los espejos, las longitudes de onda quedan ubicadas de forma tal que la segunda red de
difraccién recombina los colores, formando una imagen sobre la rendija Ss3. El segundo

monocromador se acopla al tercero a través de dos espejos que dejan los colores espa-
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cialmente ubicados de modo que la tercer red de difraccion los separa nuevamente. La
separacion de colores, y por lo tanto la resolucién de este modo estd dada por la tercer
etapa. La senal finalmente se toma con una CCD o con el PMT. En esta configuracién,
los primeros dos monocromadores actiian como filtros para excluir el laser y minimizar las
contribuciones de stray-light.

En la configuracion del modo aditivo la luz ingresa igualmente por la rendija Si, y los
colores son separados por el primer monocromador. Sin embargo, a diferencia del modo
sustractivo, el acoplamiento entre las dos primeras etapas se realiza a través de dos espejos
parabolicos y un espejo plano que constituyen el médulo de adaptacion del modo aditivo.
Los colores quedan espacialmente ubicados de manera que la segunda red de difraccién
nuevamente separa los colores, que ingresan al tercer monocromador pasando por la rendi-
ja S93. El tercer monocromador una vez mas actia separando los colores, por lo que la
resolucién estd dada por los tres monocromadores en serie, que realizan tres aperturas
sucesivas del espectro incidente. Cabe senalar que al no pasar la luz por Sis, el filtrado se
hace con las rendijas S,q v Soz. Estas permiten realizar un filtrado mecénico de la senal,
acotando la ventana de medicion.

Si bien el modo aditivo permite alcanzar mayores resoluciones, la relacion senal /ruido
es 1/3 de la alcanzada en el modo sustractivo, y la ventana de medicién es mucho menor.
En los Cap. 4 y 5 se hara uso de ambos modos para el estudio de estructuras no-peridédicas
optimizadas como filtros para fonones acusticos y de estructuras formadas por cavidades
acusticas y Opticas.

Un experimento de dispersion Raman consiste basicamente en la excitacién de una
muestra con un laser y en el analisis espectroscopico de la luz dispersada. En este traba-
jo analizamos dos geometrias para la realizaciéon de experimentos de dispersiéon Raman:
backscattering (BS) y forward scattering (FS). En la Fig. 2.6 se muestra un esquema del
experimento en las dos geometrias de medicién y un esquema del dispositivo experimental.
Como puede observarse, en el caso BS, la incidencia con el laser, y la coleccion de la luz
dispersada se realizan del mismo lado de la muestra, en el caso FS la incidencia se realiza
de un lado, y la coleccion de la luz del otro.

Para la geometria BS k; ~ —ky4 vy para la geometria FS k; ~ k;. De esta manera la
trasferencia de momento es maxima (minima) en BS (FS). Teniendo en cuenta la conser-

vacion del vector de onda:

2k; (2.39)
g ~ 0 (2.40)

<
2

para las geometrias BS y F'S respectivamente.

2.3.2. Simulacién numérica del modelo fotoelastico

La dispersion de luz por fonones actusticos longitudinales puede ser tratada como una
suma coherente de dispersores masivos debido al mecanismo fotoeléstico. La seccién eficaz

Raman esta dada por la ec. 2.36 [2].
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Figura 2.6: Esquema del experimento de dispersién Raman y dispositivo experimen-

tal para las geometrias de backscattering (izquierda) y forward scattering (derecha).

El coeficiente fotoelastico p es caracteristico de cada material y por lo tanto dependien-
te de la coordenada espacial z. En la region visible del espectro electromagnético, y para
los materiales utilizados es un ntmero complejo. En cambio, para la region del infrarrojo
donde los materiales son transparentes, es un ntmero real. En todos los casos se consi-
derara un perfil constante en cada capa, despreciando los efectos de confinamiento en la
distribucion espacial de la funcién de onda electronica, y posibles efectos de interdifusion
de los materiales [71].

Existen dos casos en donde el campo eléctrico toma expresiones simples: el de ondas
electromagnéticas propagantes (materiales bulk, o superredes infinitas), y el caso de ondas
electromagnéticas confinadas en una microcavidad [23, 72]. En general para el célculo de

los términos de campo eléctrico se consideraran ondas planas:
E;q  e*iaz (2.41)

donde k; 6 kg son vectores de onda de la luz en un medio efectivo formado por los materiales
de la multicapa. Esta aproximacion serd vélida siempre y cuando la longitud de onda de
la luz sea mucho mayor que el perfodo de la estructura que se esté estudiando. Teniendo
en cuenta la ec. 2.41, la seccion eficaz Raman (ec. 2.36) puede escribirse comor:

- Oty (2 2

o(w) o< ‘/emkzp(z)g()dz' , (2.42)

z

para la geometria BS (k; = —kg), y como

2

o(w) x | / p(z)Wdz : (2.43)

para la geometria FS (k; = kq).
Si se tiene en cuenta la absorcion, ésta aparecerd en el vector de onda a través del

indice de refraccion complejo. Para el caso de la geometria BS se tiene (teniendo en cuenta
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absorcion):
E,E} o e?thizgm202 (2.44)

considerando que |kq| ~ |k;|.

En cambio, para la geometria F'S se obtiene:
E;E o e P, (2.45)

En ambos casos, « es el coeficiente de absorciéon del medio efectivo considerado, y D es el
ancho total de la muestra.

Los desplazamientos u(z) se determinan resolviendo la ecuaciéon de ondas 1.1 con un
conjunto de condiciones de contorno apropiadas. En la Sec. 2.1 se trabajé con condiciones
de contorno adecuadas para calcular la reflectividad de una estructura. Sin embargo estas
no son correctas para representar el campo de desplazamiento en sistemas en donde una
de las superficies de la muestra se encuentra en contacto con el aire. En este caso, las
condiciones de contorno usuales son las de superficie libre, o tensién cero en la interfaz
aire-muestra. Tomando las soluciones generales en la capa que se encuentra en contacto

con el aire:

u(w, z) = Ae1* 4 Be~ 12, (2.46)
y aplicando la condicién de contorno de tension cero en la superficie (z = 0) se obtiene,

ou(w, z)

z

z=0

Tomando esta condicién sobre interfaz aire-muestra, el sistema de ecuaciones a resolver

(+) - (19) »

donde 7 y t son los coeficientes correspondientes a la tltima capa y a el de la primera

queda determinado por:

capa. La condicién de normalizaciéon permitird establecer el valor del coeficiente a. Si se

considera un sustrato infinito, la condicién de normalizaciéon estara dada por
|usubst| =1 (249)

La eleccion de condiciones de contorno adicionales sobre la Gltima interfaz del sistema
produce una cuantizaciéon de los vectores de onda permitidos. En particular imponiendo

condiciones de tensién nula al final de sustrato se obtiene la siguiente condicién de cuan-

( Z ) = Apgt(w) ( z ) : (2.50)

A+ Ap = Aoy + Ago, (2.51)

tizacion:

que es equivalente a:

donde A;; representa el elemento ij de la matriz A.q.
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Cuanto méas grande sea el espesor del sustrato, mayor seré el nimero de vectores de
onda permitidos. La condicién de normalizaciéon en muestras de tamano finito estara dada
por la siguiente expresion:

o0
/ p(2)|u(2)?dz =1 (2.52)
—00
Salvo indicaciones contrarias, no se fijardn condiciones de contorno sobre la ultima capa

del sistema para el cilculo de eficiencia Raman.

2.3.3. Dispersion Raman en superredes

En la Fig. 2.7 se muestra el espectro Raman de una superred de GaAs/AlAs medido
por Jusserand et al. [73| en geometria BS. Esta geometria corresponde a colectar la luz
dispersada por el sistema en la misma direccion de incidencia y con sentido contrario (ver
Fig. 2.6). El impulso transferido al fonén es aproximadamente dos veces el impulso del
fotén incidente. En consecuencia, la serie de tres dobletes equiespaciados corresponde a
las excitaciones con ¢ = 2k;, que en el caso de una superred son los dobletes debidos al

replegamiento de la relacion de dispersion bulk.
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Figura 2.7: Espectro Raman tipico en geometria BS en donde se pueden obser-
var los dobletes correspondientes a una superred de GaAs/AlAs con un periodo de
11.5 nm [73].

Los dobletes del espectro BS disminuyen su intensidad a medida que aumentan su
energia. Esto se debe principalmente a que a mayor energia la poblacién térmica de fonones
es menor, y al mismo tiempo, la probabilidad de decaimiento por anharmonicidad es mayor.
Ademas, picos que componen cada doblete no tienen la misma intensidad debido a reglas
de simetria. En esta geometria, es posible variar ligeramente la regién de la relacion de
dispersion sondeada variando la longitud de onda del laser utilizado.

Para determinadas combinaciones de espesores y longitudes de onda del laser, las ex-
citaciones en BS pueden corresponder al borde la minizona de Brillouin definida por el
periodo de la superred. En los semiconductores masivos, en cambio, sélo es posible acceder

a regiones en donde 2k; representa una fracciéon minima de la primera zona de Brillouin.
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En la Fig. 2.8 se presentan espectros de una superred de a-Si/a-SiN,, medidos por
Santos et al. |[74] en geometrias BS (arriba) y FS (abajo). En el espectro BS se pueden
observar los dos picos correspondientes al primer doblete. En cambio, en el espectro FS se
observa un solo modo de energia intermedia entre los dos picos BS. Los modos de centro
de zona tienen simetrias definidas [2]. El pico que se observa en el espectro corresponde al
modo Ay, Raman activo. El modo By es Raman inactivo por paridad. Fuera de centro de
zona, estas reglas de seleccion se relajan, y ambos picos son observables (caso BS). Debe
notarse sin embargo, que en geometria BS, el pico correspondiente al modo permitido sera
més intenso que el correspondiente al modo prohibido (ver Fig. 2.7). Existen numerosas
referencias en las que tanto las energias como las relaciones de intensidades (fuera de las
condiciones de resonancia electronica) por el modelo fotoelastico estén en excelente acuerdo

con los resultados experimentales [2].
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Figura 2.8: Comparacion entre espectros Raman obtenidos en geometrias BS (arri-
ba) y FS (abajo) alrededor del doblete de menor energia para una superred de
a-Si/a-SiN,. En cada caso se indica la configuracién de medicién: Iy e I indican

el haz incidente y la luz dispersada respectivamente [74].

2.4. Generacion y deteccion de fonones actsticos coherentes

En esta seccién se aborda el problema de la generacién y estudio de vibraciones acts-
ticas en el dominio temporal. Existen diversas estrategias para generar fonones actsticos
coherentes utilizando pulsos de luz. En materiales masivos, las frecuencias alcanzables es-
tan en el rango 1MHz-100 GHz. Un ejemplo es la dispersion Brillouin estimulada, en donde
dos pulsos de luz de vectores de onda k;1 v k;o se superponen espacial y temporalmente
dentro de una muestra para excitar fonones acusticos de vector de onda g = £(k;1 — ki2);
cumpliéndose en materiales transparentes la condicion de phase matching |75].

Otro enfoque diferente es el propuesto por Thomsen et al. [14, 76| que consiste en la
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generacion coherente de fonones actusticos mediante la utilizacién de un laser ultra-rapido
en substancias absorbentes. Existen tres mecanismos principales por los cuales la luz se
puede acoplar al sonido: 1) fototérmico, 2) potencial de deformacion, y 3) fotoeléastico o

electrostriccion.

Cuando un pulso laser incide sobre un material absorbente, los electrones son excitados
y, en el caso particular de los semiconductores, serdn promovidos de la banda de valencia
a la banda de conduccién. La relajaciéon intrabanda por emisiéon de fonones tanto de los
electrones como de los huecos se vera traducida en un aumento rapido de temperatura de
la red cristalina. Debido a efectos de anarmonicidad, el incremento en el nimero de fonones

induce un cambio de volumen y este a su vez, induce una tensién en el material.

Del mismo modo, el estado de equilibrio de la red con portadores fotoexcitados no es
igual al estado fundamental. Por lo tanto, con posterioridad a la fotoexcitacién y mien-
tras no se produzca la recombinacioén, la red debe reacomodarse a la nueva situacién de
equilibrio, comenzando por lo tanto a oscilar. Este es el denominado potencial de deforma-
cion. En un metal, este mecanismo es importante durante el primer picosegundo hasta que
se alcanza la termalizacion electron-fonén. En cambio, en semiconductores los portadores
permanecerin fuera de sus posiciones de equilibrio por més tiempo debido a la existencia
de los gaps electréonicos, extendiendo los tiempos caracteristicos en que el potencial de

deformacion es relevante para la generacion coherente de fonones.

El mecanismo fotoelastico o de electrostricciéon no requiere de un medio absorbente. En
este caso, el pulso laser induce una polarizacién en el material. Esta polarizaciéon provoca
una compresion en la direccién del campo eléctrico, generando una tensiéon mecéanica, a
través del mismo mecanismo que da lugar a la dispersion Raman (ec. 2.33). La deforma-
cién resultante es proporcional al cuadrado del médulo del campo eléctrico incidente. En

materiales transparentes seré el principal mecanismo de generaciéon.

Entre las numerosas estrategias de generaciéon de fonones actisticos coherentes de ultra-
alta frecuencia se pueden mencionar la utilizacion de pozos y puntos cuénticos [77, 78],
superredes [79], y materiales piezoeléctricos [80], entre otras. En el caso de las superredes,
el vector de onda de los modos actusticos no sélo se define por las propiedades 6pticas del
material y el vector de onda del pulso electromagnético, sino también por el periodo de la
estructura. Es importante notar que el espectro de fonones generado responde a las mismas

reglas de selecciéon independientemente del mecanismo que se considere.

De manera analoga al proceso de generacioén, es posible concebir un sistema de detec-
cion basado en el mecanismo fotoelastico |14, 76, 81|. El experimento clésico de generacion
y deteccion de fonones acusticos coherentes consiste en incidir sobre una muestra con un
pulso ultracorto de luz (en adelante pump). Este pulso interactia con la muestra, y se
genera una distribucién de tensiones que evoluciona en el tiempo causando una modu-
laciéon de las propiedades 6pticas de la muestra. Esta modulaciéon provoca un cambio de la
reflectividad en el tiempo, que es sondeado por un segundo pulso laser (en adelante probe)
de menor intensidad. A continuaciéon se describiran los modelos fisicos, y los dispositivos

experimentales utilizados en el presente trabajo.
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2.4.1. Modelo fotoelastico de generacion y deteccion

En esta seccién se presentaran los modelos que explican los procesos de generaciéon y de-
teccion de fonones coherentes basados en el mecanismo fotoelastico. Asimismo se analizara
cual es el efecto de la absorcion de la luz en las caracteristicas de generacion y deteccién

de un sistema.

Generacion fotoelastica de fonones acusticos coherentes

A continuacién se presenta el modelo de generacion de fonones coherentes basado en
el trabajo de Merlin [81]|. Luego se estudiara el efecto de la absorcion de la luz sobre el
espectro generado.

Teniendo en cuenta sélo el mecanismo fotoeléstico, y despreciando efectos termoelés-
ticos, la propagaciéon de fonones aciisticos longitudinales en presencia de un pulso electro-

magnético esta regida por la siguiente ecuacién de movimiento:

2U z u\z z z 2
ol oz = D (22t - paGIBEOR), (253

0z 0z 47
donde p, Cy4, p12 v Foy son la densidad, la constante de fuerza, la constante fotoeléstica
y el campo eléctrico del pulso pump respectivamente. El dltimo término es equivalente al
término de generacién en la ecuacién de un oscilador forzado.
Si ug(z) son las soluciones de la ec. 2.53 con Fy = 0 (ver Sec.1.2.2), entonces las

soluciones generales toman la siguiente forma:

u(z,t) = quuq(z)emqt, (2.54)

q
donde 2, son las frecuencias dependientes del vector de onda ¢, y los coeficientes r, se
determinan con el conjunto de condiciones iniciales del problema. Si ademés se impone que

u(z,0) = 0 entonces las soluciones se reducen al conjunto:

u(z,t) = quuq(z)sen(ﬂqt). (2.55)
q
Cabe destacar que las condiciones de contorno adecuadas para la interfaz aire-muestra
en este problema son las que corresponden a una superficie libre (tension cero en la super-
ficie).
Integrando en el tiempo la Ec. 2.53 de t = —o0 a t = 0, e imponiendo u(z,t) = 0 para

t <0, se obtiene la condicién inicial:

u\z z 0
p(z)a(at’t) = 8‘1 [—ZL)/ |F0(z,t)|2dt} . (2.56)

—00

Teniendo en cuenta que:

[ tpunleug (s = by (2.57)
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tomando las soluciones 2.55 y reemplazando en 2.56 se obtiene:

—drr,Q, = /O l uq(z)(% [p(z) / " ]Fo(z,t)|2dt] dz, (2.58)

—0o0
donde [ es el espesor de la muestra considerada. Esta expresiéon permite obtener los coefi-
cientes r4 dada una cierta impulsion Fy(z,t) en funcion de magnitudes conocidas.

A continuacion se considerara el caso en que el pulso es deltiforme en el tiempo:

Fy(z,t) = Fyeiz5(t) (2.59)

donde k; es el vector de onda de la luz dentro de la muestra. Esta es una suposiciéon
razonable para oscilaciones de ~100 GHz-10 THz cuando los léseres son del rango ps-fs.

En este caso,
0
/ 5(t)| oz, t)|2dt = 2. (2.60)

De esta manera, los coeficientes r, se pueden expresar como:

F§ [ p(z)
=—— dz. 2.61
= ey |, s el (261)
Integrando 2.61 por partes se obtiene
Fg [ Duq(2)
= dz. 2.62
Tq 47TQq A p(Z) aZ z ( )

Ver que esta expresion es muy similar a la seccidon eficaz Raman en geometria FS
descripta en la ec. 2.43 [81], es decir, el moédulo cuadrado del espectro generado es propor-
cional al espectro Raman FS. Asimismo, esto implica que se generan solo excitaciones con
q=0.

Si se analiza un caso mas general en donde se considera un medio absorbente, el campo

eléctrico toma la forma:

Fy(z,t) = Foetkize=%5(1), (2.63)

la ec. 2.60 se convierte en

0
/ 5(t)|Fo (=, t)|2dt = Fe20%, (2.64)

y los coeficientes r; se calculan segun:

_ F02 : auq(z) —20z
rq = 47TQq/0p(z)aze dz. (2.65)

A los efectos de simular experimentos pump-probe en unidades arbitrarias, sera tutil de

aqui en mas considerar los coeficientes r, a menos de un factor constante:

1 : aul](z) —2az
Tq X Qq/o p(z)Te dz. (2.66)
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En este caso aparece en el integrando un término de la forma e~2%%. Al tener en cuen-
ta la absorcion, el espectro generado deja de ser idéntico al espectro Raman FS. En la
generacion de fonones coherentes, el término de absorcién dentro de la integral es el que
permite en medios muy absorbentes la generacién de un espectro no limitado a ¢ = 0, sino
practicamente blanco [82]. Es importante notar la diferencia con la integral de eficiencia
Raman FS, en donde la absorcién aparece como un término constante de la forma e~¢
(ver ec. 2.43 y 2.45).

A continuacién se analizara la generaciéon en un medio periodico infinito, el espectro de

generacion estaré dado por:

_Fg o Oug(2)
Tq_47TQq/0 p(2) 9 dz. (2.67)

Se calculan los desarrollos de Fourier de p(z) y Jugq(z)/0z:

p(z) = Y pme™* (2.68)

ug(z) = ' Z uq,neignz = Z uqmeiz("ﬁq) (2.69)
Jugy(2) : iz(ng+q)
5, = Z Ugni(ng + q)e* " ITY. (2.70)

n

Reemplazando en 2.67 se obtiene

o
rq o0 / > Pmtigni(ng + q)e' eIt D7dz, (2.71)
0

m,n

Los términos r, no nulos son los que cumplen con la condicién:

ng+q+gm=0=qg=—g(m+n) (2.72)

Es decir, los fonones generados tienen un vector de onda que pertenecen al centro de
zona de Brillouin, y dado por ntimeros enteros del vector de red reciproca de la estructura
periddica g.

Sien la ec. 2.67 se incluye el término de absorcion el espectro generado esté determinado

por:

0 : uq( ) —2
I 0 z az g, 2.7

El desarrollo de Fourier del término de absorcién esta dado por:

~+oo .
e 2% / a(r)e dr, (2.74)

— 00

donde r es una variable real continua. Reemplazando 2.68, 2.70 y 2.74 en 2.73, se obtiene:
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+oo .
oz(r)e"zdr> dz  (2.75)

—0o0

o
roo [ putaing + g ( /
0 m,n
oo oo 4 . .
x / / meuq,nz’(ng + q)a(r)el Izl Mtz iz g (2.76)
0 0 mn
de donde se deduce la regla de seleccion para el caso de un medio absorbente:

qg=r1—g(m+n). (2.77)

Se puede ver entonces que la regla de seleccion 2.72 se relaja, y con absorcién se vuelven
accesibles vectores de onda que no se encuentran en el centro de zona. En el caso de
una generaciéon en un medio donde o — oo, la transformada de Fourier del término de
absorcion «(r) tiende a un valor constante, que se traduce en una distribucién extendida
de vectores de onda ¢ permitidos. Para el caso en que o toma un valor finito, a(r) tiene
una distribuciéon de ancho 4a.

Por ejemplo, considérese una superred de GaAs/AlAs en un experimento de generacion
de fonones por laseres ultra-rapidos. En el caso de un laser para el cual la muestra es
transparente, el espectro generado puede asociarse al espectro Raman FS. Sin embargo,
cambiando el laser a colores en los cuales la muestra se vuelve mas y mas absorbente, la
generacién se producird en una regiéon mas acotada de la muestra, y la distribucién de
vectores de onda ¢ de los fonones generados aumentara. En el caso limite en el que la
generacion se produce en un punto del espacio d(zp) el espectro generado se vuelve blanco:

se necesitan fonones con una distribucién en k infinita para describir esa condicién inicial.

Deteccion fotoelastica de fonones acusticos coherentes

Hasta aqui se ha analizado como se generan fonones acusticos coherentes. A continua-
cidn se analizard como se detectan. Para ello, en este apartado se deduciran las expresiones
que rigen el cambio en el coeficiente de reflexién debido a la presencia de una onda de
tensiones cerca de la superficie. Esta tensién modula la funcién dieléctrica y genera una
perturbaciéon dependiente del tiempo y de la posicién. Es esta modulacion de la constante
dieléctrica la responsable del cambio en la reflectividad optica.

Siguiendo el anélisis propuesto por Thomsen et al. [76] a continuaciéon se derivaran
las expresiones que rigen la variacion de la reflectividad con el tiempo, en funcién de
las tensiones presentes en una muestra consistente en una pelicula depositada sobre un
sustrato. En la Fig. 2.9 se muestra un diagrama esquematico del experimento a modelar.

En el experimento propuesto se utiliza un pulso probe retardado y de intensidad mucho
menor que la del pump para medir la reflectividad de la muestra. Esta reflectividad sufre
un cambio AR cuando existen tensiones cerca de la superficie. El cambio ocurre debido
a que las constantes opticas de la muestra cambian por los fonones presentes (debido al

mismo mecanismo fotoelastico que lleva a la dispersion Raman descripta en la Sec. 2.3).
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z=0 z=d

aire muestra sustrato

Figura 2.9: Diagrama esquematico del experimento pump-probe sobre una pelicula
delgada.

Entonces se tiene:

An(z,t) = a’;ﬁ}z)n(z,t} (2.78)
Ak(z,t) = 82572)77(z,t), (2.79)

donde An(z,t) y Ar(z,t) son los cambios de las partes real e imaginaria del indice de
refraccién complejo respectivamente, y 7(z) es la distribucion de tensiones en la muestra.
n(z) y k(z) son los valores en ausencia de tensiones. La parte imaginaria ~ esta relacionada

con el coeficiente de absorciéon segin:
a =2wk/c. (2.80)

Se considera el caso en el que 733 es la inica componente del tensor de deformaciones
distinta de cero, es decir 1 = 733.
Cuando no existen deformaciones en el material, una onda electromagnética incidiendo

en forma normal a la superficie con campo eléctrico:
EU) = Fyeilkoz—wty (2.81)
generard una onda transmitida y una onda reflejada descriptas por:

Fm(t) _ tOFoei(kz—wt) (282)
F{" = roFpe“hoz=wt) (2.83)

donde los coeficientes de transmision y reflexién para la estructura de la Fig. 2.9 son:

2ko 2

ko+k 1+n+is
ko—k 1-—n—ix
ko+k 14+n+ix’

tg =

y (2.84)

To =

(2.85)

v ko y k son los vectores de onda en el vacio y en la muestra respectivamente. Para calcular

el cambio de reflectividad debido a deformaciones es necesario resolver las ecuaciones de
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Maxwell dentro de la muestra cuando las propiedades 6pticas varian con la posicién. Se

tiene entonces: o2 )
F, w
5.2 = —C—z[e + Ae(z, 1) Fy(2) (2.86)

donde € es la constante dieléctrica del material en ausencia de tensiones, y esta relacionada

con ny k a través de:
€= (n+ir) (2.87)

Ae(z,t) es el cambio en e causado por las deformaciones, y estda dado por las
ecs. 2.78 y 2.79. A continuacién se analizara un caso sencillo que facilitara la deduccién de
un caso més general.

Se considera que las deformaciones estan concentradas en un plano a una distancia 2’

de la interfaz aire-muestra, es decir:
Ae=Gé(z — 7). (2.88)

La onda transmitida en la muestra se reflejara parcialmente en esta discontinuidad. El

coeficiente de reflexién se determina resolviendo 2.86, resultando

ik?
r=—G. 2.89
1= 5 (2.89)
Es importante notar que este resultado es correcto a primer orden de aproximaciones.

Parte de esta onda reflejada se transmite a través de la interfaz muestra-aire y la onda

total reflejada, utilizando 2.84 y 2.85 esta dada por:
Fv,gr) = (7“0 + t()?“l{(]e%kZ/) Foei(_koz_wt) (2.90)

donde tg es el coeficiente de transmisién desde la muestra hacia el vacio, es decir:

s 2
O o+ K

(2.91)

Si se resuelve el caso mas general de una Ae(2/,t), se encuentra que el coeficiente de

reflexiéon r es:

Zk(% o * 2ikz’ ’ /
r=rg+ thoto/ e“"" Ae(Z',t)dz, (2.92)
0
con lo que,
ikg o~ [ g
Ar = 2lgtoto/ 2R Ne(2 t)dz' . (2.93)
0

Introduciendo el coeficiente fotoelastico para relacionar Ae con la deformacion

n = 0u/0z se obtiene:

o0 /
Aroc/o eQikle(z)Wdz/. (2.94)

El moédulo cuadrado del espectro detectado dado por la ec. 2.94 es proporcional a la
integral utilizada para el calculo de la seccion eficaz Raman en geometria BS (ec. 2.42).

Una vez més debe hacerse notar que en los cédlculos solo se esta considerando la parte
de las tensiones que surgen del pulso actstico que se esta propagando por la muestra. Las

tensiones cuasiestaticas debidas a la expansién térmica no han sido tenidas en cuenta. Del
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mismo modo, las variaciones en el tiempo de la reflectividad inducidas por el desplaza-
miento de la superficie y de las distintas interfaces producidas por las vibraciones u(z,t)
también han sido despreciadas [16, 77, 83].

En adelante se hara la aproximacion de medio efectivo en todo lo concerniente a la
modulaciéon de la constante dieléctrica por heterogeneidad de los materiales utilizados
en las multicapas. En una muestra formada por un apilamiento de diferentes materiales
transparentes se estima que el efecto de las distintas interfaces dentro de la muestra no es

determinante.

2.4.2. Dispositivo experimental

Generador .

de sefales Lock-in PC

Modulador _ .
acusto-optico T H & Fotodiodo

| pump |¥ 8

. «——Polarizador

—

Linea de retardo

- N . Criostato

. probe DY -
| lg | 1 T (10K-300K)
\\ Cubo divisor \
| (polarizador) ‘ Mugstra
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focalizacion
Laser Millenia Laser Tsunami HP Rotador
(532nm ) (700nm - 1080nm) [~ @ (M2)

Figura 2.10: Esquema del dispositivo experimental para la generacion coherente
de fonones acusticos, formado por un sistema de deteccién sincronica, el modulador
acusto-optico, los laseres Tsunami y Millenia, la linea de retardo, el criéstato, un
detector (fotodiodo) y lentes Opticas, divisores, un rotador, polarizadores y espejos.

En la Fig. 2.10 se muestra esqueméticamente el arreglo experimental estandar para
la generacion de fonones actusticos coherentes utilizando laseres ultra-rapidos. Un laser de
titanio-zafiro provee pulsos de una duracién de ~100 fs de duraciéon. Un cubo divisor,
polarizador, permite separar el haz del laser en dos: el pump y el probe. Mediante un
rotador \/2 es posible controlar la proporciéon de energia que va a cada uno de los haces.
Un generador de senales se conecta al modulador acusto-6ptico (MAO). El pump pasa
por el MAO antes de focalizarse sobre la muestra. El haz del probe pasa a través de
una linea de retardo y luego se focaliza sobre la muestra utilizando la misma lente que el
pump. Generalmente se utilizan lentes del tipo achromat con una distancia focal de 50 mm,
permitiendo obtener spots de ~ 50 um de didmetro. La intensidad del probe reflejada por
la muestra se colecta con un fotodiodo, y esta sefial es adquirida sincrénicamente utilizando

un lock-in cuya sefial de referencia es provista por el generador de senales que alimenta el
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MAO. Delante del fotodiodo se coloca un polarizador que funciona como filtro de posibles
sefiales provenientes del haz pump. La muestra se coloca generalmente en un criéstato que
permite variar la temperatura entre 10 y 300 K.

A continuacién se describen brevemente los componentes principales del dispositivo

experimental utilizado.

Laseres

El laser utilizado esta compuesto por dos partes. Un laser continuo de estado sélido de
15 Watts (Spectra Physics Millenia) bombea un oscilador Titanio Zafiro (Spectra Physics
Tsunami HP). Este emite impulsiones de una duraciéon menor de 100 fs con una tasa de
repeticion de 82 MHz. Este laser permite variar la longitud de onda central del pulso entre
720 y 1080 nm (entre 1.16 €V y 1.72 eV). El diametro del haz a la salida del laser es de 2
mm con una divergencia inferior a los 0.6 mrad. A 800 nm se obtiene una potencia de salida
de 1.2 W aproximadamente utilizando una potencia de bombeo de 12.5 W. Las potencias
tipicas para los haces pump y probe serédn del orden de 200 y 20 mW respectivamente,
variando estos valores en funcién del tipo de experimento, y de la muestra utilizada. En
algunos casos se ha utilizado un laser Maitai de Spectra Physics con caracteristicas similares

a las del Tsunami HP.

Linea de retardo

La linea de retardo tiene como funcion retardar los pulsos probe respecto de los del
pump. Se utiliz6 una linea de retardo de movimiento continuo de 60 cm de largo. Dos
retroreflectores montados sobre la plataforma moévil se combinan con dos espejos externos
para formar un camino 6ptico equivalente a seis veces la longitud de la linea de retardo. De
esta manera es posible lograr un retardo de hasta 11.5 ns aproximadamente. La separacién
entre dos pulsos consecutivos del laser es de 12.2 ns, por lo que la configuracién utilizada
permite cubrir practicamente todo el intervalo temporal entre dos excitaciones consecutivas
del pump. Las velocidades tipicas de desplazamiento de las linea de retardo estan en el
rango 1-10 mm/s, equivalente a barridos de 20-200 ps/s. En experimentos que involucren
grandes retardos, la alineacion del probe en la linea de retardo es un parametro critico ya
que se estd trabajando con caminos 6pticos con variaciones de aproximadamente 3.5 m,

pasando por multiples espejos y con una plataforma movil.

Deteccién sincronica

Las variaciones de reflectividad que se desean detectar son del orden de 1073 a 1077,
En estos casos se requiere un sistema de deteccién sincrénica mediante un lock-in. Para
su implementaciéon se modula la intensidad del haz pump mediante un modulador acusto-
optico utilizando una senal de refencia de 1 MHz. El lock-in utilizado (Stanford SR, 830)
se encuentra limitado a frecuencias de 100 kHz. Por esta razon, se utiliza un traductor de
frecuencias (Palo Alto PAR 100) que permite trabajar con frecuencias de entrada entre

100 kHz y 12.5 MHz, dando una senal de menor frecuencia que se utiliza como senial de
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entrada para el lock-in. La adquisicién de datos se realiza en forma continua y simultanea

con el desplazamiento de la linea de retardo.

Modulacién acusto-6ptica

El modulador acusto-6ptico utilizado en el haz de excitaciéon estd compuesto por un
cristal de dioxido de telurio (TeOg2) sobre el que se propaga una onda acustica de 200
MHz. El haz laser atraviesa el cristal y es difractado por la presencia del ultrasonido. La
onda acustica de 200 MHz es modulada por una senal cuadrada de 1 MHz provista por
un generador de senales. Esta modulacion sirve para separar trenes de pulsos (aprox. 80
pulsos por grupo). La frecuencia de modulacion se fija en funcion de la banda pasante del
detector utilizado, del lock-in, y del mismo MAO.

Configuraciones de medicién

En el presente trabajo se han utilizado dos configuracién béasicas para la deteccién en
los experimentos de pump-probe: reflectometria e interferometria.

La configuracion de reflectometria es la configuraciéon estandar en experimentos de
generacion de fonones coherentes mediante laseres ultra-rapidos. En reflectometria, el haz
probe se retrasa respecto del pump utilizando la linea de retardo, y se envia directamente
hacia la muestra. La senal reflejada es medida por un fotodiodo conectado al sistema de
deteccién sincroénica.

La senal recibida por el fotodiodo es proporcional a la intensidad del haz probe reflejado

por la muestra, i.e.

I(t) = |E0) = |Ei(t) (ro + Ar(t))? (2.95)
2
= ‘Ei(t)ro <1+A:§t)> (2.96)

donde rq es el coeficiente de reflexion de la muestra en ausencia del campo fonénico, y Ar
es la variacion de la reflectividad inducida por los fonones.
Definiendo:

fg — p(t) + io(8), (2.97)

donde p y ¢ son las partes real e imaginaria del cambio relativo de reflectividad, se obtiene:

B (0 = [Ei(t)rol [ (1+ () + 6%(2)] (2.98)

La modulaciéon con una senal cuadrada se puede descomponer en una serie de Fourier

en w (frecuencia de referencia), y por lo tanto, el primer término del desarrollo de ¢?(t)
tendra una frecuencia 2w, mientras que el desarrollo de (1 + p(t))? = 1 + 2p(t) + p*(t)
tendra un término con una frecuencia w. El sistema de deteccion sincrénica soélo es sensible
a los cambios de reflectividad modulados a la frecuencia de referencia. Por lo tanto la senal
registrada sera I,,04(t) oc pEZ. Es decir, a primer orden de aproximaciones, en una medicién

de reflectometria se medira solamente la parte real del cambio relativo de reflectividad.
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En este tipo de experimentos es esencial garantizar la superposicién de los haces pump
y probe sobre la muestra. Para ello primero se realiza una alineacién en donde se logren
dos trayectos perfectamente paralelos y luego se los hace incidir sobre una tnica lente para
focalizar los dos haces sobre la muestra. La utilizaciéon de una camara suele resultar de
utilidad para facilitar la alineacion inicial de la superposiciéon de ambos haces.

La utilizacién de técnicas interferométricas en experimentos de actstica de picosegundos
fue introducida en 1996 por Perrin et al. [16, 84|, permitiendo acceder a la informacion
correspondiente al desplazamiento de la superficie de una muestra. Un interferometro de
Sagnac, junto con el sistema de deteccién sincrénica alcanza una resolucion espacial en la
determinacion de desplazamientos de pocos femtémetros.

El funcionamiento del interferémetro de Sagnac se basa en la interferencia de dos haces
que recorren un mismo circuito éptico en sentido inverso. En la Fig. 2.11 se presenta un
esquema simplificado de este interferometro. En primer lugar el haz probe (polarizado)
incide sobre un cubo polarizador, que es el punto de entrada al circuito 6ptico. Al pasar
por el cubo polarizador, el haz resulta reflejado hacia el segundo segundo cubo divisor, que
es el encargado de separar el probe en dos haces que recorreran el circuito del interferémetro
en sentido inverso.

La muestra a estudiar se ubica en una posiciéon asimétrica respecto al segundo cubo
separador, y a cada camino 6ptico entre el cubo divisor y la posicién de la muestra se
lo denominaré brazo del interferémetro. De este modo se obtienen dos pulsos reflejados
por el mismo punto de la muestra en dos instantes de tiempo diferentes ¢ y ¢t + 7, donde
t es el tiempo de retardo respecto del pulso pump, y 7 es el tiempo adicional que le
toma a la luz recorrer la diferencia de camino entre los dos brazos del interferémetro.
Cualquier perturbacion en el esquema de medicion cuya constante de tiempo sea mayor
que el tiempo de recorrido de un pulso por el circuito completo afectaréd ambos recorridos
del interferémetro por igual, con lo que el mecanismo de medicién resultard insensible a
cualquier vibracion o perturbacion exterior de frecuencia menor a 100 MHz.

Un rotador A/2 y un retardador A/4 se incluyen uno en cada brazo del circuito 6ptico.
Esto permite cambiar la polarizacion de los haces, y que resulten transmitidos a través del
primer cubo divisor (polarizador), y al mismo tiempo introducir un desfasaje entre entre
los dos pulsos de luz de manera tal que el contraste obtenido sea maximo. Para mayores
detalles véase el Apéndice A.

De esta manera dos haces recorriendo el interferometro en sentidos opuestos presentaran
un desfasaje de 90°. A primer orden de aproximaciones, las intensidades recibidas por los

diodos A y B seran:

Ly = [p(t) +p(t+7)] £ [o(t +7) — &(1)] (2.99)
Ip = [p(t) +p(t+7)] F [o(t +7) — ¢(t)] (2.100)

Asi es posible, en una tnica medicion, separar las contribuciones de las partes real e
imaginaria del cambio de reflectividad, simplemente sumando o restando las senales de

ambos diodos. Cuando un pulso acustico se propaga en una muestra como la de la Fig. 2.9,
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la superficie sufre un desplazamiento. La distancia entre el detector y la superficie libre
varia, por lo que debe desplazarse el origen de z=0 de la superfice libre a una posicién
arbitraria. Este desplazamiento de la superficie introduce una fase e**0%0 en el campo
eléctrico reflejado, sin modificar su amplitud, que varia Gnicamente con los cambios en
el indice de refraccion de los medios. Asimismo, un desplazamiento de la interfaz a z=d
produciré dnicamente un cambio en la parte imaginaria de la senal. De esta manera, la
parte real del cambio de reflectividad estara asociada a cambio de reflectividad inducido por
la parte real de la constante fotoelastica, mientras que la parte imaginaria estara asociada
principalmente al desplazamiento de interfaces y a la contribucion de la parte imaginaria
del coeficiente fotoelastico. Cabe mencionar sin embargo, que cambios en las posiciones de
las interfaces de una microcavidad 6ptica como las que se estudian en el Cap. 5 produciran
cambios en la parte real de la reflectividad. En estos sistemas las interfaces estan separadas
por distancias que son del orden de la longitud de onda del laser, y la reflectividad de
la estructura completa estd dada por la suma de ondas reflejadas y transmitidas en las
interfaces del sistema.

Fotodiodo
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B
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3:
probe EQ b
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(neutro) Rotador ‘}‘
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Figura 2.11: Esquema de deteccién utilizando un interferometro de Sagnac y dos
fotodiodos. Al atravesar el segundo cubo divisor, el haz probe recorre el mismo circuito

optico en sentidos inversos.

En la Fig. 2.12 se muestran las curvas de reflectividad resuelta en tiempo medidas en
una pelicula delgada de Cu de 400 nm de espesor, sobre un sustrato de Si orientado en
la direccion |[001], medidas por Perrin [85]. Se comparan las mediciones de reflectometria
(curva negra) e interferometria (curva roja). Puede observarse que luego del fuerte pico
de origen electronico a t = 0, la senial de reflectometria es practicamente plana, con una
evolucion lenta de origen térmico. El Cu presente un coeficiente fotoeléstico nulo para la
longitud de onda en que se realizaron estos experimentos. Por otra parte, en el caso de la

medicion interferométrica se pueden distinguir claramente dos ecos en la senal. Debido a
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las sucesivas reflexiones en las interfaces, el pulso acustico generado por el pump alcanza
la superficie de la muestra en reiteradas oportunidades, dando lugar a un cambio de fase
del haz reflejado. El interferémetro es sensible a estos cambios de fase, originados por el
desplazamiento de la superficie. De este caso resulta evidente que ambas configuraciones

brindan informacién complementaria.
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Figura 2.12: Reflectividad resuelta en tiempo en una pelicula delgada de Cu de 400
nm sobre un sustrato de Si [001] medida por Perrin [85]. La curva negra (roja) corres-

ponde a la medicion realizada en configuracion de reflectometria (interferometria).

2.4.3. Generacion coherente de fonones actisticos en superredes

En la Fig. 2.13 se muestra la curva de reflectividad resuelta en tiempo medida con un
interferémetro de Sagnac con una longitud de onda de 740 nm sobre una muestra formada
por 200 periodos de (3A/4/A/4) GaAs/AlAs para una energia nominal de ~1 THz (por
excitacion directa de la superred, i.e., sin transductores metalicos); en adelante se referiré a
esta muestra como SR1000. En la senal se puede observar una fuerte variacién inicial de la
reflectividad en t=0 ps, cuando los haces pump y probe coinciden espacial y temporalmente
sobre la muestra. Esta sefial se asocia a una contribucién electrénica. A continuacién de
este pulso inicial, las oscilaciones con un periodo de aproximadamente 20 ps, corresponden
a la componente Brillouin del espectro. En el panel interior se muestra un detalle de la
ventana temporal entre 50 y 100 ps. Se pueden notar dos caracteristicas importantes en
esta sefial: 1) La oscilacion de baja frecuencia correspondiente a la componente Brillouin
del espectro que se origina tanto en la SR como en el sustrato por la penetracién finita del
laser, y 2) las oscilaciones de alta frecuencia, con un periodo de ~1 ps, originadas solamente
en la SR.

El analisis de los datos experimentales usualmente se realiza en el dominio espectral.
Para ello se realiza una transformada de Fourier (TF) de las funciones temporales. Con
el fin de atenuar las componentes de baja frecuencia, la TF se efecttia sobre la derivada
de la senal. Asimismo, se eliminan los primeros picosegundos de medicién para separar la
componente electronica de la modulacion de la reflectividad de la componente acustica.
En la Fig. 2.14 se muestra la TF de la derivada de la senal mostrada en la Fig. 2.13.
En este espectro pueden observarse cuatro picos principales: uno a 0.05 THz, y tres

alrededor de 1.00 THz. En el panel interior de la Fig. 2.14 se puede muestra la relacién
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Figura 2.13: Reflectividad resuelta en tiempo medida sobre una superred con el
primer minigap de centro de zona centrado en ~1 THz. En el panel interior se muestra
un detalle de la ventana temporal entre 50 y 100 ps donde se pueden apreciar las

componentes de alta frecuencia en la senal.
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Figura 2.14: Transformada de Fourier de la reflectividad resuelta en tiempo medida
sobre una superred con el primer minigap de centro de zona centrado en ~1 THz
(datos de la Fig.2.13). En el panel interior se muestra la relacion de dispersion y se

indican las posiciones correspondientes a los picos senalados en el espectro.

de dispersion correspondiente a la SR estudiada. La linea horizontal indica los vectores
de onda ¢ = 2k donde k es el nimero de onda del laser incidente. Con puntos rojos se
indican las intersecciones (3) de esta linea con la relacion de dispersion. En azul se indica
el punto correspondiente al centro de zona. El pico a 0.05 THz se asocia al modo Brillouin
de la estructura; cabe sefialar que este modo es también detectable en el sustrato de GaAs.
Los picos a 1.000 y 1.107 THz corresponden a excitaciones con vector de onda ¢ = 2k
(indicados con circulos rojos), mientras que el pico a 1.032 THz (indicado con un cuadrado
azul) es una excitacion con vector de onda g ~ 0. Estos fonones actsticos son generados y
detectados solamente en la SR. Al igual que en los procesos de dispersiéon Raman, sblo se
observa un pico a g ~ 0 por razones de simetria.

En este capitulo se introdujeron los conceptos béasicos de las técnicas utilizadas para

la caracterizacion Optica de los sistemas estudiados. Se presentaron en detalle dos técni-

cas experimentales: la dispersion Raman, y la generaciéon coherente de fonones aciisticos
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con laseres ultra-rapido. La primera servird para la caracterizacién espectral y para la
asignacion de modos actsticos de las nanoestructuras; mientras que la segunda sera uti-
lizada en el estudio de los procesos de generacién y detecciéon y de la dindmica de fonones
actsticos en multicapas. Se describieron los dispositivos experimentales utilizados y los
modelos fisicos sobre los que se basan las simulaciones realizadas. Finalmente se presen-
taron los resultados tipicos obtenidos con estas técnicas en SR actusticas. En el siguiente
capitulo se estudiaran sistemas basados en superredes y nanocavidades simples. En parti-
cular se estudiarin la dindmica de fonones actusticos, la transduccién cuasimonocromatica
de luz-sonido de ultra-alta frecuencia y los efectos de la modificacion de la densidad de

estados actsticos en los procesos de generaciéon coherente.
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Capitulo 3

Superredes y nanocavidades

acusticas

Previamente se mostrd que existe una equivalencia entre las ecuaciones que describen
la propagacion de ondas electromagnéticas y elasticas. Esta ha sido la base para el disefio
de cristales fonoénicos en los que la impedancia actstica se modula de la misma forma
que el indice de refraccién es modulado en los cristales fotonicos. Estos conceptos han
sido demostrados experimentalmente para frecuencias comprendidas entre kHz y MHz. En
estos rangos de energias es posible realizar experimentos sencillos que permiten estudiar
la propagaciéon de ondas en medios altamente dispersivos, entre ellos el estudio de los
tiempos de transmision a través de barreras fononicas simples y multiples [10, 86, 87, que
en estructuras foténicas requieren de mediciones complejas e indirectas.

Reduciendo el tamano caracteristico de las estructuras, es posible prever aplicaciones
de control coherente de luz, carga, y vibraciones mediante la ingenieria de fonones en el
rango GHz-THz. El desarrollo de técnicas de crecimiento epitaxiales como MBE ha per-
mitido el estudio de dispositivos fonénicos unidimensionales basados en semiconductores
usuales como son el GaAs y el AlAs, y con espesores de pocos nandémetros. Las caracteris-
ticas de confinamiento y amplificaciéon de nanocavidades aciisticas fueron demostradas en
experimentos de dispersion Raman |3, 4].

A pesar de la similitud entre los sistemas fotonicos y acusticos, existen problemas que
son especificos de la nanofonénica del rango GHz-THz, y que representan una barrera
para la implementacion de estos conceptos en aplicaciones tecnolégicas. Por ejemplo, el
desarrollo de técnicas de caracterizacion de las multicapas hiperacisticas con suficiente
resolucion temporal y espectral es hoy un tema activo de investigacion [88]. La ausen-
cia de fuentes y detectores monocrométicos es uno de los aspectos de este problema. En
el presente capitulo se extienden algunos conceptos de acustica en el rango kHz-MHz al
hipersonido, demostrando en el dominio temporal las caracteristicas de confinamiento y
transmisién resonante en superredes y nanocavidades en el rango GHz-THz. Para estu-
diar la transmisién en estos dispositivos simples se utilizan dos transductores metélicos
de banda ancha. Luego se estudian las superredes y nanocavidades como generadores y
detectores de fonones actusticos coherentes, orientados a la monocromaticidad. Su carac-

terizacion se realiza combinando uno de estos dispositivos cuasimonocromaticos con un
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transductor de espectro ancho. Finalmente, habiendo estudiado las caracteristicas de los
transductores de banda ancha basados en peliculas delgadas de aluminio, y los transduc-
tores cuasimonocromaticos basados en superredes y nanocavidades de semiconductores, se
estudia como es posible cambiar las caracteristicas de generaciéon de una pelicula metalica

al cambiar la densidad de estados acusticos utilizando una nanocavidad.

El capitulo se encuentra dividido en cuatro secciones: la Sec. 1 esté dedicada al estudio
de la transmision de fonones acusticos en espejos y nanocavidades utilizando transduc-
tores formados por una pelicula delgada de Al. El estudio de generadores y detectores
cuasimonocromaticos de fonones coherentes basados en superredes y nanocavidades de
GaAs/AlAs se presenta en la Sec. 2. En la Sec. 3 se combinan los transductores metélicos
con nanocavidades actusticas, formando nanocavidades hibridas metal-6xido, y se analizan
sus caracteristicas como generadores de fonones coherentes. Finalmente, en la Sec. 4 se

presentan las conclusiones de este capitulo.

3.1. Dinamica de fonones actisticos en cavidades y espejos de

hipersonido

En 1979 Narayanamurti et al. [15], utilizando generadores superconductores y detec-
tores bolométricos, presentaron los primeros resultados de transmisién de fonones a través
de lo que ellos denominaron un filtro de fonones dieléctrico. En 1995 James et al. realizaron
estudios experimentales de transmision actstica a través de una estructura formada por
capas alternadas de agua y plexiglas (metacrilato) y observaron la existencia de multiples
gaps en el espectro entre 0.1 y 0.5 MHz. Retirando una capa de plexiglas de la estructura,
notaron que aparecia un modo de transmision en cada gap [89]. Siete anos méas tarde, Mun-
day et al. [90] realizaron experimentos de transmision en estructuras periodicas formadas
por cilindros de distintos didmetros conectados entre si, y observaron modos de transmisiéon
bien definidos dentro de los gaps actsticos cuando se introducia un defecto en el arreglo.

Todos estos trabajos presentan estudios de actstica en el rango kHz-MHz.

Por otra parte, Spielmann et al. demostraron en 1994 el fendémeno de tunneling de ondas
electromagnéticas a través de un gap fotonico en un cristal fotonico unidimensional [9]. El
tiempo de transito del pulso por la estructura result6é independiente del espesor del cristal
foténico, de manera anéloga a lo que ocurre con un electréon al atravesar una barrera
de potencial, fenomeno conocido bajo el nombre de efecto Hartman [8|. Yang et al. [10]

estudiaron el equivalente actstico en el rango MHz en el afio 2002.

En esta seccién se presentan los resultados de los experimentos de transmisién de
fonones acusticos longitudinales a través de espejos y nanocavidades acisticas con frecuen-
cias de 100 y 200 GHz. Estos experimentos se basan en técnicas de generacién coherente
de fonones actisticos como las descriptas en el Cap. 2, utilizando peliculas delgadas de

aluminio como transductores. A continuacion se describen las muestras utilizadas.
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3.1.1. Descripcioén de las muestras

En la Fig. 3.1 se muestra la simulacién de la interaccion de un pulso de sonido con
un material uniforme (panel a), un espejo de fonones (panel b) y una nanocavidad actis-
tica (panel ¢). La linea vertical roja indica la interfaz entre el sustrato y la muestra, en
z=0. El espejo de fonones esta formado por 20 periodos de GaAs/AlAs 34.445/14.075 nm
(3M\/4,1/4) con ZC|1] centrado en 100 GHz. La cavidad, por otro lado, esta4 formada por
dos espejos de 10 periodos cada uno con la misma relacion de espesores, y un espaciador de
GaAs \/2, con el modo ZC[1] centrado en 100 GHz, con un ancho nominal de ~0.34 GHz.
Para el caso del material uniforme, se consider6 una capa tnica de GaAs con el espesor
total del espejo de fonones.

Para todos los casos se muestra la evolucién temporal calculada con el método de las
matrices de transferencia de un pulso gaussiano centrado en 100 GHz con un ancho de
2 GHz cuando se lo hace incidir desde el lado del sustrato hacia la muestra. Notar que el
ancho de este pulso gaussiano es mayor que los 0.34 GHz del ancho del modo de cavidad, y
menor que los 9 GHz del minigap acustico. En la Fig. 3.1a se puede ver que el pulso llega
hasta el final de la muestra y se refleja totalmente en la interfaz con el aire. Es importante
destacar que todas las componentes frecuenciales llegan a la superficie de la muestra. Se
puede ver que para el espejo (Fig. 3.1b), toda la energia acustica es rapidamente reflejada
hacia el sustrato desde la interfaz sustrato/muestra, y so6lo una fraccion del pulso llega
a la superficie de la muestra. Finalmente, en el caso de la nanocavidad (Fig. 3.1c), una
parte importante de la energia se transfiere al modo de cavidad, concentrandose en la capa
central de GaAs, decayendo lentamente en el tiempo, mientras que el resto de la energia

se refleja rapidamente hacia el sustrato.
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Figura 3.1: Evolucion temporal calculada del desplazamiento acistico de un pulso
gaussiano centrado en 100 GHz con un ancho de 2 GHz enviado hacia la muestra desde
el lado del sustrato para: a) una capa uniforme de GaAs, b) un espejo de fonones, y
¢) una nanocavidad acustica. La linea roja indica la posicion z=0, correspondiente a

la interfaz sustrato/muestra.

Para el estudio experimental de la transmision de fonones aciisticos a través de espejos
y cavidades se disefiaron y crecieron cuatro muestras. En la Fig. 3.2 puede observarse
un esquema de la estructura de los dispositivos de GaAs/AlAs estudiados en la presente

seccion. Las muestras fueron crecidas por epitaxia de haces moleculares sobre sustratos
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de GaAs pulidos en ambas superficies y orientados en la direccion (001). Las estructuras
estan formadas por dos espejos de Bragg de 10 periodos de GaAs/AlAs (3A\/4,\/4) cada
uno, con A =47.26 y 56.48 nm para el GaAs y el AlAs respectivamente. Estos espesores
se corresponden con una relaciéon de dispersiéon con minigaps cada 50 GHz, es decir, con
ZC[1] centrado en 100 GHz.

Pulso
probe
retardado

— Al (30 nm
Detector ( )

BR superior

GaAs{ BR:3)/4

Cavidad acustica «—— NC: 1/2

BR inferior {

Sustrato { A Gaas (325 um)

———> Al (30 nm)

—— > GaAs 3),/4

AlAs /4

Generador «—— BRI

Pulso
pump

Figura 3.2: Esquema de un dispositivo acustico simple, y configuracion de medicion

para los experimentos de transmision.

Entre los dos espejos se intercala una capa de GaAs. Eligiendo apropiadamente el
espesor de dicha capa se puede formar un BR o una nanocavidad. El primer conjunto de
muestras estd formado por dos estructuras donde la capa central de GaAs toma los valores
3M\/4 y A/2 que se denominaran BR100 y NC100. BR100 es una superred con el ZC|[1]
optimizado en 100 GHz, mientras que NC100 es una nanocavidad con el modo centrado
en la misma energfa.

La tercera muestra (NC100p) consiste en una nanocavidad con espejos formados por
10 periodos (A/4,A/4) de GaAs/AlAs y un espaciador de GaAs de espesor 2\ para una
frecuencia de 100 GHz. La relacién de espesores en los espejos maximiza el ancho del
minigap ZE[1] en 100 GHz. La estructura presenta un modo de cavidad centrado en ZE[1],
mientras que el minigap ZC|[1] permanece cerrado.

Finalmente, la tltima muestra es otra nanocavidad (NC200) con espejos formados por
10 periodos (3A/4,A/4) de GaAs/AlAs, con A =23.63 y 28.24 nm para el GaAs y el AlAs
respectivamente. Una capa 3A\/2 de GaAs forma el espaciador de la nanocavidad. Esta
estructura presenta un modo confinado en 200 GHz, centrado en ZCJ[1].

En las cuatro muestras se depositaron peliculas de Al de 30 nm de espesor nominal
sobre ambas caras, que actiian como generadores (cara sustrato), y como detectores (su-
perficie de la muestra) de fonones coherentes longitudinales. Todas las muestras estudiadas
en la presente seccion fueron crecidas por el grupo de A. Lemaitre en el Laboratoire de

Photonique et des Nanostructures, Centre National de la Recherche Scientifique, Marcous-
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sis, Francia. Los depositos de Al fueron realizados por el grupo técnico del Institut des

NanoSciences de Paris, Francia.

3.1.2. Experimentos de transmisiéon de hipersonido

En la configuracién mas usual en experimentos de generacién coherente de fonones
actsticos con laseres ultra-rapidos ambos haces, pump y probe, inciden sobre el mismo
lado de la muestra [56, 77, 79, 80|, como se ilustra en el panel izquierdo de la Fig. 3.3.
En geometria de transmisiéon de pulsos de fonones, por el contrario, la generacion debe
realizarse de un lado de la muestra y la deteccién del lado opuesto, por lo que pump y
probe inciden sobre las caras opuestas de una muestra (Fig. 3.3, derecha [91]). La utilizacion
de un interferémetro de Sagnac junto con los protocolos de alineacién desarrollados por el
grupo de B. Perrin en el Institut des NanoSciences de Paris permiten realizar experimentos
en geometria de transmision de fonones en forma sistematica y relativamente sencilla. En
la geometria usual se utiliza una tunica lente de focalizacién, mientras que en la geometria
de transmision se requieren dos lentes, una para cada haz. En ambos esquemas es posible
utilizar tanto una configuracién de deteccion de reflectometria como el interfer6metro de

Sagnac previamente descripto.

Q Q
g: Mue§tra Mue§tra g
5 | | 3
o | | o
H | |
H | |
: probe | T probe | T
b 4 v
Lentede -~ Lentede — Y- Lente de
focalizacion focalizacién focalizacion
Unica probe pump

Figura 3.3: Esquemas de medicion. Izquierda: geometria usual, con los haces pump
y probe incidiendo desde el mismo lado de la muestra. Derecha: geometria de trans-
misién, con el pump incidiendo desde un lado de la muestra, y el probe desde el otro

lado del sustrato.

Para realizar los experimentos de transmisién actustica se utilizaron las peliculas del-
gadas de Al como generadores y detectores de fonones acisticos longitudinales. Para la
generacion del hipersonido, se envian pulsos laser de 200 fs de duraciéon con una longitud
de onda central de 800 nm y con una frecuencia de repeticién de 79 MHz sobre la capa
de Al depositada sobre el lado del sustrato. El haz se focaliza sobre un spot de ~60um de
diametro. La energia tipica utilizada es de 8 nJ /pulso. Debido a la longitud de absorcion en
el Al se generan pulsos actusticos que contienen frecuencias de hasta 250 GHz. El espesor
de la pelicula de Al fue optimizado en 30 nm (del orden del skin-depth del Al a 800 nm )
de manera que la interaccién directa entre la luz y el semiconductor sea despreciable tanto
para la generaciéon como para la deteccion. Los experimentos se realizaron a 15 K para dis-
minuir la atenuacioén del pulso actustico en los ~325 um de GaAs que forman el sustrato.
Para medir la variacion de la parte imaginaria ¢(¢) de la reflectividad éptica compleja de

la superficie del dispositivo, se utilizé la configuracion de interferometria.
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En la Fig. 3.4 se presenta la evolucién temporal de la variacion de la reflectividad
medida ¢ en la muestra NC100. Esta senal es puramente de origen acustico, en contraste
con las obtenidas en similares experimentos con ambos haces, pump y probe, del mismo
lado de la muestra. La curva presenta senales superpuestas originadas por miltiples ecos
con formas similares pero con intensidades diferentes. Debido a la presencia de superficies
libres a ambos lados de la muestra, la energia actstica es reflejada totalmente y se propaga
en ambos sentidos a lo largo del sustrato. El pulso acistico llega a la superficie de la
muestra a intervalos regulares de 2n7T’, donde T" ~ 68 ns es el tiempo de propagacién
a través del sustrato. Estos ecos se replican cada 12 ns, que es el periodo de repeticion
del laser. Consecuentemente, en una ventana temporal se veran ecos de orden superior
correspondientes a excitaciones previas. Asimismo, se puede observar en la Fig. 3.4 que
cada eco aparece dos veces, cada uno correspondiente a un brazo del interferémetro de
Sagnac. En el panel de la derecha de la misma figura, se muestra la variacién temporal
de la reflectividad durante el primer eco (n=0). Para garantizar una resolucion espectral
compatible con los tiempos de vida media esperados para el modo de cavidad, las TF de
¢ se realizaron sobre una ventana temporal de 3.5 ns. Como se vera mas adelante, en las
sucesivas reflexiones los efectos de dispersion en los dispositivos hacen que la contribucién

de los ecos al anélisis de los datos sea despreciable para las frecuencias de interés.

ARI/R (unid. arb.)
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Figura 3.4: Izquierda: reflectividad resuelta en tiempo de la muestra NC100 medida
con un interferémetro de Sagnac. Las llaves indican pares sucesivos de ecos y los
nameros corresponden a la cantidad de veces que el pulso atraveso el sustrato (2n+1).
Las lineas verticales definen la ventana temporal para el analisis de los datos. Derecha:
detalle de la senal durante los primeros 300 ps. Curva experimental medida por AH
y BP [91].

En la Fig. 3.5 se comparan la amplitud de la transformada de Fourier de la derivada
de las senales experimentales medidas en las muestras BR100 (panel superior izquierdo) y
NC100 (panel superior derecho), con la transformada de Fourier de la deformacion simu-
lada en la superficie de las muestras normalizadas por un espectro acustico de referencia
calculado segtn la Ref. [92]. Los efectos del espesor de la pelicula delgada de Al, como de la
propagacion no lineal a 15 K en el sustrato de GaAs de 325 um se tuvieron en cuenta para
el calculo de este espectro de normalizaciéon. La potencia del haz de excitacién determina

las condiciones iniciales de propagacién del pulso de hipersonido a través del sustrato. Pe-
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quenas variaciones en esta potencia inducen cambios importantes en el espectro de fonones
que inciden sobre los dispositivos (debido a efectos de anarmonicidad), pero no afectan las
caracteristicas principales que se pueden observar en los espectros de trasmision a través
de los dispositivos fonénicos. El acuerdo entre simulaciones y experimentos es notable,
incluyendo la presencia los tres minigaps a 50, 100 y 150 GHz en el espejo BR100. Los mis-
mos gaps aparecen en la muestra NC100, pero ahora junto a picos correspondientes a los
modos de cavidad. Dado que la relacion de espesores en los espejos es (3M\/4, A/4), el modo
de cavidad aparece centrado en ZC|[1], mientras en que ZE[1| (ZE2) aparece corrido hacia
bajas (altas) frecuencias respecto al centro del minigap. En las simulaciones mostradas en
la Fig. 3.5 se utilizaron los espesores obtenidos por difraccién de rayos X de alta resolu-
cién, con una correccion de -0.5 % para reproducir la posicion del modo de cavidad cerca
de 100 GHz. El ajuste en el resto de las oscilaciones a los lados del minigap se dejan para
un anélisis posterior, dado que no afectan las conclusiones principales en el anélisis de las

caracteristicas de confinamiento del modo de cavidad.
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Figura 3.5: Transformada de Fourier de la derivada temporal de la senal experi-
mental de reflectividad resuelta en tiempo (E) para las muestras BR100 (izquierda)
y NC100 (derecha) comparadas con las transformadas de Fourier de la deformarcion
calculada en la superficie de la muestras (S), teniendo en cuenta el espectro del pulso
de fonones incidente. Las bandas de energias correspondientes a los stop-bands se indi-
can en rojo. Experimentos realizados por AH y BP. El espectro de fonones incidentes
fue calculado por EP [91].

A continuacién se presentaran los resultados de transmision de hipersonido sobre las
otras dos nanocavidades: NC100pz y NC200. Como se menciond en la secciéon anterior,
NC100pz tiene una relacién de espesores que maximiza el primer minigap del borde de
la zona de Brillouin. En la Fig. 3.6 se muestra la transformada de Fourier de la derivada
temporal de la senal experimental de reflectividad resuelta en tiempo (panel superior)

comparada con la transformada de Fourier de la deformacién calculada en la superficie de
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la pelicula de Al. En rojo se indica la banda correspondiente al stop-band. En la senal
experimental se puede observar claramente la presencia del modo de cavidad a 200 GHz, y
de las dos bandas de alta reflectividad que definen el stop-band. El resto de los picos anchos
en el espectro experimental son generados por los efectos de propagacién actstica no lineal
en el sustrato (anarmonicidad, conversion de frecuencias). En el panel inferior se incluye en
gris la curva correspondiente a la muestra NC100. Puede notarse que la cavidad optimizada
en borde de zona tiene un stop-band dos veces mas ancho que la cavidad optimizada en
centro de zona. Esto esta de acuerdo con la ec. 1.22:
v (1 — a)ve — avy

v
A ~ 2e— — 3.1
A" 2 (1—a)vy+avy |’ (3:1)

donde puede observarse que al disminuir el periodo d en un factor 2, el ancho del minigap

aumenta al doble.
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Figura 3.6: Transformada de Fourier de la derivada temporal de la sefal experi-
mental de reflectividad resuelta en tiempo (E) para la muestra NC1005, comparadas
con la transformada de Fourier de la deformacion calculada en la interfaz aire/muestra
(S). Las bandas de energias correspondientes a los stop-bands se indican en rojo. En
ambos casos se incluye la transformada de Fourier de la deformacion calculada en la
aire/muestra de la cavidad NC100; (gris); la curva fue desplazada verticalmente para

mayor claridad.

Una manera alternativa de aumentar el ancho del minigap consiste en, conservando la
relacion de espesores (3A/4, \/4), aumentar la frecuencia para la que se encuentra disenada
la estructura. En la Fig. 3.7 se muestran los resultados de los experimentos y simulaciones
de transmision para la muestra NC200. En el panel superior se pueden observar los primeros
dos minigaps, ZE[1] y ZC[1], a ~100 y ~200 GHz respectivamente. El modo de cavidad
en ZC|1| se encuentra centrado en el minigap, mientras que el modo en ZE[1]| se encuentra
desplazado hacia bajas energias, de manera similar a lo que ocurre con la muestra NC100.
A frecuencias mayores a 200 GHz la intensidad del espectro decae fuertemente. Asimismo

existen fuertes oscilaciones de intensidad en todo el espectro, en particular se puede notar
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un minimo en 75 GHz. Estas oscilaciones forman la envolvente del espectro incidente
que llega a la nanocavidad, y no estan relacionadas con la funcién de reflectividad. Las
oscilaciones originadas por efectos de tamanio finito que pueden apreciarse en la simulacién
del desplazamiento de la superficie mostradas en el panel inferior de la Fig. 3.7 no pueden
resolverse en la curva experimental. Cabe destacar, una vez maés, el acuerdo entre las
simulaciones y las curvas experimentales, que reproducen exactamente la posicién y forma
de los modos resonantes. Asimismo, es importante notar la posibilidad de generar y detectar
fonones actsticos coherentes hasta aproximadamente 250 GHz en geometria de transmision

utilizando peliculas delgadas de Al como transductores.
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Figura 3.7: Transformada de Fourier de la derivada temporal de la senal experi-
mental de reflectividad resuelta en tiempo (E) para la muestra NC200 comparada con
la transformada de Fourier de la deformacion calculada en la interfaz aire/muestra

(S). Las bandas de energfas correspondientes a los stop-bands se indican en rojo.

3.1.3. Tiempo de vida media en una cavidad de fonones

El ancho espectral del modo de cavidad Af (FWHM?) de la muestra NC100, directa-
mente relacionado con el tiempo de vida media de los fonones confinados, es de 0.43 GHz,
cercano al valor teorico de 0.32 GHz. Se realizaron transformadas de Fourier parciales, con
ventanas temporales de 500 ps centradas a espacios regulares de tiempo. En la Fig. 3.8 se
muestra la evolucién temporal de las distintas componentes frecuenciales de la sefial. En
el panel de la derecha se incluye la curva medida de reflectividad resuelta en tiempo, y en
el cuadro superior, la relacién de dispersién para facilitar la identificacion de las distintas
partes de la senal. Las lineas punteadas verticales indican las posiciones espectrales de los
tres modos de cavidad. Las frecuencias correspondientes a estos modos estan presentes a
lo largo de toda la medicion. La senal correspondiente al modo ZC|[1] es particularmente

intensa. A los lados de estos picos se observan senales intensas que desaparecen rapida-

“ancho total a media altura
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mente. Ademés de las oscilaciones originadas por el muestreo de los datos, se observan
decaimientos regulares en los modos de cavidad, y no aparecen caracteristicas particulares
en los momentos de llegada de los ecos de orden superior (a 0.5 y 1.75 ns) para los mo-
dos en ZC[1] y ZE|2]. Los ecos estan formados principalmente por componentes de baja
frecuencia, que pueden verse claramente entre 0.0 y 0.5 ns, y entre 1.25 y 1.75 ns para
frecuencias menores a 50 GHz. No se pueden distinguir contribuciones de estos ecos con
frecuencias mayores a 80 GHz. El modo de cavidad muestra un tiempo de decaimiento de
1.38 ns, en acuerdo con el valor teérico obtenido de Af (7 = v/3/mrAf =1.28 ns), mientras

que el modo del borde del espejo decae en 0.26 ns.
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Figura 3.8: Evolucion temporal de las componentes frecuenciales que forman la
senal de reflectividad resuelta en tiempo para la muestra NC100. Cuadro superior:
relacion de dispersion de la estructura periddica asociada. Las lineas verticales indican
la posicion de los tres primeros modos de cavidad. Derecha: reflectividad resuelta en

tiempo medida con el interferometro de Sagnac.

En experimentos de espectroscopia de transmision de luz se mide la intensidad del cam-
po electromagnético que se transmite a través de una determinada muestra, es decir que se
tiene acceso s6lo al modulo, y no a la fase de la senal. La determinacion de los tiempos de
transmision requiere de experimentos mas complejos, como el descripto en la Ref. [9]. Una
ventaja de las técnicas de acustica de picosegundos respecto a la espectroscopia de trans-
misién de luz es que el espectro de transmision se obtiene a partir de una funcién definida
en el dominio temporal. De esta manera, se tiene informacién de la evolucién temporal
de los paquetes de onda. En otras palabras, se tiene acceso a la fase ¢ de la transmision,
que a su vez permite conocer el tiempo de transito de grupo tg = L/vg, asociado al paso
de un pulso de sonido a través del dispositivo actstico, donde L es la longitud total del
dispositivo y vg es la velocidad de grupo. La definicion de esta magnitud bésica en medios
altamente dispersivos fue fuertemente cuestionada luego del trabajo original de Brillouin.
La realizacion de experimentos en el dominio MHz [93] permiti6é demostrar que esta magni-
tud sigue siendo valida atn en medios altamente dispersivos, y que puede ser determinada
de la definiciéon formal t¢ = L/(dw/dk) = d¢(w)/dw o filtrando numéricamente los datos,
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como se explicard mas adelante. Este ultimo método es mas robusto respecto al ruido
experimental, y fue el utilizado para estudiar la evolucién temporal de la nanocavidad
NC100. Para determinar el tiempo de transito a través de la estructura utilizando filtros

numéricos [93] se procede de la siguiente manera:

1. A partir de la funcién de transmision acustica resuelta en tiempos S(t), se calcula

S(w) mediante una transformada de Fourier;
2. Se define un filtro fo(w), y se genera una nueva funcion espectral S¢(w)=fo(w)S(w);
3. Se calcula S¢(t) como la antitransformada de Fourier de S¢(w);

4. Se determina el maximo de S¢(t), que esta asociado al tiempo de transmision! de la

frecuencia central wq del filtro.

En la Fig. 3.9 se comparan los tiempos de transmision experimentales (puntos azules) y
simulados (linea continua negra) a través del dispositivo acustico, utilizando filtros gaussia-
nos de 0.01 GHz de ancho. Con linea punteada roja se indica un tiempo de transmisioén
de referencia tey = > d;/v;, donde i se refiere a cada una de las capas de la nanocavidad.
El acuerdo entre las curvas teoérica y experimental es notable. Existen, sin embargo, pe-
quenos desfasajes en las oscilaciones de transmision en la parte de altas energias al lado
del stop-band. Para el modo de cavidad se observan tiempos de transito mayores a 1 ns,
dando cuenta de un confinamiento fuerte de fonones resonantes en la capa central de la
estructura. A partir de esta figura se puede concluir que los fonones resonantes presentan
un tiempo de vida media méas largo que los fonones de los materiales masivos. Este resul-
tado es similar al observado para microcavidades 6pticas, un efecto que es la base de la
modificaciéon de la distribucién angular de la luz emitida, y de las tasas de emisién, para

emisores Opticos como excitones inmersos en microcavidades.

3.1.4. Efecto Hartman en fonones acusticos

El efecto Hartman, es el efecto tunel a través de una barrera de potencial, cuando el
tiempo de “tunneling” tiende a una constante para barreras anchas. En decir, que el tiempo
de transmisiéon de una particula a través de una barrera de potencial por efecto tunel se
vuelve independiente del ancho de la misma. Este efecto fue descripto por Hartman en
1962 para electrones. En el trabajo original de Hartman 8| se establecen tres regimenes de
transmision de un electrén a través de una barrera de potencial: 1) para barreras angostas,
el tiempo de transmisiéon es mayor que el tiempo requerido por el paquete de ondas en
atravesar una distancia igual al ancho de la barrera; 2) para barreras intermedias, el tiempo
de transmision es independiente del ancho de la barrera; y 3) para barreras muy gruesas,
este tiempo depende linealmente del ancho de la barrera.

El efecto Hartman puede ser extendido al contexto de la foténica, estudiando el tiempo
de transmision de la luz a través de una estructura que presente un gap foténico. Este

mismo fenomeno da lugar a conclusiones controvertidas, dado que de mediciones indirectas

!Cabe mencionar que el t = 0 para los tiempos de transmision esta determinado por el t = 0 definido

en S(t).
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Figura 3.9: Tiempo de transito de grupo obtenido del filtrado numeérico de la senal
medida en la muestra NC100 con filtros gaussianos centrados a energias variables con
anchos de 0.01 GHz (puntos azules). Se realiz6 un corrimiento temporal constante para
ajustar el tiempo de transito de grupo tedrico a través de la nanocavidad, calculado
con el mismo método (linea continua negra). La linea punteada roja indica el tiempo

de transito de referencia tey = > d; /v;.

es posible deducir velocidades de la luz mayores a ¢ |9, 94] para estructuras foténicas
suficientemente anchas. El efecto Hartman puede también extenderse a la transmisiéon de
ondas acusticas. En el ano 2002, Yang et al. [10] estudiaron este problema en el rango MHz,
demostrando que la propagacion del sonido con frecuencias dentro del gap de un cristal
fonoénico es el analogo clasico del efecto tunel de una particula a través de una barrera
de potencial. A continuacién se presentara el estudio del efecto Hartman en el contexto
de la nanofonénica, analizando el tiempo de transmision de fonones actusticos en el rango

GHz-THz a través del minigap de un espejo de hipersonido.

En la Fig. 3.9 es posible observar que dentro del stop-band, los tiempos de transito son
menores que el tiempo efectivo lineal de trénsito t.; a través de la estructura. El fuerte
ruido en la senal es originado por la baja transmisiéon en los stop-bands. Estos tiempos de
transito reducidos son el equivalente acustico del efecto Hartman que sufre un electrén al
atravesar una barrera de potencial 8], en el régimen en que el tiempo de transmision es

independiente del ancho de la barrera.

En la Fig. 3.10 se muestra el tiempo de transmisiéon calculado a través de una estruc-
tura periodica formada por bicapas (3\/4,A\/4) de GaAs/AlAs centrada en 20.0 cm~!. Se
considera que la estructura estd inmersa en un medio infinito de GaAs, para evitar los
efectos de reflexiones en las fronteras del sistema. El pulso incidente tiene una distribucién
gaussiana de frecuencias, y se encuentra centrado en la misma energia del BR, con un ancho
20 = 0.05 cm™!. Se puede observar que para estructuras con mas de 12 periodos el tiempo
de transmision alcanza un valor constante de ~9.62 ps. En otras palabras, la velocidad
efectiva de traspaso a través de la estructura aumenta con el nimero de periodos. Este au-
mento de la velocidad efectiva es equivalente al régimen 2 mencionado en el trabajo original
de Hartman [8|. En el cuadro interior de la Fig. 3.10 se muestra un detalle del tiempo de
transmision para estructuras con pocos periodos. La linea punteada es una guia para in-

dicar el tiempo de transmisién cuando se alcanza el régimen de saturaciéon. En estructuras
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Figura 3.10: Tiempo de transmision a través de un espejo de fonones en funcion

del namero de periodos que forman la estructura.

de hasta 300 periodos no se observd ningtin cambio en este tiempo de transmisién.

Los dos parametros mas importantes que determinan la reflectividad de un dado mini-
gap en un BR son la relaciéon de espesores, y el contraste de impedancias actsticas de
los materiales que forman la estructura. En la Fig. 3.11 se comparan los tiempos de
transmision en funcion del ntimero de periodos de un BR formado por bicapas de: 1)
GaAs/AlAs (3X\/4,)\/4), con circulos rojos; 2) GaAs/AlAs (5A/6,A/6), con cuadrados ne-
gros, ; 3) GaAs™/AlAs (3\/4,\/4), con tridngulos verdes, y 4) GaAst?/AlAs (3\/4,\/4),
con triangulos azules, donde +p (-p) indica que la densidad del GaAs fue multiplicada

por un factor 1.5 (0.9). Las estructuras se encuentran disenadas con ZC|1| centrado en

20.0 cm L.
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Figura 3.11: Comparacion del tiempo de transmision a través de un espejo de
fonones en funcién del naimero de periodos que forman la estructura para cuatro es-

tructuras con contrastes de impedancias actisticas y relaciones de espesores diferentes.

De la Fig. 3.11 se puede observar que el tiempo de transmisiéon 75, cuando se alcanza el
régimen de saturaciéon, aumenta tanto al disminuir el contraste de impedancias acisticas
como al alejarse de las relaciones 6ptimas de espesores. Es decir que 75, aumenta cuando
disminuyen las caracteristicas de reflectividad de la estructura. Al igual que en el caso

fotonico, no resulta evidente que el tiempo de transmision disminuye al aumentar la re-
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flectividad; sin embargo debe recordarse que el efecto Hartman se basa en el “filtrado” de
la senal transmitida, y que cuanto mas ancho es el minigap acustico, més eficiente es este
proceso. Comparando las estructuras GaAs/AlAs y GaAs™”/AlAs, ambas con una relacion
de espesores (3\/4,\/4), se puede notar que el naumero de periodos en el que se alcanza 7,
varia con los pardmetros de la estructura.

Para ninguno de los casos estudiados se observd que el tiempo de transmisién sea
mayor que el tiempo t.r. Por otro lado, se verifico que con menos de 20 periodos ya es
posible observar la independencia del tiempo de transmisiéon a través de una superred
GaAs/AlAs, evidenciando el efecto Hartman. Sin embargo, es conveniente tener en cuenta
que la dificultad principal para la realizaciéon de los experimentos de transmisiéon en el

stop-band son las bajas senales con las que se trabaja.

3.2. Transductores basados en superredes y cavidades

Los experimentos clasicos de transmision requieren la utilizacién de un generador y un
detector adaptados a las bandas frecuenciales que se quieren estudiar. En 6ptica, se cuenta
con una enorme diversidad de fuentes de luz tanto discretas como continuas, coherentes
(laseres) e incoherentes (lamparas) y una variedad de instrumentos que permiten detec-
tar y resolver espectralmente senales de luz en los rangos IR-NIR-Vis-UV. En acustica, la
transduccion piezoeléctrica es el mecanismo usual de generacion y deteccién; sin embargo
se encuentra limitado a frecuencias menores a 100 GHz. Existen tres caracteristicas fun-
damentales que son importantes en transductores para aplicaciones en nanofonoénica: la
coherencia, la monocromaticidad y la gama frecuencial que pueden cubrir.

En estudios de transporte térmico se han utilizado técnicas de generacion basadas en
pulsos de calor, generando fonones incoherentes y con una distribuciéon espectral ancha,
y se han usado bolémetros superconductores como detectores [95]. Las junturas tanel
superconductoras [96, 97|, por otro lado, son fuentes de fonones monocromaticos, pero
incoherentes. En estudios ya relacionados con nanofonénica, la utilizacién de transductores
metalicos para la generacion y deteccion de fonones actisticos coherentes [14] resulté una
solucion eficiente para la realizacion de experimentos de transporte actstico con frecuencias
en el rango sub-THz, pero encuentra dos limitaciones: son espectralmente anchos, y se
encuentran limitados a frecuencias menores a ~250 GHz. El uso de pozos cuanticos como
generadores constituye una técnica alternativa |77, 88, 98] que permite tener el transductor
integrado en la misma estructura que se quiere estudiar. Sin embargo, al ser estructuras
localizadas en el espacio, también resultan en transductores de banda ancha. Finalmente,
el uso de superredes como generadores y detectores [79, 82, 99-101| presenta la ventaja de
que estas estructuras son selectivas en frecuencia, y que sus bandas caracteristicas estan
determinadas por el ancho de su perfodo.

La propagacion de fonones acisticos generados en una superred a través de un sustrato
fue demostrada utilizando bolémetros superconductores como detectores [102]|. Un trabajo
posterior, utilizando una segunda superred como filtro de los fonones que alcanzaban al
detector, resulté indicativo de la coherencia de los fonones generados [103]. Sin embargo,

las caracteristicas espectrales intrinsecas del generador de fonones quedaron ocultas por
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las técnicas experimentales usadas. Existen algunos antecedentes de generacién y detec-
cion desacopladas de fonones coherentes. Mizoguchi et al. [82| realizaron experimentos con
laseres de dos colores, permitiendo desacoplar las regiones espaciales de transduccién por
efectos de absorcion de la luz. Por otra parte, Trigo et al. [104] utilizaron dos superredes
separadas por 1 um de GaAs, y realizaron la generacién en una superred y la deteccién en
la otra.

En esta seccién se presentaran los estudios de transductores de fonones actusticos longi-
tudinales del rango GHz-THz basados en superredes y nanocavidades actusticas. El anélisis
tanto de generadores como de detectores requiere, en primer lugar desacoplar las regiones
de generacion y deteccion; y en segundo lugar, combinar un generador (detector) discreto
con un detector (generador) de banda ancha, para identificar las caracteristicas espectrales
propias de cada dispositivo de manera independiente. Usando la geometria de transmisiéon
presentada en la seccidon anterior se pueden separar espacialmente las regiones de gene-
raciéon y deteccion. Combinando un transductor de banda ancha basado en una pelicula
delgada de Al de un lado del sustrato, con un transductor cuasimonocromatico (superred
-SR- o nanocavidad -NC-) del otro lado, se obtiene un sistema que permite caracterizar
los transductores basados en SR y NC, y a la vez caracterizar las peliculas de Al. Todas
las muestras estudiadas en la presente seccién fueron crecidas por el grupo de A. Lemaitre
en el Laboratoire de Photonique et des Nanostructures, Centre National de la Recherche

Scientifique, Marcoussis, Francia.

3.2.1. Generadores de fonones coherentes

Las superredes han sido previamente utilizadas como generadores de fonones coheren-
tes de alta frecuencia [82, 102, 104]; sin embargo las caracteristicas espectrales no estan
bien determinadas, o como en el caso del trabajo de Mizoguchi et al. [82], se requiere la
utilizacién de dos colores para poder diferenciar espacialmente la regiones de generaciéon y
de deteccion.

El objetivo de este apartado es caracterizar las SR y NC como generadores de fonones
acusticos coherentes. Como se menciond anteriormente, en primer lugar se desacoplan las
regiones de generacion y deteccion, utilizando la geometria de transmisién de fonones. Dado
que tanto SR como NC son generadores de frecuencias discretas, se utiliza una pelicula
delgada de aluminio que actia como detector de banda ancha, y permite el estudio de las
caracteristicas propias del generador (SR o NC) ubicado del otro lado del sustrato.

Se estudiaran tres muestras: SR1002, NC100, y NC200. En la Fig. 3.12 se muestra un
esquema general de las estructuras utilizadas en esta seccién, junto con la geometria de
mediciéon. En este caso, el pulso pump incide directamente sobre el dispositivo, que actuara
como generador coherente de fonones, y el probe incide sobre la pelicula de 30 nm de Al
que actuard como detector. En los resultados presentados en este apartado la deteccién
se realizd en configuracion de reflectometria, es decir, que se midié la parte real de la
reflectividad resuelta en tiempo.

En la Fig. 3.13 se muestra la parte real de la reflectividad resuelta en tiempo medida en

2La estructura de GaAs/AlAs de SR100 es idéntica a la de BR100 estudiada en la seccién anterior.
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Figura 3.12: Esquema de una muestra en configuraciéon de generaciéon. El pulso

pump incide sobre la muestra, generando fonones acusticos coherentes que se trans-

miten a través del sustrato. El probe incide sobre la pelicula delgada de Al del otro

lado del sustrato detectando los cambios de reflectividad del metal debido a la pre-

sencia de los fonones.

la muestra NC200 con una longitud de onda A=750 nm. En la sefial no hay contribuciones ni

electronicas ni térmicas, ya que la generacion se realiza del otro lado del sustrato (~ 350 pum

de espesor). El cambio de reflectividad més importante se observa a 0.5 ns y corresponde a la

llegada a la pelicula de Al del pulso actstico generado en la nanocavidad. Las variaciones de

reflectividad que se pueden distinguir a 0.4 y 1.5 ns corresponden a ecos de pulsos aciisticos

anteriores. En el cuadro interior de la Fig. 3.13 se encuentra el detalle de la derivada

temporal de la sefial de reflectividad resuelta en tiempo entre 0.6 y 0.8 ns. Se pueden

observar claramente oscilaciones con un periodo de ~5 ps, es decir, de una frecuencia

~0.20 THz, coincidente con la frecuencia del modo confinado en ZC[1].
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Figura 3.13: Reflectividad resuelta en tiempo medida en la muestra NC200 con

una longitud de onda A=750 nm. Cuadro interior: detalle de la derivada de la sefial

entre 0.6 y 0.8 ns.

En el capitulo anterior se mostré cémo, considerando un modelo de generaciéon fo-
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toelastico, en una superred infinita s6lo se excitan fonones con ¢ = 0. Los picos observados
corresponden a fonones ubicados en los minigaps de centro de zona. Los modos de cavidad
en el centro de zona son Raman activos en experimentos en geometria de FS. Teniendo
en cuenta la analogia entre la ec. 2.62 que describe el espectro de generacion y la ec. 2.43
que describe la secciéon eficaz de dispersion Raman en geometria FS, es previsible que los
modos de cavidad en el centro de zona sean también activos en los procesos de generacion.
En la Fig. 3.14 se muestra la transformada de Fourier de la parte real de la reflectividad
resuelta en tiempo para las muestras SR100 (izquierda) y NC100 (derecha). En la parte
superior de la figura se incluyen las relaciones de dispersion correspondientes a los arreglos
periodicos de cada estructura. Los espectros fueron medidos con una potencial de 200 mW
y una longitud de onda A=750 nm. El espectro de la izquierda esté caracterizado por la
presencia de un tnico pico intenso, y oscilaciones a ambos lados. El pico esté asociado al
modo ¢ = 0 de baja frecuencia en ZC[1]. El espectro de la derecha presenta tres picos
principales. El més importante de ellos se localiza a 0.10 THz y corresponde al modo con-
finado en la nanocavidad. Los otros dos modos estan asociados a excitaciones con ¢ = 0
localizadas principalmente en los espejos actsticos que forman la estructura.

Resulta interesante comparar el espectro de generacion de la muestra SR100 (Fig. 3.14)
con el espectro de generacion-deteccion de la muestra SR1000 (Fig.2.14). A pesar de la
diferencia en las frecuencias caracteristicas, ambas estructuras son superredes que respon-
den a las mismas reglas de seleccién para los procesos de generacidon y detecciéon. En el
espectro de generacion de la muestra SR100 s6lo se observa un tnico pico, con ¢ = 0.
Por otra parte, en el experimento con pump y probe del mismo lado (o equivalentemente
generacion y deteccion en la superred) en la muestra SR1000 se pueden distinguir cuatro
picos, tres de ellos con ¢ = 2k y uno con ¢ = 0. Estos altimos resultados estan en total

acuerdo con el modelo de generaciéon presentado en la Sec. 2.4.1.
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Figura 3.14: Transformada de Fourier de la reflectividad resuelta en tiempo en
configuracion de generacion para las muestras SR100 (izquierda). En la parte superior
(curva gris) se incluye la relacion de dispersion para facilitar la identificacion de los
picos. La linea punteada horizontal indica ¢ = 2k. Los datos de la muestra SR100
fueron medidos por A. Huynh y B. Perrin.

En la Fig. 3.15 se muestra la transformada de Fourier de la parte real de la reflectividad

resuelta en tiempo para la muestra NC200. El espectro fue medido con una longitud de
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onda A=790 nm y una potencia de 170 mW. En la parte superior (curva gris) se incluye
la relacion de dispersion para facilitar la identificacion de los picos. En el espectro se
pueden observar tres picos a ~0.20 THz, y una senal continua decreciente por debajo
de los 0.05 THz. Salvo por el corrimiento en energia, el aspecto general del espectro es
muy similar al de la muestra NC100. El pico més intenso corresponde al modo de cavidad
confinado en ZC|1|, en esta muestra ubicado a 0.20 THz. Se observa un pico adicional a
~0.17 THz que puede asociarse a efectos de tamano finito de la muestra.

De manera similar, es posible generar fonones utilizando una superred con ZC[1] cen-
trado en 0.20 THz, y en este caso se observara sélo el pico de baja frecuencia con ¢ = 0, al
igual que en el caso de la muestra SR100. Reduciendo atin més el periodo de la muestra es
posible aumentar la energia de los fonones que se generan, basta recordar que la energia
de ZCJ1] es inversamente proporcional al espesor del periodo de la superred.

Se ha observado que en la muestra SR1000 hay senales a frecuencias tan altas como
1.00 THz (ver Figs 2.13 y 2.14). Sin embargo, se han realizado experimentos en geometria
de generacion con una superred con ZC[1] ubicado a 0.40 THz, tanto en configuracion de
reflectometria como utilizando el interferémetro de Sagnac, y en ningtn caso se observo
una senal distinguible del ruido de fondo. La ausencia de fonones se atribuye a un problema
de eficiencia en el detector metalico, y no a una limitaciéon del mecanismo de generacion.
Este corte a ~0.25 THZ en el espectro también fue observado en la seccién anterior cuando
se estudi6 la dinamica de fonones en dispositivos simples. Entre las posibles razones de la
aparicion de esta limitacion en el espectro de deteccion se pueden mencionar: 1) absorcion
actstica en la pelicula metélica, 2) calidad de la superficie, y 3) calidad y pureza de las
peliculas delgadas de Al. Sin embargo, no debe considerarse este limite como intrinseco
de la pelicula delgada: existen evidencias de deteccion de fonones acusticos coherentes de
hasta 0.60 THz en experimentos de transmisién de fonones usando peliculas delgadas de

Al como transductores, y trabajando con spots de 1-3 um para el probe [105].
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Figura 3.15: Transformada de Fourier de la reflectividad resuelta en tiempo para
la muestra NC200. El espectro fue medido con una longitud de onda A=790 nm.
En la parte superior (curva gris) se incluye la relacion de dispersion para facilitar la

identificacion de los picos. La linea punteada horizontal indica ¢ = 2k.

Con el fin de estudiar la dindAmica de los fonones actsticos generados en la cavidad

NC200 se analiz6 la senal temporal mostrada en la Fig. 3.13. En la Fig. 3.16 se mues-
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tran transformadas de Fourier parciales tomando ventanas temporales de 250 ps, con un
espaciamiento de 50 ps entre dos espectros consecutivos. El tiempo indicado a la derecha
corresponde al origen de cada ventana temporal. Con linea gruesa roja se indica el espec-
tro que presenta la mayor intensidad. En el mismo pueden observarse una serie de picos
intensos y oscilaciones concentrados alrededor de 0.20 THz. Los espectros en lineas negra
y azul presentan un tnico pico centrado a 0.20 THz. Se puede notar que las fuertes oscila-
ciones desaparecen rapidamente, y que la sefial asociada al modo de cavidad permanece
por tiempos mas largos en la sefial detectada. Esto implica que los fonones generados en
la cavidad tienen una vida media larga dentro de la estructura, y que se transfieren por
efecto tiunel hacia el sustrato a través del espejo inferior. El ancho medido del modo de

cavidad es de 0.52 GHz, correspondiente a una vida media de 1.06 ns.

0.2 0.3 0.4
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Figura 3.16: Transformadas de Fourier parciales de la senial temporal correspon-
diente a la muestra NC200 en geometria de generacion. El tiempo a la derecha indica
el origen de las ventanas temporales. Las curvas fueron calculadas con intervalos de
50 ps.

3.2.2. Detectores cuasimonocromaticos de fonones coherentes

En este apartado se estudiaran las caracteristicas de superredes y nanocavidades como
detectores de fonones coherentes. Ambos tipos de dispositivos presentan espectros de de-
teccion discretos. Para su caracterizacion, se separa espacialmente la regiéon de deteccién
(en la SR o NC) de la region de generacion. Esta se realiza del otro lado del sustrato, y
con un transductor de banda ancha (pelicula delgada de Al), para permitir el estudio de
las caracteristicas propias de los detectores.

Se estudiardn cuatro muestras: NC200, y 3 superredes GaAs/AlAs (3A/4, A\/4) con
ZC[1] en 200, 400 y 600 GHz (SR200, SR400 y SR600 respectivamente). Las muestras
SR200, SR400 y SR600 tienen 40, 80 y 120 periodos respectivamente, todas con un espesor
total aproximado de 1 pm. En la Fig. 3.17 se describe un esquema general de las muestras
y geometria de deteccidon utilizadas. Al igual que en los experimentos de generacion, se
requiere una pelicula delgada de 30 nm de Al que actiie como transductor del lado del
sustrato. En este caso, el pulso pump incide sobre la pelicula delgada, que actuara como
generador de fonones, y la NC o la SR actuara como el detector. Debido a efectos no lineales

durante la propagacion del pulso de hipersonido a través del sustrato se obtiene un espectro
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fuertemente modificado, con componentes de alta frecuencia [92, 106]. El probe incide desde
el lado de la muestra, interaccionando directamente con el dispositivo de hipersonido. De
esta manera, la generacién y la deteccién se encuentran desacopladas. La conversion de
frecuencias en el sustrato permitira el estudio del proceso de deteccién de fonones de alta
frecuencia, sin la limitacion observada cuando se utiliza una pelicula de Al como detector.
Pulso

probe
retardado

SR: 31/4
- GaAs{
Detector < NC: nA/2
—— > GaAs 3)\/4
\
( AlAs 1/4
Sustrato { &—’ Gals (~350 m)

= Al (30 nm)

\
Generador «——

|

Pulso
pump

Figura 3.17: Esquema de una muestra en configuracion de deteccion. El pulso pump
incide sobre una pelicula delgada de Al del lado del sustrato, y los fonones generados

son detectados del otro lado por la muestra completa.

En la Fig. 3.18 se muestra la reflectividad resuelta en tiempo medida en la muestra
SR200 con una longitud de onda A=750 nm. Se pueden distinguir oscilaciones de baja fre-
cuencia a lo largo de toda la ventana temporal mostrada. Estas oscilaciones corresponden
al modo Brillouin. Ademas, en la parte central de la senal, entre 0.22 y 0.66 ns, se pueden
observar oscilaciones de alta frecuencia (ver cuadro interior) detectadas en la SR. El pulso
probe no es totalmente absorbido en el espesor del dispositivo, y consecuentemente interac-
ciona con el sustrato, contribuyendo a la sefial Brillouin antes de que el pulso de sonido
entre a la muestra (0-0.22 ns) y después de que el pulso salga de la misma (0.66-1.50 ns).

Como se indico en la ec. 2.94, la detecciéon en una superred serd sensible a fonones
acusticos con ¢ = 2k, donde k es el vector de onda de la luz. De esta manera, utilizando
una superred como detector, se espera observar en el espectro un pico del modo Brillouin,
y una serie de dobletes correspondientes a la interseccién de la relaciéon de dispersiéon
replegada con el valor ¢ = 2k.

En la Fig. 3.19 se muestra la TF de la reflectividad resuelta en tiempo para las muestras
SR200 (izquierda) y NC200 (derecha). Los experimentos fueron realizados con una longitud
de onda A=750 nm. En la parte superior de la figura se incluye la relacion de dispersiéon de
una superred GaAs/AlAs (3A/4,\/4) con ZC[1] centrado en 0.20 THz. Para el periodo de
estas estructuras el vector de onda ¢ = 2k se ubica préacticamente en el centro de la minizona

de Brillouin. El espectro de la izquierda fue medido con una potencia de 400 mW en el
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Figura 3.18: Reflectividad resuelta en tiempo de la muestra SR200. En el cuadro
se muestra un detalle de la senal entre 0.2 y 0.4 ns. donde se pueden distinguir

componentes de alta y baja frecuencia.

pump. Se pueden distinguir tres picos intensos y dos picos mas tenues. El pico a ~50 GHz
corresponde al modo Brillouin, originado por la deteccién tanto en la SR como en parte del
sustrato. El resto de los picos, ubicados a ~0.15, ~0.25, ~0.35 y ~0.45 THz, corresponden
a senales tinicamente originadas en la SR y sus frecuencias estdn determinadas por el vector
de onda de la luz k (k = 2q) y el periodo de la superred que determina el replegamiento
de la relacién de dispersion. La intensidad relativa de los mismos esta dada por el espectro
de fonones incidentes en el dispositivo, y por las reglas de seleccién que permiten ver
modos con una determinada simetria. El espectro mostrado en el panel de la derecha de la
Fig. 3.19 fue medido con una potencia de 560 mW en el pump. En él se pueden observar
cuatro conjuntos de picos ubicados a ~0.05, ~0.15, ~0.25, y ~0.35 THz. El origen de estas
senales es similar al de la muestra SR200. Los picos alrededor de 0.05 THz corresponden al
modo Brillouin, detectado tanto en la muestra como en el sustrato, mientras que el resto
estd asociado a ¢ = 2k como en el caso de la SR. Los grupos de picos son generados por
efectos de tamano finito, y por interferencias entre las contribuciones de los dos espejos
que forman la cavidad. Asimismo, se pueden distinguir dos picos tenues muy finos a 0.20 y
0.30 THz (indicados con circulos rojos), correspondientes a modos confinados de cavidad.
La deteccion de estos fonones podria estar asociada bien a una reflexiéon del probe en la
interfaz muestra/sustrato, o bien a un efecto de resonancia del laser con una transicion

electrénica en la superred.

Como se vio anteriormente las frecuencias detectables por una superred estan deter-
minadas principalmente por el periodo de la estructura. En la Fig. 3.20 se muestra la
transformada de Fourier de la reflectividad resuelta en tiempo para la muestra SR200 en
un rango de frecuencias extendido hasta 0.90 THz. Entre 0.50 y 0.90 THz se muestra la
senial multiplicada por factor 10 con el fin de identificar los picos méas tenues. Al igual que
en la Fig. 3.19, se puede observar la presencia del pico asociado al modo Brillouin, y de una
serie de dobletes correspondientes a los modos ¢ = 2k que se extienden hasta frecuencias
de 0.85 THz. La intensidad relativa de estos picos estd principalmente determinada por

dos factores: 1) la intensidad del espectro incidente, que a su vez esta determinado por la
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Figura 3.19: Transformada de Fourier de la reflectividad resuelta en tiempo para
las muestras SR200 (izquierda) y NC200 (derecha). En la parte superior (curva gris)
se incluye la relacion de dispersion para facilitar la identificacién de los picos. La linea

punteada indica ¢ = 2k.

potencia de excitacion del pump, y por los efectos de propagacion no-lineal en el sustrato;

y 2) las reglas de simetria, que en el centro (borde) de zona permiten observan uno solo

de los dos picos que forman los dobletes. Lejos del centro (borde) de zona, estas reglas

se relajan, y permiten observar ambos picos, con distinta intensidad. A 0.20 y 0.60 THz

se distinguen dos picos que estan asociados a modos con ¢ = 0. La observaciéon de estos

modos de centro de zona no responde a la regla ¢ = 2k, y podria explicarse si se asume

una reflexion del probe en la interfaz muestra/sustrato, o un efecto de resonancia con uno

de los niveles electrénicos de la superred.
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Figura 3.20: Transformada de Fourier de la reflectividad resuelta en tiempo para
la muestra SR200. El espectro fue medido con una longitud de onda A=750 nm. En
la parte superior (curva gris) se incluye la relacién de dispersion para facilitar la
identificacion de los picos. La linea punteada indica g = 2k. Notar que a diferencia
de lo que ocurre con la generaciéon de fonones en SR, se obtienen senales de hasta
0.90 THz.

Modificando el periodo de la estructura es posible cambiar la relaciéon de dispersion

y consecuentemente la posicién de los minigaps actisticos. En el caso de la deteccién con

una superred, modificar el periodo de la estructura permite cambiar la posicién de los

q(n/d)
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modos ¢ = 2k en que el dispositivo es sensible. En la Fig. 3.21 se muestra la transformada
de Fourier de la parte real de la reflectividad resuelta en tiempo para la muestra SR400,
medido con la longitud de onda A=770 nm, en un rango de frecuencias extendido hasta
1.00 THz. Para el periodo de estas estructuras el vector de onda g = 2k se ubica entre
el centro y el borde de la minizona de Brillouin. En el espectro se pueden observar cinco
picos, uno a ~0.05 THz, correspondiente al modo Brillouin, y cuatro modos con q = 2k.
Entre 0.60 y 1.00 THz, la senal ha sido multiplicada por un factor 10 para facilitar la
observaciéon de los modos. En este caso, a diferencia de lo que sucedia con la muestra
SR200 y simplemente debido a la ubicacién de ¢ = 2k en la zona de Brillouin, los picos
se encuentran agrupados en dobletes alrededor de la energia de los minigaps en centro
de zona (0.40 y 0.80 THz). Asimismo, es posible observar un pequenio pico a 0.40 THz
correspondiente al modo ¢ = 0 de la banda de menor frecuencia de ZC[1]. Es importante
notar que los cuatro picos se encuentran suficientemente separados como para ser usados

como detectores monocromaticos de fonones actusticos longitudinales.
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Figura 3.21: Transformada de Fourier de la reflectividad resuelta en tiempo para
la muestra SR400. El espectro fue medido con una longitud de onda A=770 nm. En
la parte superior (curva gris) se incluye la relacion de dispersion para facilitar la

identificacion de los picos. La linea punteada indica ¢ = 2k.

Disminuyendo atin més el periodo de la superred es posible aumentar tanto la frecuen-
cia caracteristica de deteccion de los picos asociados a ZC[1], como asi también el rango de
frecuencias en que el dispositivo es insensible, es decir, aislar espectralmente atin méas los
picos de detecciéon. En la Fig. 3.22 se muestra la transformada de Fourier de la parte real
de la reflectividad resuelta en tiempo para la muestra SR600, medida con una longitud de
onda A=755 nm, en un rango de frecuencias extendido hasta 1.4 THz. Como se verd més
adelante, la posicion relativa del laser respecto de las transiciones electronicas de la SR
serd uno de los factores determinantes de la sensibilidad del sistema. Para el periodo de
estas estructuras el vector de onda ¢ = 2k (indicado con una linea de puntos horizontal) se
ubica practicamente en el centro de zona de Brillouin. En el espectro se pueden observar
cinco picos, uno a ~0.05 THz, correspondiente al modo Brillouin, y cuatro modos con
q = 2k. Para frecuencias mayores a 1.00 THz, la sefial ha sido multiplicada por un factor

50 para facilitar la observacion de los picos de ultra-alta frecuencia. Entre 0.10 y 1.10 THz
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el espectro esta formado tnicamente por dos picos bien definidos alrededor de 0.60 THz, y
separados aproximadamente por 0.10 THz. Otra caracteristica importante de este espectro
es la presencia de dos modos alrededor de 1.20 THz. Si bien la senial es débil, los picos
son claramente identificables, permitiendo realizar una deteccién cuasimonocromética por
encima de 1.00 THz. Asimismo, cabe sefialar que la presencia de estos picos implica que
fonones actusticos longitudinales de ultra-altas frecuencias pueden ser generados coherente-
mente por una pelicula delgada de Al combinada con los efectos de propagacién no-lineal
a través de un sustrato de GaAs (001).
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Figura 3.22: Transformada de Fourier de la reflectividad resuelta en tiempo para
la muestra SR600. El espectro fue medido con una longitud de onda A=755 nm. En
la parte superior (curva gris) se incluye la relacion de dispersion para facilitar la

identificacion de los picos. La linea punteada indica ¢ = 2k.

Las transformadas de Fourier parciales de la senal correspondiente a la muestra SR200
(Fig. 3.20) se muestran en la Fig. 3.23. Se tomaron ventanas temporales de 250 ps, y los
espectros fueron calculados con intervalos de 20 ps. El tiempo indicado a la derecha corres-
ponde al origen de cada ventana temporal. Se puede notar que el modo Brillouin se detecta
desde el primer espectro, mientras que los modos replegados son detectados solo cuando
los fonones estan atravesando el dispositivo. La curva con linea gruesa roja corresponde
a un espectro donde se detecta principalmente el modo Brillouin (en el sustrato); la linea
gruesa azul corresponde al momento en donde la senal del pulso actstico es méxima, es
decir, cuando el pulso actstico llega a la interfaz muestra/aire. En este espectro se observa
también el maximo del modo Brillouin, y la presencia de todos los picos de alta frecuencia.
Finalmente la linea gruesa negra corresponde a un instante en donde el pulso actstico
estd saliendo de la muestra, y por lo tanto la senal es nuevamente dominada por el mo-
do Brillouin. Como se indicé anteriormente, la presencia de una sefial de alta frecuencia
originada en el replegamiento de bandas es una indicacién certera de que los fonones estan
transitando por la muestra.

En la Fig. 3.24 se muestran transformadas de Fourier parciales de la senal temporal
correspondiente a la muestra NC200 (Fig. 3.19). Se tomaron ventanas temporales de 250 ps,
y los espectros fueron calculados con intervalos de 20 ps. El tiempo indicado a la derecha

corresponde al origen de cada ventana temporal. Nuevamente la curva roja indica un
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Figura 3.23: Transformadas de Fourier parciales de la senial temporal correspon-
diente a la muestra SR200 (Fig. 3.20). El tiempo a la derecha indica el origen de las
ventanas temporales. Las curvas fueron calculadas con intervalos de 20 ps.

espectro en el que la deteccidon se realiza en el sustrato antes de la llegada del pulso
a la muestra; la azul corresponde a un espectro en el que la deteccién se realiza en el
momento en que la senal temporal es maxima -y los fonones estén transitando por la
nanocavidad-; y la negra corresponde a un instante posterior al pasaje del pulso actstico
por la muestra. Es claro que las sefiales de alta frecuencia se encuentran concentradas en
una ventana temporal. Por otro lado, la flecha roja indica la posicion del modo de cavidad
a 0.20 THz. Cabe destacar que el tiempo de decaimiento de esta senal es mucho mas grande
que el del resto de los picos en el espectro de deteccion. La presencia de esta componente
frecuencial por tiempos largos es un indicativo directo de que los fonones son confinados

en la nanocavidad y que se encuentran modulando las propiedades 6pticas de la misma.
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Figura 3.24: Transformadas de Fourier parciales de la sefial temporal correspon-
diente a la muestra NC200 (Fig. 3.19). El tiempo a la derecha indica el origen de las

ventanas temporales. Las curvas fueron calculadas con intervalos de 20 ps.

Ademas, se estudio la dependencia de las caracteristicas de deteccién de una superred
con la energia del laser utilizado. En la Fig. 3.25 se pueden observar los espectros de detec-
cion medidos sobre la muestra SR400 en funcion de la longitud de onda del laser utilizado,
manteniendo la potencia del pump constante. Por debajo de 790 nm no se esperan cambios
significativos en la respuesta del aluminio como generador, por lo que la dependencia con

la longitud de onda estara dada principalmente por la SR. En los espectros se distinguen
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cuatro picos principales, y oscilaciones débiles debidas a efectos de tamano finito. El pico
asociado al modo Brillouin a ~0.05 THz presenta una intensidad que es practicamente inde-
pendiente de la longitud de onda entre 775 y 790 nm. Los tres picos alrededor de 0.40 THz
estan asociados a ZC|[1]. Los picos exteriores corresponden a fonones con g = 2k, y el pico
central a un modo de ¢ = 0. La relaciéon de intensidades de estos tres picos varia con la
longitud de onda, y es un indicativo de la condicién resonante con un nivel electrénico de
la superred. La curva roja (775 nm) es la que presenta la mayor intensidad en los picos de
alta frecuencia. Calculando los niveles electréonicos de la superred, se obtiene que la energia
a la transicion el-lhl para esta estructura es de 1.597 eV (776.2 nm), indicando que la
resonancia observada se origina en esa transicion. Cabe destacar que para longitudes de
onda menores a 760 nm la senal es dos 6rdenes de magnitud menos intensa que a 775 nm,
y que por encima de 800 nm la respuesta del Al resulta fuertemente dependiente de la

longitud de onda.
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Figura 3.25: Espectros de deteccion de la muestra SR400 en funcion de la longitud
de onda del léser.

La intensidad de los picos en un espectro de detecciéon estd dada por la funcién de
sensibilidad del detector a esa frecuencia, y por la intensidad del espectro actustico incidente.
Se ha visto como es posible cambiar la posicién espectral de estos picos cambiando el
periodo de la estructura, y como seleccionando adecuadamente la longitud de onda se
puede aumentar la sensibilidad del sistema. Por otra parte, la excitaciéon de una pelicula
metélica produce pulsos actusticos por efecto fototérmico que, al propagarse en un sustrato
cristalino, estdn sometidos a los efectos de la dispersion, la absorcién actstica, la difraccién
y la no-linealidad. La anarmonicidad en las fuerzas interatémicas es el origen de la no-
linealidad, y por lo tanto de los efectos de conversion de frecuencias. La distorsion de un
pulso durante la propagacién a través de un sustrato debida a la dispersién del sonido y a la
no-linealidad puede ser descripta por la ecuaciéon de Korteweg-de Vries unidimensional [106,
107], considerando que la difraccion es despreciable. Trabajando a bajas temperaturas, los
efectos de la absorcion acustica se vuelven despreciables. Variando la potencia del pump y
dejando inalterados el resto de los parametros de medicion, es posible evidenciar los efectos
de la propagacion en el sustrato. La Fig. 3.26 muestra las transformadas de Fourier de la
reflectividad resuelta en tiempo en geometria de deteccion de la muestra SR600 en funciéon

de la potencia de pump. Los espectros estan medidos con intervalos de potencia de 10 mW.
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En todos los casos se observan el modo Brillouin a ~0.05 THz, y dos picos alrededor de
0.60 THz con g = 2k. Se puede notar que la intensidad de los espectros no varia linealmente
con la potencia de excitacion; basta observar el modo Brillouin que presenta oscilaciones en
su intensidad. Asimismo cabe destacar que la relaciéon de intensidades entre los tres picos
identificados también varia con la potencia del pump. En la curva azul se puede ver que el
modo Brillouin presenta el pico mas intenso del espectro. En la curva roja, el pico Brillouin
practicamente desaparece, siendo el pico a ~0.55 THz el mas intenso. Por otra parte, en la
curva negra los picos a 0.05 y 0.55 THz presentan intensidades similares. Finalmente para
bajas potencias, es claro que los fonones de altas frecuencias no se generan al atravesar el

sustrato, y los espectros estan caracterizados por un tnico modo a 0.05 THz.
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Figura 3.26: Espectros de deteccion de la muestra SR400 en funcion de la potencia

del pump. Las curvas fueron medidas con intervalos de 10 mW

3.3. Generacion coherente en nanocavidades hibridas metal-
oxido

Luego de la propuesta original de Purcell [28], probada en el dominio de las micro-
ondas, se despertd un gran interés en la posibilidad de cambiar las propiedades de emisién
espontanea de luz y el espectro de atomos o excitones a través de la modificacion de la
densidad de estados fotonicos. Esto se ha logrado ya sea cambiando los medios dieléctricos
cerca de los emisores [29, 30|, o mas fundamentalmente, introduciendo los emisores en una
microcavidad optica [31|. Dependiendo de la superposicion del espectro del emisor con
los maximos o minimos de la densidad de estados foténica modificada, la emisiéon puede
ser amplificada [28, 32| o inhibida [33]. Se aplicaron ideas similares para modificar otros
procesos de interaccién de la radiacién con la materia, por ejemplo, no-linealidades tipo
Kerr [108], emision estimulada de luz en gotas [109], y dispersion inelastica de luz |24, 34,
110]. La busqueda de efectos Purcell grandes [111] es el punto central en la investigacion
de la amplificacion de luz por emision estimulada de radiacion sin umbral [112]. Como se
vi6 previamente, una pelicula delgada metélica emite un espectro ancho de fonones dado
por la transformada de Fourier del perfil de excitaciéon. En esta seccién se demuestra que

el espectro de generacion de fonones coherentes de una pelicula delgada metalica excitada
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de manera impulsiva, puede ser inhibida o amplificada insertando la capa metalica en una
nanocavidad actstica.

Exiten antecedentes previos en la utilizacion de superredes semiconductoras [113] y
metalicas [57| combinadas con peliculas delgadas, sin embargo en ninguno de estos trabajos
se analizan los efectos del cambio en la densidad de estados, ni las propiedades de generacién
modificadas de la pelicula delgada por la presencia de la superred. Teniendo en cuenta el
paralelismo existente entre cavidades actisticas y opticas, el objetivo es usar y extender
conceptos de la fotonica para entender lo que ocurre en el caso fonénico.

En esta seccién se presentan nanocavidades actsticas hibridas metal-6xido y se estudia
la modificacion de las propiedades de transduccion foton-fonon de una pelicula delgada

metalica por la presencia de un BR formado por SrTiO3/BaTiOs.

3.3.1. Descripcion de las muestras

Las nanocavidades hibridas estdn formadas por un espaciador actstico y un BR. El
espaciador consiste en una pelicula delgada metélica de ~30 nm. Para estudiar los efectos
de la modificaciéon de la densidad de estados actsticos en el metal y separar los posibles
fendmenos presentes, los espejos acusticos no deben acoplarse con el pulso de luz y por lo
tanto no deberian intervenir en el proceso de generacion de fonones coherentes (a diferencia
de lo que ocurre con las muestras formadas por semiconductores previamente estudiadas),
a excepcién de la modificacién de las condiciones de contorno acusticas relacionadas con
el transductor de Ni.

Las heteroestructuras de éxidos piezoeléctricos como el BaTiO3 y el Sr'TiO3 poseen
un rango de impedancias acusticas que permiten superar el contraste obtenido con semi-
conductores como GaAs y AlAs. Pueden presentar un carédcter fuertemente piezoeléctrico,
permitiendo, por ejemplo, la modulaciéon eléctrica de la posiciéon de un modo de cavidad.
Recientemente, se observo ferroelectricidad a temperatura ambiente en peliculas delgadas
de SrTiO3 bajo una deformacion biaxial de ~1% [114-116], y a bajas temperaturas ba-
jo una deformacién axial del orden de 0.1 %. Estas deformaciones podrian alcanzarse con
frecuencias del rango GHz-THz a través de la generacién coherente de fonones acisti-
cos [80]. Dado que la interaccion de luz y sonido es fuertemente amplificada en materiales
ferro- y piezoeléctricos, resulta sumamente interesante la incorporacion de este tipo de
materiales en aplicaciones de nanofonoénica. El avance en las estrategias y técnicas de cre-
cimiento epitaxial ha permitido obtener peliculas delgadas y multicapas de estos materiales
con interfaces planas, y espesores controlados comparables a las estructuras obtenidas con
GaAs/AlAs [117].

Ademas de las motivaciones antes mencionadas para utilizar SrTiOs y BaTiOs como
materiales para aplicaciones de nanofonénica, estos materiales tienen sus gaps electrénicos
en el rango de los 350 nm, por lo que resultan totalmente transparentes para la longitud de
onda del laser utilizado (750 nm). En la Fig. 3.27 (izquierda) se puede ver un esquema de la
muestra. La nanocavidad hibrida tiene un espejo inferior de 10 periodos de SrTiO3/BaTiOs
de 20.31/6.46 nm, estos espesores corresponden a 52 y 16 celdas unidad, respectivamente.

El stop-band ZC[1] se encuentra centrado a una frecuencia de ~130 GHz. El BR fue crecido
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Figura 3.27: Esquema de las muestras hibridas y configuracion de medicion. Pump
y probe inciden desde el mismo lado sobre la pelicula delgada metatica. Izquier-
da: nanocavidad hibrida metal/6xido, formada por la pelicula metalica y un BR de
SrTiO3/BaTiO3. Derecha: muestra de referencia formada por una pelicula delgada de

un metal depositada sobre un sustrato de SrTiOs.

sobre un sustrato de Sr'TiO3 por MBE, con interfaces planas al nivel atéomico.

El contraste de impedancias actusticas entre el SrTiOs y el BaTiOgs es relativamente
grande (0.75) comparado con el contraste entre el GaAs y el AlAs (0.84). La reflectivi-
dad de un espejo de tan solo 10 periodos es de 0.98 %, siendo necesarios 17 periodos en
una muestra basada en GaAs/AlAs para obtener la misma reflectividad. Ademaés, el alto
contraste de impedancias acusticas implica un ancho del stop-band dos veces méas grande
que en el caso de los semiconductores, resultando menos critico el control del espesor del
espaciador metalico evaporado sobre el BR de SrTiO3/BaTiOs para que funcione como
una cavidad. Como metal para el espaciador de la nanocavidad hibrida se eligi6 el Ni, por
su impedancia acustica cercana a la del SrTiOs (53.5 y 40.9, respectivamente). Esto per-
mite un correcto acoplamiento actstico entre la pelicula delgada de metal y la estructura
de 6xidos. Dado que los fonones con frecuencias de GHz no pueden propagarse en el aire,
la interfaz aire/muestra puede describirse con una condiciéon de contorno de deformacion
cero. Esto implica, idealmente, una reflectividad del 100 % para los pulsos actsticos, y por

lo tanto, no se requiere un BR superior en la nanocavidad.

Por otra parte, se evapor6 una pelicula de Ni sobre un sustrato de SrTiOg (ver Fig. 3.27,
derecha) que permite comparar los espectros de generacion de una pelicula delgada metélica
con y sin confinamiento actstico. Se prepard un segundo par de muestras, idéntico al
primero en el que la capa de Ni fue reemplazada por 30 nm de Al, el mismo metal utilizado
en las dos secciones anteriores como transductor. La impedancia actstica del Al (15.9) es
mucho menor que la del Sr'TiO3. De esta manera, el conjunto de cuatro muestras estudiadas
esta formado por: una nanocavidad hibrida con Ni (NCINi|), una nanocavidad hibrida con
Al (NCJAl]), una pelicula delgada de Ni evaporada sobre SrTiO3 (Sus|Ni|) y una pelicula
delgada de Al evaporada sobre SrTiOs (Sus|Al]).
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Las estructuras epitaxiales de SrTiOs y el BaTiOgs estudiadas en la presente seccién
fueron crecidas por A. Soukiassian, en el grupo de D. Schlom del Materials Research
Institute, Universidad de Pennsylvania, Estados Unidos de América. Las evaporaciones de

Ni y Al fueron realizadas por R. Gohier en el Institut des NanoSciences de Paris, Francia.

3.3.2. Modos resonantes en nanocavidades hibridas

En el panel superior de la Fig. 3.28 se muestra el desplazamiento de superficie calculado
usando el método de las matrices de transferencia descripto en el Cap. 2, considerando un
pulso blanco incidiendo sobre la estructura NC|Ni| desde el sustrato [118]. El calculo no
incluye ningtin mecanismo de atenuacién actstica, que podria causar el ensanchamiento del
pico correspondiente al modo de cavidad observado a ~130 GHz. Dentro de un determinado
rango de frecuencias, el modo de cavidad puede ser sintonizado cambiando el espesor de la
capa metéalica sin modificar la estructura del espejo [119]. En el panel inferior de la Fig. 3.28
se puede observar el desplazamiento de la superficie en funcién del espesor de la capa de
Ni y de la frecuencia del hipersonido considerado, donde las regiones més oscuras indican
méximos en el desplazamiento de la superficie. La region angosta negra que cubre el rango
desde 140 GHz para un espesor de Ni de ~23 nm, hasta ~115 GHz para 43 nm, muestra la
posicién del modo confinado de cavidad. El ancho de esta curva es un indicativo del cambio
de finesse (es decir, la vida media de los fonones dentro de la cavidad) con el apartamiento
del modo del centro del stop-band. Debido a la alta calidad del espejo utilizado, es posible
variar el espesor de la capa de Ni de 33 nm en +30% sin perder el modo confinado, ni

generar un ensanchamiento significativo del mismo.
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Figura 3.28: Panel superior: desplazamiento de la superficie en la nanocavidad
hibrida para una energia de 128.7 GHz. Panel inferior: Desplazamiento de la superficie
en funcion del espesor de la capa de Ni y de la frecuencia de los fonones acusticos.

Regiones oscuras indican mayores amplitudes de desplazamiento.

En la muestra NC|Ni|, el modo observado podria confundirse con un modo de superficie

(Sec. 1.2.3); sin embargo, el modo resonante en la nanocavidad hibrida es cualitativamente
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diferente. En superredes semi-infinitas con una superficie libre, pueden existir modos lo-
calizados cerca de la superficie si la primera capa tiene menor impedancia actstica que
la segunda, es decir, Z; < Zs. Las frecuencias de estos modos localizados (wr) son las
soluciones de [57, 100]:

thg(del/vl) + Zth(deQ/Ug) =0, (3.2)

donde d; v v; son el espesor y la velocidad del sonido del material i, respectivamente. La

longitud ! de decaimiento de estos modos esta dada por:

cos(wrdi/v1)

l=1/Im(qr) = —d/In cos(wrda/v2)

, (3.3)

En otras palabras, se tiene un modo localizado de superficie si el material que esté en
contacto con el aire es el de menor impedancia actstica, y su espesor es el mismo que el
del resto de las capas del mismo material en el arreglo semi-infinito.

En cambio, en el caso de las nanocavidades hibridas, estas condiciones no se aplican.
En primer lugar, el material que forma la capa superficial no es ninguno de los materiales
que forman el BR. En el caso particular de la cavidad NCJ|Ni|, el Ni tiene una impedancia
acustica mayor que la de los materiales que forman el espejo de fonones. En segundo lugar,
controlando el nimero de periodos que forman el espejo actustico es posible realizar una
ingenierfia de la transmisiéon hacia el sustrato. Por tltimo, todas las propiedades discuti-
das en el marco de las cavidades hibridas del tipo NC|Ni| son aplicables al caso de una
nanocavidad que incluya un BR superior. Y en todos los casos, eligiendo adecuadamente

el espesor del metal es posible obtener un modo resonante.

3.3.3. Experimentos de generaciéon coherente en muestras hibridas

Se realizaron experimentos de generacioén coherente de fonones actsticos en las cuatro
muestras descriptas anteriormente. Tanto el pump como el probe inciden del mismo lado
de la muestra (ver Fig. 3.27). En todos los experimentos se utilizé6 una longitud de onda
A=T750 nm, con una potencia en el pump de ~100 mW. Ambos pulsos fueron focalizados
sobre la muestra en un spot de ~50um de didmetro. Las mediciones presentadas fueron
realizadas en configuracion de reflectometria, es decir que se midio la parte real de la
variacion de la reflectividad normalizada Ar/rg, inducida en la capa metalica por la pre-
sencia de los fonones actusticos. Se realizaron mediciones con el interferémetro de Sagnac
que permiten arribar a las mismas conclusiones presentadas al final de la presente seccion.

En la Fig. 3.29 se muestran las sefiales medidas sobre Sus[Ni|, NC[Ni| y NC[Al] (paneles
a, b y ¢, respectivamente). Los paneles interiores muestran un detalle de los primeros 200
ps de las senales. La sefial mostrada en el panel a, presenta una variacién de reflectividad
fuerte en t=0, y luego una serie de oscilaciones regulares con un periodo de 21 ps. Estas
oscilaciones corresponden al modo Brillouin, y son originadas por la deteccién en el sustrato
de Sr'TiOs3, debido a la trasmisién no nula a través de la pelicula delgada de Ni. Una senal
temporal semejante se obtuvo con la muestra Sus|Al|]. El el panel b, correspondiente a una

nanocavidad hibrida, la reflectividad presenta una variacion fuerte inicial, como en el caso
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de la muestra Sus|Ni|]. Se pueden distinguir claramente dos variaciones importantes que
rompen la regularidad de la senal a ~40 y ~125 ps, y que tienen el aspecto caracteristico
de las senales producidas por un eco. Entre estos dos puntos se distinguen oscilaciones bien
definidas con un periodo de ~8.6 ps. Después de la variacién de reflectividad a los 125 ps,
se pueden observar nuevamente oscilaciones, pero menos regulares. Luego de los primeros
300 ps se observan oscilaciones tenues, regulares, y con un periodo aproximado de 21 ps.
El panel ¢ corresponde a la nanocavidad con Al, el metal de baja impedancia actstica. La
senal presenta un aspecto similar a la de la cavidad de Ni, de alta impedancia acistica.
A t=0 se observa el cambio de reflectividad usual, seguido por una serie de picos de baja
frecuencia hasta 40 ps. Entre 40 y 105 ps aparecen oscilaciones regulares con un periodo de

~7.6 ps. A partir de 200 ps la sefial es practicamente plana, sin ningtn tipo de oscilacién

definida.
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Figura 3.29: Reflectividad resuelta en tiempo medida en las muestras hibridas
Sus|Ni], NC|Ni], y NC[A]] (paneles a, b y ¢ respectivamente). En los cuadros interiores
se muestra un detalle de los primeros 200 ps de las senales.

Es evidente que en los casos de las nanocavidades NC[Al| y NCINi, las senales son
diferentes a la de la muestra Sus|Ni|. En las curvas correspondientes a las nanocavidades se
pueden identificar intervalos temporales en donde se observan oscilaciones de alta frecuencia
practicamente monocrométicas, mientras que en el caso de la muestra Sus|[Ni| s6lo se puede
distinguir la senal detectada en el sustrato, sin ninguna componente adicional de alta

frecuencia.
En los paneles de la derecha de la Fig. 3.30 se muestran los mapas de intensidad de

la variaciéon de reflectividad en funcién del tiempo y de la frecuencia calculados mediante

transformadas de Fourier con ventanas temporales de 85 ps para el caso de la pelicula
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Figura 3.30: Los paneles de la izquierda muestran las sefiales temporales, los paneles
de la derecha las transformadas de Fourier parciales en funcién del tiempo tomando
ventanas de 85 ps. La transformada de Fourier completa se muestra en azul. Los
paneles inferiores (superiores) corresponden a las mediciones realizadas sobre Sus|Ni]
(NCINi]). Se presenta la relaciéon de dispersion asociada a los BR para facilitar la
identificacion del stop-band. La flecha vertical indica la frecuencia del modo Brillouin.

de Ni, con y sin confinamiento actiistico. En los paneles de la izquierda se pueden ver las
derivadas de las trazas temporales de las mediciones de reflectividad resuelta en tiempo
(vedse Fig. 3.29). Las curvas azules corresponden a la transformada de Fourier realizada
sobre la totalidad de la funciéon temporal. El panel superior (inferior) corresponde a las
mediciones realizadas sobre la muestra NC|Ni| (Sus|Ni]). En la parte superior de la figura
se incluye la relacion de dispersion de la estructura SrTiO3/BaTiOg infinita asociada al
BR para facilitar la identificacién del stop-band. Con una flecha se indica la posicion del
modo Brillouin para la longitud de onda utilizada. Observando el mapa de intensidades de
la muestra Sus[Ni| resulta evidente que las oscilaciones corresponden practicamente s6lo
a la dispersion Brillouin de las ondas actsticas propagandose en el sustrato de SrTiOs,
detectadas por la penetracion del laser en el sustrato a través de la pelicula delgada de
Ni. Esta contribucion es muy débil por ser la energia del laser (1.6518 eV, 750 nm) mucho
menor que el gap de los oxidos (3.5397¢V, 350 nm), pero se obtienen sefiales medibles
debido a que el volumen de sondeo es muy grande. La variacién inicial observada durante
los primeros 20 ps presenta un espectro ancho, que resulta apenas visible en la transformada,
de Fourier completa. Esta estructura de oscilaciones es generada esencialmente por el pulso
acustico espectralmente ancho generado en la capa de Ni, que es transferido rapidamente al
sustrato (~20 ps). El bajo contraste de impedancias acusticas entre el Niy el Sr'TiOj3 facilita

dicho proceso de transferencia de energia entre el generador y el sustrato. Tanto la senal
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temporal, como la evolucién de las componentes frecuenciales es cualitativamente diferente
cuando se agrega el espejo de SrTiO3/BaTiOs para formar la nanocavidad actstica, como
se puede observar en los paneles superiores de la Fig. 3.30. A pesar de seguir observandose
una componente Brillouin como en el caso de Sus|Ni|, el peso espectral de la sefial se ha
transferido hacia frecuencias més altas. La caracteristica mas distintiva es el pico ubicado
aproximadamente a 125 GHz. Estas componentes frecuenciales se encuentran a lo largo
de toda la senal temporal medida, y presentan una constante de decaimiento de ~100 ps.
Esta frecuencia se corresponde con la de las oscilaciones monocromaticas observadas en la
Fig. 3.29. Ademaés de este pico, oscilaciones mas débiles con frecuencias caracteristicas en
el rango 0-100 GHz se pueden observar durante los primeros 125 ps. Una vez mas, es claro
que los fonones de alta frecuencia estan ligados a la presencia de la superred. Por otro lado,

es importante notar que el pico intenso a ~125 GHz cae dentro del stop-band fonoénico.
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Figura 3.31: Los paneles de la izquierda muestran las sefiales temporales, los paneles
de la derecha las transformadas de Fourier parciales en funcién del tiempo tomando
ventanas de 85 ps. La transformada de Fourier completa se muestra en azul. Los
paneles inferiores (superiores) corresponden a las mediciones realizadas sobre Sus[Al]
(NCJAL]). Se presenta la relacion de dispersion asociada a los BR para facilitar la

identificacion del stop-band. La flecha vertical indica la frecuencia del modo Brillouin.

En la Fig. 3.31 se muestran las derivadas de las trazas temporales (izquierda) y la evolu-
cion temporal de las componentes frecuenciales (derecha) correspondientes a las muestras
Sus|Al] (abajo) y NC|[A]] (arriba). Las curvas azules corresponden a las transformadas de
Fourier realizadas sobre todo el rango temporal mostrado. En la parte superior de la figura
se incluye la relacion de dispersion de la estructura infinita SrTiO3/BaTiOg asociada al
BR. Con una flecha se indica la frecuencia del modo Brillouin. Todo el comportamien-

to es similar al observado en la Fig. 3.30 para el Ni. La evolucién temporal de la senal
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obtenida en la muestra Sus[Al| es semejante a la obtenida con la muestra Sus|Ni|: un tni-
co pico correspondiente al modo Brillouin, cuyas componentes frecuenciales se encuentran
presentes a lo largo de toda la traza temporal, y componentes de alta frecuencia que de-
saparecen rapidamente. La evolucién temporal medida en la muestra NC[Al] presenta un
pico ancho practicamente centrado en el stop-band del BR. Las oscilaciones anchas en el
costado de bajas energias tienen una intensidad comparable a la del pico principal. En
la evoluciéon temporal se puede observar que durante los primeros 20 ps se produce una
fuerte variacién en la intensidad de todas las frecuencias, en particular, de las frecuencias
menores a 100 GHz, tiempo en el cual los fonones son transferidos al sustrato. Luego de
los primeros 125 ps se observa que todas las frecuencias estan fuertemente atenuadas. En
particular se observa que las contribuciones de los fonones confinados en la cavidad practi-
camente desaparecen. Teniendo el cuenta el ancho del modo confinado, y que la transmisién
acustica a través del BR es la misma que en el caso de la nanocavidad NC|Ni|, se deduce
que los fendémenos de atenuaciéon son més importantes en el Al que en el Ni. Se pueden
citar nuevamente como posibles causas de esta atenuacion la calidad de la pelicula delgada,

las condiciones superificiales (oxidacion y rugosidad), y la absorcion acustica en el metal.

3.3.4. Efecto Purcell en fonones acusticos

Para evaluar la respuesta acustica de la estructura se calcularon los autoestados del
sistema considerando un modelo continuo con condiciones de superfie libre en la interfaz
aire/muestra, y usando valores publicados de las densidades y velocidades del sonido de
todos los materiales [120]. El espectro generado es calculado segin el mecanismo descripto
en la Sec. 2.4.1, asumiendo que en un instante inicial una impulsiéon ultra-rapida determina
la condicién inicial de deformaciéon que estd totalmente localizada en la capa metalica.
El perfil espacial se expresa entonces como una combinacién lineal de los autoestados
acusticos. La evolucion temporal de estos estados se obtiene a través de la dependencia
temporal con la energia a través de exp(—iwt).

Para simular la dependencia temporal del cambio en la reflectividad inducido a través
de un mecanismo fotoeléstico en la capa metélica, se consideran los métodos descriptos en
la Sec. 2.4.1. Asignando el pico a ~125 GHz de la Fig. 3.30 al modo confinado de cavidad,
v teniendo en cuenta los resultados de la Fig. 3.28, se determind que el espesor real de la
capa de Ni es de 38.5 nm.

En la Fig. 3.32 (abajo) se muestra el espectro calculado de fonones actsticos generado
por la pelicula delgada de Ni evaporada directamente sobre el sustrato de SrTiOs (linea
gruesa gris), y por la nanocavidad hibrida NC|Ni| (linea fina negra). Para comparar se
incluyen las respectivas curvas experimentales (arriba). Debe tenerse en cuenta que, de
acuerdo a los célculos (no mostrados en la figura) el espectro detectado es practicamente
idéntico al espectro generado. Es decir que las caracteristicas de detecciéon no modifican el
espectro de Ar/rg, que representa, por lo tanto, esencialmente el espectro de generacion.

De la Fig. 3.32 es importante resaltar que: i) El espectro generado por la pelicula
delgada de Ni no confinada (Sus|Ni|), es ancho y no presenta practicamente ninguna carac-

teristica ni pico distintivo. Esencialmente corresponde a las componentes de Fourier de un
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Figura 3.32: Panel inferior: abajo espectro calculado de generacion de la pelicula
delgada de Ni depositada directamente sobre el sustrato de SrTiO3 (linea gris gruesa),
y de la nanocavidad hibrida metal-oxido (linea negra fina). Arriba, para comparacion
se muestran las correspondientes curvas experimentales. Las regiones sombreadas en
gris (negro) indican inhibiciéon (amplificacion). Panel superior: dependencia en fre-
cuencia del desplazamiento de superficie para la cavidad hibrida metal-6xido, que

representa la densidad de estados local de modos acusticos.

pulso actstico espacialmente localizado en la region de la pelicula delgada. ii) El espectro
generado por la pelicula metdlica es cualitativamente modificado por la presencia del BR
de SrTiO3/BaTiOs. La caracteristica mas notoria es la inhibiciéon de la emisién dentro
del stop-band (regiones grises), excepto en el modo de cavidad donde la generacion es
fuertemente amplificada (regiones negras). iii) Fuera del stop-band fonénico se observan
oscilaciones en el espectro generado, que comparadas con el espectro de la capa de Ni sobre
el sustrato también presentan regiones de amplificaciéon e inhibicion. Debe aclararse que
con el fin de ajustar las posiciones de las oscilaciones se han modificado los espesores nomi-
nales de la muestra (o de manera equivalente las velocidades del sonido) en un 3 %. iv) El
acuerdo entre los datos experimentales y las simulaciones es muy bueno, salvo por un claro
ensanchamiento del modo de cavidad y por la intensidad de los fonones de alta frecuencia
fuertemente reducida. Esto puede deberse al decaimiento de los fonones por interacciones
electron-fonén en la capa de Ni, y por una reduccién de la reflectividad en la interfaz

metal/aire debida a la presencia de rugosidad y oxidaciéon superficial del Ni [57, 121].

Con el fin de comprender el origen de las caracteristicas del espectro generado, en el
panel superior de la Fig. 3.32 se muestra el calculo del desplazamiento de la superficie
de la nanocavidad hibrida en funcién de la frecuencia. Esta curva refleja esencialmente la
densidad local de estados acusticos |30, 122]. En particular, es importante notar que los
modos aciusticos son expulsados del minigap y concentrados en la frecuencia de resonancia
de la cavidad y en los bordes del stop-band. Esta modificaciéon de la densidad de estados

acusticos es la que determina las energias a la que los fonones pueden ser emitidos por el
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Figura 3.33: Evolucion temporal de la deformacion actstica en funcion de la posi-
cion para la cavidad hibrida NC[Ni|. Las regiones mas oscuras corresponden a mayores
intensidades. Se muestra un esquema de la estructura para facilitar la localizacién es-

pacial de los distintos materiales.

El origen de las distintas contribuciones que forman las senales temporales mostradas
en la Fig. 3.29 se puede estudiar analizando la evolucion temporal del espectro generado
dentro de la estructura de la cavidad hibrida. En la Fig. 3.33 se muestra la intensidad de
la deformacién en funcién de la posicion y del tiempo. Las regiones més oscuras denotan
mayores intensidades de desplazamiento. Para facilitar el analisis, se incluye un esquema
de la muestra en la parte superior de la figura. De la evolucién temporal se puede notar
que: i) El tiempo de escape del pulso de fonones de la capa metalica luego de su creacion
es de aproximadamente 20 ps. Esta ventana temporal determina las primeras variaciones
intensas de reflectividad tanto en la pelicula delgada sobre Sr'TiO3 como en la cavidad
hibrida. ii) El establecimiento de una onda estacionaria en la capa de Ni resulta evidente
luego de este transitorio. Las oscilaciones observadas corresponden al modo de cavidad a
~120 GHz, que se observan claramente en las trazas temporales entre 40 y 125 ps. Notar
que, debido al acuerdo entre las impedancias actsticas entre el Ni y el Sr'TiO3 que forma
la primer capa del BR, desde el punto de vista de la propagacion actstica el espesor total
del espaciador metalico y la primera capa de SrTiO3 forman la cavidad acistica en la que
se establece la onda estacionaria. El decaimiento de la intensidad del modo de cavidad se
debe en parte a la transmision por efecto ttunel a través del espejo actistico, como se puede
observar claramente en la Fig. 3.33, pero también al tiempo de vida medio de los fonones
en la capa metélica, y a efectos de dispersion en la interfaz aire/muestra que no fueron
tenidos en cuenta en las simulaciones. iii) Aproximadamente a 110 ps se observa un eco del
pulso inicial proveniente de la altima capa del espejo que alcanza nuevamente al espaciador
de la cavidad. Este eco se evidencia en la sefial temporal con variaciones de baja frecuencia

que se suman a las oscilaciones del modo de cavidad. iv) Luego de este eco, s6lo se observan
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pequenias oscilaciones debidas al modo confinado detectado en el espaciador, sumado a las

oscilaciones Brillouin debidas a la penetraciéon del laser en el BR y en el sustrato.
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Figura 3.34: Evolucion temporal de la deformacion actistica en funcion de la posi-
ci6n para la cavidad hibrida NC|[Al|. Las regiones mas oscuras corresponden a mayores
intensidades. Se muestra un esquema de la estructura para facilitar la localizacion es-

pacial de los distintos materiales.

En la Fig. 3.34 se muestra la intensidad de la deformacién en funcién de la posicion y
del tiempo para la nanocavidad hibrida NC[Al]. Al igual que en la Fig. 3.34, se incluye un
esquema de la muestra en la parte superior, y las regiones mas oscuras representan mayores
intensidades de deformaciéon. En el caso de la nanocavidad de Al, es importante observar
que: i) Se puede distinguir un primer eco originado en la interfaz metal/6xido que llega a
la superficie a ~20 ps. ii) Luego de este transitorio, se establece una onda estacionaria en
la capa metalica, visible en todo el rango temporal. A diferencia de la cavidad NC|Ni|, y
debido al alto contraste de impedancias actsticas entre el Al y el SrTiOs, la capa de Al
sola es la que actiia como espaciador de la nanocavidad. iii) Las mayores intensidades se
registran en la pelicula metalica, también debido al alto contraste de impedancias acts-
ticas con los materiales que forman el BR. iv) A aproximadamente 100 ps se observa la
llegada a la superficie de un eco proveniente de la interfaz muestra/sustrato que cambia la
regularidad del patron de oscilaciones estacionario en el espaciador. v) Luego de este eco,
en las simulaciones s6lo se observa el modo estacionario presente en el espaciador, mientras
que en la senal experimental no se distingue ninguna caracteristica particular del ruido de
fondo. En los espectros mostrados en la Fig. 3.31, las altas frecuencias posiblemente son
atenuadas por absorciéon en el metal, y la penetraciéon de la luz en la muestra a través del
Al es mucho menor que en el Ni, disminuyendo de forma apreciable la contribucion del
modo Brillouin en la deteccién.

Como ya se ha mencionado en la Sec. 3.2.1, existen trabajos previos en los que se
reporta la generacién coherente de fonones aciisticos longitudinales utilizando superredes

de materiales semiconductores [79, 82, 101, 123|. La superred artificial actia como un
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transductor selectivo que acopla la luz con aquellos fonones cuya distribucion espacial se
superpone con la periodicidad de las capas excitadas electronicamente. El resultado es que
los fonones acisticos replegados de alta frecuencia pueden ser generados y detectados en
este tipo de estructuras. El caso de las nanocavidades hibridas es fundamentalmente dife-
rente. Como se indico previamente, el SrTiO3 y el BaTiOg tienen sus gaps electronicos en
el rango de los 350 nm, y por lo tanto son completamente transparentes para la longitud
de onda del laser utilizado de 750 nm. Por lo tanto, la transducciéon entre luz e hipersonido
se da Unicamente en la pelicula metalica y no en la superred. Modificando los grados de
libertad fononicos, a través de la incorporacion del espejo de SrTiO3/BaTiOg para formar
una nanocavidad, se definen los fonones que son emitidos por el metal. En este sentido, el
rol de la cavidad actustica puede ser comparado con el de las cavidades 6pticas con pozos
cuénticos integrados en su espaciador. En estos casos, la emisiéon de luz por recombinacién
de los excitones estd fuertemente alterada por la densidad de estados foténicos modifi-
cada, este es el denominado efecto Purcell. Las ideas presentadas con cavidades hibridas
metal-6xido pueden extenderse al campo de los semicondutores. De hecho, como se men-
cion6 previamente, es posible generar pulsos actsticos anchos usando pozos cuanticos de
semiconductores. Usando nanocavidades, es posible realizar una ingenieria del espectro de

emision de dichos pozos.

3.4. Conclusiones

En este capitulo se estudiaron sistemas simples basados en cavidades y espejos de
fonones actusticos. Se demostré que insertando una cavidad entre dos espejos de fonones
se produce un pico de transmisiéon dentro de los stop-bands y que un paquete de ondas
resonante con este pico es significavamente retardado cuando se transmite a través del
dispositivo. Cuando el pulso se centra en el stop-band de un espejo de fonones, por el
contrario, el pulso se vuelve supersénico, es decir, su velocidad se vuelve mayor que la
de cualquiera de los materiales que conforman la estructura; demostrando el analogo del
efecto Hartman para fonones acusticos longitudinales en el rango sub-THz.

Utilizando la geometria de transmision, se estudi6 el uso de superredes y nanocavidades
como generadores y detectores de fonones actsticos coherentes. Dado que el generador y el
detector se encuentran en los lados opuestos de un sustrato, se demostré que los fonones son
transferidos al mismo de manera eficiente, y que pueden propagarse a través de distancias
mayores a 1 mm. Se demostrd que combinando una pelicula delgada de Al con los efectos
no-lineales de propagacién en el sustrato de GaAs es posible generar fonones coherentes de
frecuencias tan altas como 1.30 THz, y que estos pueden ser detectados de manera selectiva,
usando superredes como transductores. La frecuencia de los fonones generados con una
SR o una nanocavidad es independiente de la longitud de onda utilizada. Sin embargo,
cuando estos dispositivos se utilizan como detectores, la regla de selecciéon ¢ = 2k establece
una dependencia con el laser utilizado. Tanto para generadores como para detectores es
posible sintonizar la frecuencia cambiando el periodo de la estructura. Se ha visto también
que existe una longitud de onda para la cual los detectores basados en SR se vuelven

particularmente sensibles y se corresponde con las transiciones electréonicas de la superred.
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Las peliculas delgadas metalicas son los transductores mas usuales en experimentos y
aplicaciones de actustica de picosegundos. Se han presentado las cavidades hibridas metal-
oxido, formadas por un espejo de fonones de SrTiO3/BaTiO3 y un espaciador actstico
metélico. Se ha demostrado que las caracteristicas de generacion y emision de fonones
longitudinales intrinsecas del transductor hacia el sustrato pueden ser modificadas funda-
mentalmente realizando una ingenieria de la densidad de estados actsticos, de una manera
conceptualmente equivalente a la presentada originalmente por Purcell para microondas,
e implementada con luz en anos recientes. Estos resultados tienen implicancias en el desa-
rrollo de fuentes de hipersonido coherente, y en el estudio de la amplificacién de fonones y

la implementacion de SASERs en estructuras artificiales.



Capitulo 4

Dispositivos aperiédicos para fonones

acusticos

En el presente capitulo se aborda el problema del diseno, optimizacién y caracterizacion
de estructuras artificiales aperiddicas de medios elasticos inhomogéneos para aplicaciones
especificas. Los filtros y espejos propuestos para hipersonido consisten en un arreglo inter-
calado de dos materiales de alta y baja impedancia acustica, respectivamente. Como en el
caso de los filtros aperiddicos de interferencia 6ptica, su respuesta se basa en la interferen-
cia de ondas reflejadas y transmitidas en cada una de las interfaces [13] de la estructura. Se
mostrard que cambiando la distribucién de espesores en un apilamiento es posible modificar
la respuesta espectral de los dispositivos. Mediante un algoritmo de optimizacién multi-
variable, se pueden determinar cudles son los espesores que optimizan a una determinada
funcién de reflectividad.

Por otro lado, se pueden imaginar otras aplicaciones de estructuras formadas por arre-
glos no-periddicos, como la generacion y la deteccion optimizadas de fonones acisticos, la
ingenieria de pulsos de hipersonido, o el tratamiento de senales actsticas. Los avances rea-
lizados durante los dltimos afios en técnicas de crecimiento epitaxial permiten garantizar
la calidad requerida tanto en las interfaces como en los espesores caracteristicos para este
tipo de dispositivos.

En la primera secciéon de este capitulo se plantea el problema de la optimizacién de
filtros y espejos de fonones actuisticos basados en multicapas aperiodicas de GaAs/AlAs, y
se describen los métodos y algoritmos de optimizaciéon utilizados. En la Sec. 2 se presentan
los resultados experimentales de la caracterizacion de dispositivos aperiddicos, a través de
dispersion de rayos X, fotoluminiscencia y espectroscopia Raman. La Sec. 3 esta dedicada
a la caracterizacidén acustica de filtros y espejos de hipersonido mediante experimentos
de generacién coherente de fonones con laseres ultra-rapidos. Finalmente, en la Sec. 4 se

presentan las conclusiones de este capitulo.
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4.1. Diseno y optimizacién de filtros y espejos para hiperso-

nido

La ingenieria de nuevos dispositivos para la manipulacién y control de vibraciones
acusticas en soélidos es uno de los problemas mas importantes en el desarrollo de aplica-
ciones para nanofonoénica. Se ha propuesto, basindondose en tecnologias de la foténica,
que mediante el uso de multicapas aperidédicas es posible disenar estructuras con curvas
de reflectividad précticamente arbitrarias. Sin embargo, determinar la distribucién de es-
pesores que corresponde a una funcién de reflectividad especifica implica la utilizacién de
algoritmos de optimizacién multivariable.

En esta seccion se introducen los algoritmos y métodos de optimizacién multivariable
utilizados para el diseno, analisis y optimizacién de filtros para fonones aciisticos basados
en multicapas aperiddicas. Asimismo, se presentan los resultados del diseno y optimizacién
de dispositivos para fonones aciisticos en el rango GHz-THz, que tienen un equivalente
en el campo de la 6ptica. Disenos de dispositivos como espejos de banda ancha, filtros de
borde, notch y de color se discutiran en esta seccion para ilustrar los diferentes criterios de

diseno de estructuras fonénicas complejas.

4.1.1. Espejo de banda ancha

Dado que muchos de los generadores de fonones actisticos son generadores blancos,
un dispositivo que resultard elemental en aplicaciones de nanofondnica es un espejo de
banda ancha. Es decir, un espejo cuya banda de alta reflectividad sea mucho mayor que el

stop-band de un espejo periédico o superred.

1.0

0.5}

Reflectividad

0.0 L
14 16 18 20 22 24 26

Frecuencia (cm™)

Espesor (nm)
ON B O 0
T
1

20 40 60 80 100 120 140 160

# capa
Figura 4.1: Panel superior: reflectividad actstica de una superred de 80 periodos
de GaAs/AlAs (curva negra) y del arreglo correspondiente al espejo de banda ancha

de 160 capas de los mismos materiales (curva azul). Panel inferior: comparacion entre

la distribucion de los espesores de la superred (o) y del dispositivo optimizado (e).

Una superestructura basada en bicapas de GaAs/AlAs, con espesores que van dismi-
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nuyendo de manera constante con el namero de capa (0.3 % en el caso presentado), tiene
asociada una banda de alta reflectividad mucho mas grande que la de las estructuras
periodicas con el mismo contraste de impedancias acisticas. En la Fig. 4.1 se muestra la
reflectividad acistica calculada y los espesores de las capas correspondientes a un espejo de
banda ancha formado por 160 capas. Con fines comparativos, se presenta la reflectividad
acustica y distribucion de espesores de un espejo periédico con el mismo niimero de capas.
Deber notarse que la reflectividad del espejo de banda ancha esta por encima del 97 % en la

1 una banda de frecuencias 5 veces

region espectral que se extiende entre 18.5 y 23.5 cm™
mas grande que el stop-band de una estructura periédica con el mismo ntimero de capas.

La respuesta del espejo de banda ancha es relativamente sencilla, y los pardmetros que
determinan sus caracteristicas son facilmente identificables: ntiimero de capas, materiales,
y gradiente de espesores. A pesar de la importancia y adaptabilidad de este dispositivo,
para la manipulacién de fonones acisticos en aplicaciones de nanofonénica se requeriran
dispositivos y filtros méas complejos, por ejemplo, filtros de borde, notch y de color, por
mencionar los filtros mas utilizados en 6ptica. El diseno de estas estructuras no puede
realizarse apilando estructuras periédicas o introduciendo un gradiente en los espesores
como en el caso del espejo de banda ancha. El disefio de estos filtros complejos requiere
resolver un problema inverso. A continuacion se analizan algunas consideraciones sobre el

problema del diseno de dispositivos actisticos basados en multicapas aperiddicas.

4.1.2. Optimizacién de multicapas aperi6édicas

Un “problema inverso” consiste en la reconstruccion o disefio 6ptimo de un conjunto de
pardmetros en un sistema para alcanzar un estado deseado. El “problema directo” consiste
en calcular el estado resultante dado un conjunto de parametros. En el caso de la ingenieria
de filtros para hipersonido, el conjuntos de parametros esté dado por la distribuciéon de
espesores en una multicapa no-periédica, y el objetivo es alcanzar una determinada curva
de reflectividad actistica en un rango espectral dado. Para resolver el problema inverso
es necesario conocer una manera eficiente de resolver el problema directo asociado, que
en este caso resulta ser el calculo de la reflectividad dada la distribuciéon de espesores
en una estructura. Para calcular la reflectividad se utiliz6 el método de las matrices de
transferencia descripto en la Sec. 2.1.

La variaciéon de los espesores de cada una de las capas de una superred con el fin de
obtener las respuestas espectrales buscadas supone un complejo problema de optimizacion

multivariable. El problema de optimizacién a resolver queda definido por:

min f(p), (4.1)

peRN

y la funcién objetivo f se define como:

F@) = 115w — Ru(@)II%, (4.2)

donde S es la curva que describe la reflectividad ideal del dispositivo buscado, R la reflec-

tividad de la estructura a evaluar, p’es el vector de espesores que identifica una muestra y
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el indice n identifica el punto en donde la evaluacion es realizada.

Como se vera més adelante, en muchos casos es necesario contar con un diseno ini-
cial o semilla que mantenga cierta similitud con el dispositivo buscado. El disenio de esta
semilla puede implicar una o varias etapas de optimizacién previas como se ilustrard en
la Sec. 4.1.5. Por otro lado, debe tenerse en cuenta que el problema de diseno puede no
tener solucion. Dada una estructura siempre es posible calcular su curva de reflectividad.
Sin embargo, es posible plantear una curva de reflectividad deseada que no tenga asociada
ninguna estructura formada por un arreglo de los materiales utilizados. Frecuentemente

una superred sera la primera semilla adecuada.

Como rutina de optimizaciéon se decidié utilizar un algoritmo de busqueda directa
basado en el propuesto por Nelder y Mead [124, 125], incorporando semillas apropiadas
para aprovechar sus caracteristicas de convergencia rapida. En esta seccién se presentaran
las caracteristicas generales del método. En siguientes secciones se discutiran su imple-

mentacion y las diferentes opciones al momento de seleccionar las semillas.

El método de optimizacion propuesto por Nelder y Mead (NM) [124], también cono-
cido como downhill simplex [125], es un algoritmo de busqueda directa que aprovecha la
topologia de la funciéon objetivo. Utilizando semillas se hace posible encontrar soluciones en
el entorno del punto propuesto, que bien puede ser un minimo local o un minimo absoluto.
Los métodos de busqueda directa no requieren el conocimiento de las derivadas ni implicita
ni explicitamente. El algoritmo NM encuentra una nueva aproximacioén a la solucién en
cada paso con un minimo numero de evaluaciones de la funcion objetivo, y por lo tanto,

con un reducido costo computacional.

Un simplex se define como la superficie determinada por n + 1 vértices en un espacio
n-dimensional. Por ejemplo, tres puntos no colineales determinan un simplex en R?, cuatro
puntos no coplanares determinan un simplex en R3, etc. En el algoritmo NM cada vértice
de un simplex representa un conjunto de pardmetros de la funcién objetivo. Este algoritmo
opera moviendo y deformando un simplex n-dimensional a través de R™ reemplazando
en cada iteracion el vértice en donde la funcién objetivo toma su valor méaximo. Cada
dimensiéon corresponde a una variable a ser optimizada. En cada iteracion el simplex puede

cambiar tanto su forma como su volumen.

Durante cada iteracion del método NM es necesario conocer el valor de la funcién
objetivo en cada uno de los vértices y ordenarlos de modo que sea posible identificar los
puntos correspondientes al minimo (pp), al méximo (p,) y al segundo maximo (p,—_1) de

la funcién objetivo.

La posicion del nuevo vértice se calcula aplicando uno de los cuatro operadores
permitidos por el algoritmo, a saber: reflexién, expansién, contraccién unidimen-
sional y contraccion multidimensional. La Fig. 4.2 muestra como los operadores
actian sobre un simplex tridimensional, modificando su forma y su volumen. Por
otra parte, en la tabla 4.1 se definen mateméticamente cada uno de los cuatro ope-
radores, donde los coeficientes de reflexién, expansioén, contraccién unidimensional y

contraccién multidimensional se identifican como «, 3, v y d respectivamente.

Una iteraciéon del algoritmo de optimizacién NM incluye los siguientes pasos:
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=

/ \ Expe;nsuon

f .
Contraccion Contraccion
multidimensional unidimensional

Figura 4.2: Operadores permitidos en el método downhill simplex actuando sobre

un simplex tridimensional.

Operaciéon Definicién matemética
Reflexion pr = (1 4+ a)p. — ap,
Expansion pe = (1 — B)pe + Bpr

Contraccion Deont = (1 —¥)pe + VDn
unidimensional | peont = (1 —Y)Pe + YDr

Contraccion psi = 0(po + pi)

multidimensional

Tabla 4.1: Definicion matemética de los operadores utilizados por el método NM. Cada
operador tiene asociado un parametro. Notese que la operaciéon de contracciéon unidimensional

se efectua entre el centroide del simplex y el mejor de los dos puntos p, y pr.

1. Ordenar los n + 1 vértices del simplex e identificar los puntos pg, pn—1 ¥V Pn
2. Calcular el centroide de los vértices del simplex (p.), excepto py,

3. Reflexion. Calcular el punto p,. Si f(po) < f(pr) < f(pn—1), aceptar p, como nuevo

vértice y terminar la iteracion.

4. Expansion. Si f(p,) < f(po), calcular el punto pe, si f(pe) < f(pr) aceptar el nuevo

punto y terminar la iteracion.

5. Contracciéon unidimensional. Si f(p,) > f(pn) realizar una contraccion entre p. y
el mejor entre p, y pr. Si f(Peont) < f(pn), aceptar el punto peon: y terminar la

iteracién, en otro caso ejecutar el paso 6.

6. Contraccién multidimensional. Contraer el simplex alrededor de pg y terminar la

iteracion.

Al aplicar el operador de contraccion multidimensional es necesario evaluar y clasificar

los nuevos n vértices antes de comenzar una nueva iteracion. A diferencia del resto de las
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operaciones posibles en el método NM, una contraccién multidimensional no garantiza que
el promedio de los valores de la funcion objetivo evaluada en los vértices del simplex sea
menor que el promedio correspondiente a la iteracién anterior.

Siguiendo el algoritmo original [124], se utilizaron los valores a = 1, f = %, y=2y
0 = % Existen numerosas referencias en las que se discuten mejoras en la convergencia
del algoritmo con distintos conjuntos de parametros y condiciones de convergencia [126—
129], pero para el problema de optimizacion de dispositivos para hipersonido esta seleccion
permite obtener resultados satisfactorios. Los vértices del simplex inicial se tomaron en
forma aleatoria dentro de un hipercubo de 10 nm de lado. En algunos casos se incluy6é un
punto correspondiente a un arreglo periédico como semilla. Para casos complejos puede
ser necesario incluir otras semillas, como por ejemplo para el filtro de color discutido en la
Sec. 4.1.5.

4.1.3. Filtro de borde

Un filtro de borde es un dispositivo que tiene una alta transmision por arriba (abajo)

de una energia bien determinada, y una alta reflectividad por debajo (arriba) de la misma.
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Figura 4.3: Panel superior: reflectividad actstica de una superred de 40 periodos
de GaAs/AlAs (curva negra) y de un arreglo optimizado como filtro de borde de
80 capas de los mismos materiales (curva azul). Panel inferior: comparacion entre la

distribucion de los espesores de la superred (o) y del dispositivo optimizado (e).

En la Fig. 4.3 se muestra la reflectividad calculada para un filtro de borde optimizado
de 80 capas de GaAs/AlAs. En adelante se referira a este dispositivo como filtro de borde
simple para distinguirlo de un filtro de borde mas complejo que se analizara mas adelante
en esta seccion. La reflectividad actstica de una superred se muestra en la misma figura
para fines comparativos. Notar que en la region de baja energia, la reflectividad alcanza un
valor nulo en todo el rango optimizado, y que en la parte de altas frecuencias, el stop-band
es practicamente idéntico al caso de la superred. La optimizacion fue realizada usando como
semilla una superred de 80 capas de GaAs/AlAs de 6.56/2.61 nm, para obtener el filtro de
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borde simple F4. F'4 se disené para presentar una banda de alta transmisién entre 15.30
y 17.49 cm™! y una banda de alta reflectividad en la regiéon comprendida entre 17.60 y
18.54 cm™!. Fuera de la region de optimizacién (no mostrada en la figura), la reflectividad
acustica presenta oscilaciones de interferencia que deben tenerse en cuenta al momento de
utilizar este dispositivo. En el panel inferior de la Fig. 4.3, se muestran las distribuciones de
espesores para el filtro de borde optimizado (circulos azules) y para el arreglo periodico de
80 capas usado como semilla (circulos vacios en negro). La eliminacion de las oscilaciones en
la banda de baja energia puede lograrse introduciendo pequenas variaciones en los espesores
del arreglo periddicos. Dichas variaciones se encuentran concentradas en los extremos del
dispositivo.

Resulta interesante notar que es posible cambiar la posiciéon energética de la curva de
reflectividad de una multicapa aperiédica, simplemente cambiando proporcionalmente to-
dos los espesores de las capas. En la Fig. 4.4 se muestra la reflectividad actustica calculada
de un filtro de borde optimizado alrededor de ~18 cm™!, y el efecto de aumentar o dis-
minuir el espesor de todas las capas en un 40 %. Las regiones sombreadas indican la banda
de energias optimizada. Notar que el ancho de la banda operativa del filtro de borde es
proporcional a la energfa. La posibilidad de mover energéticamente la banda optimizada
permite el uso de un tnico proceso de optimizacion para miltiples energias. Como se vera
mas adelante, esta propiedad sera particularmente ttil para el diseno de filtros de color.
Por otro lado, los efectos de atenuacion actustica (no tenidos en cuenta en este trabajo)

pueden ser relevantes para determinadas frecuencias y /o aplicaciones. En estos casos, donde
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Figura 4.4: Cambios de escala en un filtro de borde optimizado. Las tres curvas de
reflectividad corresponden a la estructura nominal optimizada (arriba), a una estruc-
tura con los espesores aumentados en un 40 % (centro), y a una estructura con los

espores reducidos en un 40 % (abajo).
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existen parametros dependientes de la energia, las propiedades de cambio de escala no se
aplican, y es necesario realizar nuevas optimizaciones para cada caso en particular.

La respuesta de los sistemas basados en multicapas es el resultado de un proceso de
interferencia, en el cual la reflectividad (y la transmision) resultante para cada energia
queda determinada por la fase que introduce cada una de las capas del sistema a la onda
incidente y sus sucesivas reflexiones. En otras palabras, cada capa tiene asociada una
fase €%, donde g es el vector de onda actistico y d el espesor de la capa. Por lo tanto
existe un periodo T' = 27/q tal que d + nT con n un namero entero, que deja esta fase
practicamente inalterada para una banda de energias acotada. Usando esta caracteristica
es posible reajustar algunos espesores criticos sin cambiar significativamente la respuesta
espectral del dispositivo optimizado. Como ejemplo, en la Fig. 4.5 se grafica el valor de la
funcién objetivo de un filtro de borde, donde los espesores de las capas 15 y 16 se varian
en forma continua de 0 a 11 nm. Las regiones mas oscuras representan mayores niveles
de optimizaciéon. Los puntos A y B corresponden a estructuras con similares valores de la
funcién objetivo, y con respuestas espectrales equivalentes. De esta manera se hace evidente
que no es necesario trabajar con espesores arbitrariamente grandes. En el presente trabajo
se considera que 10 nm es un limite superior aceptable para los dispositivos de fonones

acusticos optimizados.

Espesor GaAs||,; (nm)

0 2 4 6 8 10
Espesor AlAs||,. (nm)

Figura 4.5: Valor de la funcion objetivo para el filtro de borde en funcion de los
espesores de las capas 15 y 16. Las regiones mas oscuras representan valores més bajos

de la funcién objetivo.

Para los dispositivos de interés en este capitulo, la funcién objetivo propuesta presenta,
ademas de los minimos absolutos, infinitos minimos locales. En la Fig. 4.6 se puede observar
un corte de la funcién objetivo utilizada para el disefio de un filtro de borde. La evaluacién

de esta funcion se realizo segun:

fe, B9, P Pr) = FPi + (P — Pi) + Bk — pi)l; (4.3)

en la que a y 3 son los coeficientes de parametrizacion del plano determinado por los tres
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puntos aleatorios (p;, pj, Pk ). De esta manera la evaluacion de la funcioén objetivo se realiza
sobre un plano determinado por tres puntos que pertenecen a un hipercubo de 10 nm de
lado. Los puntos en la figura indican la posicién de los minimos relativos en el espacio

analizado.

Figura 4.6: Corte bidimensional de la funcion objetivo para el filtro de borde eva-
luada en un plano definido por tres puntos aleatorios dentro de un hipercubo de 80
dimensiones de 10 nm de lado. Los puntos indican minimos relativos en la region
analizada.

La presencia de minimos relativos puede dificultar el proceso de optimizacién, y ocultar
la existencia de minimos absolutos cercanos. En la Fig. 4.7 se observa otro corte de la
funcién objetivo. En este caso, el plano sobre el que se realizé la evaluacion incluye un
minimo aceptable (indicado con la letra A). Existe ademas un minimo local (C), que no es
solucién del problema y que se encuentra en un entorno de la solucién hallada. Un método
de optimizacién basado en gradientes, cuyo punto inicial se encuentre en los alrededores
de uno de estos minimos locales, probablemente convergera en un punto que no represente
una solucion lo suficientemente buena. Asimismo se puede observar la presencia de otros
dos minimos locales, D y E. Un simplex inicial alrededor de D (E), con un volumen lo
suficientemente grande como para escapar a este minimo relativo, probablemente convergira
en el minimo ubicado en C (A), ilustrando de esta manera la importancia de la seleccion
de las semillas iniciales para procesos de optimizacién. El diseno apropiado de una semilla
puede implicar uno o varios procesos de optimizacidén previos como se mostrard en las
Sec. 4.1.5 y 4.1.6.

El uso de semillas no sélo reduce la probabilidad de caer en un minimo relativo, sino
que también permite acelerar el proceso de optimizacion. La Fig. 4.8 muestra el valor de la
funcién objetivo evaluada para el filtro de borde como funcién del nimero de iteracion para
diferentes condiciones iniciales del simplex. Las curvas marcadas con RND corresponden al
caso donde todos los vértices del simplex son estructuras aleatorias con capas de espesores
entre 0 y 10 nm. La segunda condicién inicial estudiada consiste en introducir una tnica

semilla en el simplex, y dejar el resto de los vértices con estructuras aleatorias (curvas
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Figura 4.7: Corte bidimensional de la funcion objetivo para el filtro de borde eva-
luada en el entorno de un dispositivo optimizado (minimo absoluto A en (0.0, 0.0),
tomando como puntos de referencia la estructura optimizada y dos puntos aleatorios

dentro de un hipercubo de 80 dimensiones de 10 nm de lado. Notese la cercania de

los minimos relativos en C, D, y E.
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Figura 4.8: Funcion objetivo evaluada como funcién del nimero de iteracion para
tres condiciones iniciales diferentes para el simplex: con una tnica semilla (Sem), con
semillas multiples distribuidas alrededor de un tinico punto (S10), y con un conjunto

completo de estructuras aleatorias (RND).

indicadas con Sem en la figura). Finalmente, se consideré un caso donde se introduce
una semilla, y el resto de los vértices se genera a partir de esta estructura introduciendo
variaciones aleatorias en cada capa de hasta un 10 % (curvas indicadas con S10 en la figura).
Este ultimo caso describe un simplex inicial (pequeno) definido alrededor de la semilla. Este
método es el que converge mas rapido, pero sondea una regiéon muy limitada del espacio de
parametros. Los casos Sem también muestran una rapida convergencia, aunque los valores
de la funcién objetivo luego de 10000 iteraciones no son mejores que los alcanzados con
S10. Sin embargo, las soluciones encontradas son lo suficientemente buenas como para

tomarse como disenos aceptables. La opcién RND, con un simplex inicial aleatorio es la
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que presenta los peores resultados, y la convergencia mas lenta, causados por el espacio
de pardmetros extendido que sondea. En algunos casos, este método converge a minimos

locales, brindando soluciones descartables.

Un conjunto alternativo de parametros de optimizacién son las impedancias actsticas
de las capas que forman la estructura. El cambio de la impedancia actustica de una deter-
minada capa se puede realizar cambiando el contenido de Al en una aleacién Al,Gaj_,As.
Para ilustrar la implementacion de esta estrategia, se disené un segundo filtro de borde
(F4;) formado por una multicapa de Al,Ga;_,As, con z diferente para cada capa, y los
espesores formando un arreglo periédico. El tnico parametro libre para la optimizacion es
entonces el contenido = de Al en cada capa. La Fig. 4.9 muestra la reflectividad actstica
obtenida y la distribucién de contenido de Al en la estructura. Se usé una superred for-
mada por 80 capas de GaAs/AlAs 6.56/2.61 nm como semilla, y el resto de los vértices
del simplex inicial formados por estructuras idénticas, pero con las capas de GaAs (AlAs)
reemplazadas por Al,Ga;_;As con z < 0.15 (z > 0.85), definido independientemente en
cada capa. Puede observarse que el borde de la zona de alta reflectividad se encuentra leve-
mente corrido hacia la region de altas frecuencias. Asimismo, las oscilaciones en la banda
de transmision del filtro de borde fueron eliminadas casi completamente. La variacién del
ancho del stop-band, y su desplazamiento se originan en el apartamiento de la relaciéon
(3M\/4,/4) para los espesores que forman la estructura: debe notarse que al cambiar la
composicién en una capa, estan cambiando también su densidad y su velocidad del sonido,
y por lo tanto, el espesor correspondiente a una longitud de onda para fonones de una dada
energia.

Es importante remarcar dos puntos respecto a la optimizaciéon en composicion: 1) si bien

la optimizacién en composiciéon permite obtener resultados comparables a la optimizacion
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Figura 4.9: Panel superior: reflectividad actstica de una superred de 40 periodos
de GaAs/AlAs (curva negra) y de un arreglo optimizado en composicién como filtro

notch de 80 capas (curva verde). Panel inferior: comparacion entre la distribucion de

composiciones de la superred (A) y del dispositivo optimizado (A).
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en espesores, el crecimiento de muestras es mucho mas complejo. 2) Desde un punto de
vista tedrico, junto con los espesores, se puede duplicar el niimero de pardmetros de op-
timizacién para un Unico dispositivo. En otras palabras, para objetivos complejos, o con
restricciones sobre los espesores utilizables, se podria realizar una optimizaciéon de espesores

y composiciones de todas las capas.

4.1.4. Filtro notch

El segundo dispositivo optimizado es un filtro notch. Un filtro notch es un dispositivo
que bloquea la transmisiéon de una banda angosta de frecuencias y permite el paso de
frecuencias por encima y por debajo de esta banda. La funcion de reflectividad buscada
puede ser vista como la reflectividad de una superred, sin las oscilaciones caracteristicas a
ambos lados del stop-band. Esto sugiere la utilizacién de una superred como semilla para
la optimizacion de los espesores de las capas que forman el arreglo, como en el caso del
filtro de borde simple. La posicién espectral y el ancho de la region de alta reflectividad
estaran entonces determinadas por el stop-band de la semilla. La Fig. 4.10 muestra la
reflectividad actistica calculada para el filtro notch optimizado. La reflectividad de la semilla
utilizada se muestra en la misma figura. En el panel inferior de la Fig. 4.10 se indican los
espesores de las capas que forman la estructura optimizada, comparados con los de un
espejo de fonones periddico GaAs/AlAs 6.56/2.61 nm (es decir, una relacion de espesores
(3\/4,\/4). Puede observarse que, al igual que en el caso del filtro de borde Fy, las
variaciones mas grandes respecto al arreglo periédico se producen al principio y al final de la
estructura. Sin embargo, en comparacion con F'4, las modificaciones son mas importantes, y
se extienden a lo largo de toda la estructura. A excepciéon de dos oscilaciones que aparecen

fuertemente atenuadas a ambos lados del stop-band, el resto de las oscilaciones fueron
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Figura 4.10: Panel superior: reflectividad actistica de una superred de 40 periodos

de GaAs/AlAs (curva negra) y de un arreglo optimizado como filtro notch de 80

capas de los mismos materiales (curva azul). Panel inferior: comparacion entre la

distribucion de los espesores de la superred (o) y del dispositivo optimizado (e).
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eliminadas casi por completo. La reflectividad dentro de la banda de baja transmisién

permanece practicamente inalterada, aunque los bordes aparecen levemente redondeados.
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Figura 4.11: Panel superior: reflectividad actistica de una superred de 40 periodos
de GaAs/AlAs (curva negra) y de un arreglo optimizado como filtro notch de 80
capas de los mismos materiales (curva azul). Panel inferior: comparacion entre la

distribucion de los espesores de la superred (o) y del dispositivo optimizado (e).

Como se ha mencionado anteriormente, el ancho del stop-band depende del contraste
de impedancias actsticas entre los materiales utilizados, y de la relaciéon de espesores. Para
cambiar este ancho, es posible cambiar los materiales (utilizando por ejemplo aleaciones
del tipo Al,Gaj_,As), o modificar el espesor relativo de las capas que forman el periodo
de la superred usada como semilla [2]. Eligiendo esta tltima opcion, se disené un segundo
filtro notch fonénico con una banda de alta reflectividad reducida. Primero se tom6 una
estructura periédica con una relaciéon de espesores de manera que se logre el ancho de
stop-band deseado. Luego, se utiliz6 esta estructura como semilla de un proceso de op-
timizacién, con el objetivo de eliminar las oscilaciones a ambos lados del stop-band. La
Fig. 4.11 muestra la curva de reflectividad para un filtro notch optimizado. En el mismo
panel se incluye también la reflectividad de un espejo de fonones perivdico GaAs/AlAs
(0.55, 0.45X), usado como semilla del proceso de optimizacion. El dispositivo optimizado
presenta una banda de alta reflectividad equivalente al 30 % del ancho del primer filtro
notch. Se obtuvo un stop-band con un ancho de 0.32 cm™!. Luego del proceso de opti-
mizacién se observa que los bordes de la banda de alta reflectividad aparecen redondeados.
Con la excepcion de pequeiios detalles a los costados del stop-band, todas las oscilaciones
han sido completamente eliminadas. La pendiente en la transicion entre las regiones de alta
transmisiéon y alta reflectividad se vié levemente modificada durante el proceso de opti-
mizacion. En el panel inferior de la Fig. 4.11, se puede observar la distribucién de espesores
tanto del dispositivo optimizado, como la del espejo de fonones con un stop-band reducido.
En este caso es posible observar que existen importantes cambios en los espesores de todas

las capas que forman el filtro notch respecto al arreglo periédico utilizado como semilla.
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El método de optimizaciéon NM, en general, converge a un minimo dentro o cerca del
volumen definido por el simplex inicial. Dadas las caracteristicas de la funcion reflectivi-
dad, existen multiples minimos, y miltiples soluciones posibles. A pesar de ello, existen
determinadas reflectividades objetivo donde el uso de una semilla es necesario para evitar
converger a un minimo local o para acelerar el proceso de convergencia hacia un minimo
buscado. A continuacién se analiza el disefio de dos dispositivos donde la seleccién de las

semillas requiere un proceso de optimizacién preliminar.

4.1.5. Filtro de color

Los filtros de color son dispositivos con caracteristicas de transmision selectiva, capaces
de permitir la transmisiéon de una banda del espectro, al mismo tiempo que son altamente
reflectivos para las bandas adyacentes. Son el inverso de los filtros notch. La Fig. 4.12¢
muestra la reflectividad acustica. La correspondiente distribucién de espesores para una
estructura optimizada como filtro de color, de 160 capas de GaAs/AlAs se muestra en la

Fig. 4.12d. La banda de transmisién fue establecida en el intervalo 16.95-17.45 cm ™.

El diseno del filtro de color se realizdé en un proceso de optimizacién en dos etapas.
El primer paso consiste en dos optimizaciones: una superred de 80 capas de GaAs/AlAs
6.56/2.61 nm fue usada como semilla para obtener un filtro F4 (Fig. 4.12b), idéntico al
filtro de borde simple estudiado en la Sec. 4.1.3. Una segunda superred peridédica de 80
capas de GaAs/AlAs 7.19/2.85 nm fue usado para obtener un segundo filtro de borde Fp
(Fig. 4.12a). Fp fue optimizado para presentar una region de alta transmision en la banda
deseada, y una banda de alta reflectividad entre 15.98 y 16.85 cm™!. A fines comparativos,
la reflectividad de los espejos peridédicos usados como semillas se incluye en la misma
figura. El filtro de color optimizado es entonces una estructura de 160 capas formada por
la concatenaciéon de Fg+ F4. Una segunda etapa de optimizacién puede ser implementada
para refinar los detalles de interferencia que pueden surgir del acoplamiento de los dos

filtros de borde. En este caso en particular, no se efectud esta tltima optimizacion.

Para ilustrar la diversidad de soluciones aceptables para un determinado dispositivo, se
diseni6 un segundo filtro de color, cambiando la semilla inicial. Se diseni6 un segundo filtro
de borde F¢ sin utilizar ninguna semilla en el simplex inicial, es decir, todos los vértices en
el simplex inicial estan asociados a estructuras con espesores aleatorios. El segundo paso
consistio en la optimizacién del filtro de color deseado usando la estructura de 160 capas
Fo + F4 como semilla. En la Fig. 4.13 se muestra la curva de reflectividad del dispositivo
optimizado junto con la de un espejo periédico de 160 capas. En el panel inferior, se pueden
observar las distribuciones de espesores tanto de la estructura optimizada como del arreglo
periodico. La parte mas desordenada corresponde a la parte de la muestra relacionada con
el filtro Fo obtenido a partir de estructuras aleatorias. Usando el esquema de optimizacién
descripto, es sencillo fijar la banda de transmisién del filtro de color, ajustando simplemente

las posiciones de los filtros Fiy y Fo (o F4 y Fp) usados como semillas.
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Figura 4.12: Diseno de un filtro de color fonénico. a) Reflectividad actstica de un
primer filtro de borde optimizado Fp (curva azul) y del arreglo periodico utilizado
como semilla (negro). b) Reflectividad actistica de un primer filtro de borde optimizado
F4 (azul) y de su correspondiente semilla (negro). ¢) Reflectividad acustica calculada
para un filtro de color formado por 160 capas de GaAs/AlAs. d) Espesores de las
capas correspondientes al filtro de color optimizado () y de los correspondientes
espejos fononicos usados como semillas de Fy y F (o).

4.1.6. Filtro de borde de banda ancha

El ultimo dispositivo diseniado es un filtro de borde de banda ancha (en adelante filtro
de borde), cuya curva de reflectividad se puede apreciar en la Fig. 4.14. La curva de
reflectividad objetivo presenta una regién de alta reflectividad dos veces mas ancha que
la del correspondiente dispositivo periédico. Puede observarse que esta reflectividad se
reproduce de manera notable. El diseno del filtro de borde se realizé6 mediante un proceso
de optimizacién de dos etapas, similar al presentado para el filtro de color. El primer paso
consistio en dos optimizaciones independientes: una superred de 80 capas de GaAs/AlAs
6.56/2.61 nm se us6 como semilla para obtener dos filtros diferentes Fy y Fp. El filtro F4
es el mismo filtro analizado en la Sec. 4.1.3, mientras que Fp se disefi¢ para tener la misma
banda de alta transmision, pero lograr una condicién de alta reflectividad en la banda

18.5-19.5 ecm~! (ver el panel superior de la Fig. 4.14). Tanto en el caso de F4 como en el de
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Figura 4.13: Panel superior: reflectividad actstica de una superred de 80 periodos
de GaAs/AlAs (curva negra) y de un arreglo optimizado como filtro de color de 160

capas de los mismos materiales (curva azul). Panel inferior: comparacion entre la

distribucion de los espesores de la superred (o) y del dispositivo optimizado (e).
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Figura 4.14: Panel superior: reflectividad actstica de una superred de 80 periodos
de GaAs/AlAs (curva negra) y de un arreglo optimizado como filtro de banda ancha
de 160 capas de los mismos materiales (curva azul). Panel inferior: comparacion entre

la distribucion de los espesores de la superred (o) y del dispositivo optimizado (e).

F'p hubiese sido posible usar estructuras aleatorias, u otra semilla con el minigap ubicado en
la region de alta reflectividad deseada. El segundo paso consistio en la optimizacion del filtro
de borde deseado con la estructura de 160 capas Fp + F4 como semilla. En el panel inferior
de la Fig. 4.14 se muestra la distribucion de espesores del filtro de borde obtenido (circulos
azules) y de las semillas utilizadas en la optimizacion de F4 y Fp (circulos vacios). Las

mayores desviaciones del caso periddico se dan en la parte relacionada con Fp, indicando
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que la reflectividad objetivo no tiene ninguna estructura real asociada “cerca”’ de la semilla
periodica. La tltima etapa de optimizacioén es un paso de refinamiento, y s6lo se producen
pequenas variaciones respecto a las distribuciones de espesores originales de Fl4 y Fp. La
relevancia de esta etapa esta principalmente determinada por el nivel de acuerdo entre las

semillas utilizadas y el dispositivo final buscado.

4.2. Caracterizaciéon y estudio experimental de dispositivos

fononicos

En nanofonénica de THz, ain no se cuenta con la vasta variedad de generadores y
detectores que permitan una caracterizacion directa y sencilla de los dispositivos para
hipersonido desarrollados. La dispersiéon Raman ha sido utilizada por mucho tiempo para
caracterizar multicapas semiconductoras tanto periodicas como no-periddicas (por ejem-
plo, Fibonacci, Thue-Morse, y aleatorias). Los espectros de dispersiéon Raman permiten
obtener informacion de los estados vibracionales de las estructuras complejas estudiadas.
En esta seccién se presentan los resultados de la caracterizacion estructural, electréonica y
vibracional de dispositivos fonénicos aperiddicos.

Se seleccionaron tres muestras para ser crecidas y caracterizadas: el espejo de ban-
da ancha, el filtro de color y el filtro de borde. Las muestras fueron crecidas por MBE
sobre sustratos de GaAs orientados en la direccion (001). Las multicapas aperiodicas de
GaAs/AlAs fueron caracterizadas estructuralmente por difraccion de rayos X de alta reso-
lucion (HRXRD) y electronicamente por fotoluminiscencia. La caracterizacion vibracional

se realizo por dispersion Raman utilizando diferentes geometrias de medicion.

4.2.1. Caracterizacion estructural y electrénica de las muestras

Existen trabajos previos en donde estructuras no-periédicas fueron caracterizadas por
medio de HRXRD, en particular arreglos de Fibonacci y multicapas con espesores aleato-
rios, demostrando la utilidad de esta técnica incluso en muestras en donde el teorema de
Bloch no es valido [61, 130-132]. En la Fig. 4.15 se muestran los difractogramas 6 — 26 de
alta resolucion realizados sobre los tres dispositivos estudiados. Se pueden observar tan-
to las curvas experimentales (negro) como las simulaciones (rojo) para el filtro de color
(arriba), el filtro de borde (centro) y el espejo de banda ancha (abajo).

A pesar de la complejidad en la distribucion de espesores que presentan estas muestras
(ver Figs. 4.1, 4.14 y 4.12), es posible asignar directamente algunos picos en los difrac-
togramas. Tanto en el difractograma del filtro de color como en el del filtro de borde, se
pueden distinguir varios picos satélites (indicados con flechas verticales en la Fig. 4.15).
Las posiciones de estos picos se corresponden con una periodicidad de 9.2 nm (40.1 nm).
Esto quiere decir que estos picos son originados en la parte mas regular de las muestras
(F4). En el caso del espejo de banda ancha, ademas del pico del sustrato ubicado aproxi-
madamente a 33°, se pueden observar cuatro intervalos cuadrados con senales méas intensas.
Estos intervalos pueden relacionarse con los picos caracteristicos de una superred perio-

dica, y ensanchados debido al gradiente de espesores presente en la muestra. El acuerdo
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Figura 4.15: Datos experimentales de difraccién de rayos X de alta resolucién (ne-
gro) y difractogramas simulados (rojo) para los tres dispositivos fononicos estudiados:
filtro de color (arriba), filtro de borde (centro) y espejo de banda ancha (abajo). El
estudio de HRXRD de los dispositivos para fonones fue realizado por O. Mauguin y
L. Largeau del Laboratoire de Photonique et des Nanostructures [133].

general entre experimentos y simulaciones usando los valores nominales para los espesores
es excelente en los tres dispositivos. Se ha verificado que movimientos rigidos de los espe-
sores no mejoran el acuerdo entre experimentos y simulaciones. A pesar de que estudios
previos indican que gran parte de las estructuras observadas en los difractogramas no son
particularmente afectados por desorden aleatorio, la HRXRD sigue siendo una importante

herramienta para la caracterizacién estructural bésica de las muestras.

La fotoluminiscencia provee informacién complementaria a la obtenida con difraccién
de rayos X, ya que permite acceder a la informacién referida a los niveles electronicos,
que estan determinados por el confinamiento en las capas de GaAs. Esta caracteristica, en
principio, podria ser utilizada para determinar espesores. En este apartado se presentan
los resultados experimentales y simulaciones de fotoluminiscencia que proveen informacién
para identificar y caracterizar los dispositivos optimizados de fonones acusticos. La foto-
luminiscencia puede ser utilizada como una herramienta rapida de caracterizaciéon de este
tipo de muestras. En este caso, los experimentos fueron realizados a 80 K, usando como
excitacion la linea de 514.5 nm de un laser de Ar-Kr.

Para simular el proceso de fotoluminiscencia en los dispositivos fonénicos, se considero la
suma de las emisiones de los pozos cuénticos individuales de GaAs, cada uno contribuyen-
do con una emision modelada como una distribucién Gaussiana centrada en la energia

fundamental del gap calculada Fy. Se tuvieron en cuenta dos procesos de absorcién en la
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muestra: 1) la absorcion de la radiaciéon incidente que afecta la excitacion de cada pozo
cuéntico, y 2) la absorcion de la senal de fotoluminiscencia emitida por cada pozo cuéantico.
Se despreci6 la emision que sigue a esta absorcion. Ambos procesos fueron introducidos en
la simulacién como factores de decaimiento exponenciales, estableciendo que la luz emitida
por un determinado pozo cuantico (QW) puede ser solo absorbida por QW més anchos
presentes entre el QW emisor y la superficie de la muestra. La energia Fy para cada QW fue
calculada usando el método de las matrices de transferencia, modelando cada QW por una
superred efectiva finita con barreras de potencial infinitas como condiciones de contorno
en ambos extremos de la estructura. El programa realiza un barrido en energia hasta que
alcanza un valor para el cual la funciéon de onda cumple con las condiciones de contorno.
Para los huecos pesados se consideraron bandas parabélicas, y para los electrones Gamma,
el apartamiento de la parabolicidad fue descripto por un modelo de funciones envolventes
de dos bandas. El potencial de la banda fue tomado como E, = 1519 meV para GaAs
y 2577 meV para AlAs. Las masas efectivas (en unidades de masa de un electron libre)
utilizadas fueron mpr_gqaa5s=0.067, mr_ 4;145s=0.130, mpp_caas=0.38, Y Mmuh_Gaas=0.70; la

constante dieléctrica usada fue 12.83.
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Figura 4.16: Espectros de fotoluminiscencia medidos (arriba) y simulados (abajo)
para el filtro de borde (izquierda) y para el espejo de banda ancha (derecha). Las
simulaciones no tienen en cuenta fendémenos de relajacion térmica intra y entre pozos.

Los asteriscos indican la emision del sustrato de GaAs.

Los tres dispositivos aperidédicos presentan espectros de fotoluminiscencia diferentes, y
sus caracteristicas principales son correctamente reproducidas por las simulaciones. Como
ejemplos, en la Fig. 4.16 se presentan los espectros de fotoluminiscencia medidos (paneles
superiores) y simulados (paneles inferiores) para el filtro de borde (izquierda) y el espejo
de banda ancha (derecha). El pico a 825 nm (indicado con un asterisco) corresponde al
sustrato masivo de GaAs. Comparando los resultados experimentales con las simulaciones,
es posible identificar el origen de las contribuciones que forman los espectros complejos de
fotoluminiscencia. El espejo de banda ancha presenta la estructura mas simple de los tres
dispositivos estudiados: una variaciéon constante en la distribucién de los espesores de las

capas. Esta variacion produce un ensanchamiento de un tnico pico de fotoluminiscencia
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centrado en 765 nm. Los procesos de fotoluminiscencia de mas alta energia se producen en
las partes més internas de la muestra, y por lo tanto los QWs interiores son excitados de
manera menos eficiente, y su emision es absorbida en el camino a la superficie de la muestra.
Esto se refleja en una fuerte asimetria del pico. La simulacién reproduce tanto su posiciéon
como la forma general del mismo. En el caso del filtro de borde, se puede observar un pico
aproximadamente a 770 nm y una serie de picos a mas altas energias. El pico principal
corresponde a la emisiéon de la parte regular de la muestra F4, mientras que el resto se
asocia a las emisiones de los QWs que forman Fp, donde practicamente todas las capas son
de mayor espesor. Debe notarse que la simulacién no incluye procesos de re-emisién y, atin
més importante, no se considera la termalizaciéon dentro y entre los pozos cuénticos. La
alta complejidad de estos procesos dificulta tenerlos en cuenta al momento de realizar las
simulaciones, y constituyen una fuerte limitaciéon en el uso de la fotolumiscencia como una

herramienta de caracterizaciéon completa de las propiedades estructurales de las muestras.

4.2.2. Dispersion Raman y el problema inverso

En el campo de la 6ptica, una variada gama de fuentes y detectores de luz permiten
realizar una caracterizacion de los filtros y espejos de luz. Por el contrario, en el estudio
de los fonones del rango THz no existen fuentes y detectores con la flexibilidad espectral
y la resoluciéon requerida. Estudios previos han demostrado que la dispersion Raman es
una poderosa herramienta para estudiar el espectro de fonones acusticos en superredes
periodicas 2|, cuasiperiddicas y no-periddicas [130, 134|. En muestras no-periddicas, los
espectros Raman muestran una compleja serie de picos en la regién de energias de los
fonones actsticos. La riqueza de esos espectros puede ser considerada como una “huella
digital” de las vibraciones de las estructuras que puede ser usada como herramienta de
caracterizacion. Los espectros Raman podrian usarse, ademads, para resolver el problema
inverso, es decir, obtener los espesores de las capas de datos medidos en experimentos
de dispersion Raman. Una posible herramienta para caracterizar los dispositivos fonéni-
cos a través de sus propiedades actsticas podria ser la implementacién de un codigo de
optimizaciéon basado en el algoritmo NM, con funciones objetivo multiples basadas en los
espectros Raman bajo diferentes condiciones experimentales, y la estructura nominal como
semilla. En esta seccién, y para analizar el potencial real de esta estrategia, se consideraran
dos geometrias experimentales descriptas anteriormente: BS, donde k; ~ —kg v g ~ 2k;; v
FS, donde k; ~ kg y q ~ 0, aqui k; y kg se refieren a los vectores de onda de la luz incidente
y dispersada respectivamente, y q es el nimero de onda transferido a los fonones.

Para evaluar las secciones eficaces Raman de excitaciones actsticas, se utilizo el modelo
fotoelastico descripto en la Sec. 2.3.2. Se usaron valores complejos para las constantes
fotoelasticas del GaAs y del AlAs validas a 514.5 nm [135, 136]. La absorcion se incluye a
través de los indices de refraccion complejos para la longitud de onda del laser utilizado.
En una medicién en BS puede inferirse que, debido a los efectos de absorcion, las mayores
contribuciones a la sefial provendran de las capas més cercanas a la superficie, mientras que
en el caso de la geometria FS la sefial tiene contribuciones de toda la muestra atenuadas

de la misma manera (ecs. 2.44 y 2.45). En el caso BS, el foton incidente se propaga dentro
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de la muestra hasta un punto donde es dispersado, el fotén dispersado recorre el mismo
camino que el foton incidente, en sentido contrario. En el caso F'S, por el contrario, el fotén
incidente se propaga dentro de la muestra hasta el punto en donde es dispersado, y el fotén
dispersado continua su propagacién hasta el final de la muestra en la misma direcciéon.
La suma del camino recorrido es dependiente (independiente) de la posiciéon en la muestra
para BS (FS). Es claro entonces que los espectros F'S no sblo proveen informacion adicional,
sino que es complementaria a la obtenida en BS, lo que demuestra la importancia de la
realizacién de los experimentos en ambas geometrias.

Para ilustrar el problema de ingenieria inversa, es decir, la determinacién de los espe-
sores de las capas que forman una determinada estructura dados los espectros experimen-
tales Raman, se analiza el caso del filtro de color presentado en la Sec. 4.1.5 (Fig. 4.13,
160 capas). Para simplificar el problema, se consideraran sélo dos parametros: la variacion
entre el 90% y 110% del valor nominal de los espesores de la capas para cada material
(GaAs y AlAs). Luego del disefio y optimizacion del filtro de color se obtiene la distribu-
cion de espesores nominales (Fig. 4.13, panel inferior). Para continuar con el ejemplo, se
supone que esa muestra se crece por MBE, que los espesores de todas las capas de GaAs
se redujeron en un 2% , y que todos los espesores de las capas de AlAs se incrementaron
en un 1%. En este experimento pensado, se obtienen los espectros de dispersion Raman
en distintas geometrias y se comparan los resultados experimentales con las simulaciones.
El objetivo es encontrar el punto (0.98, 1.01) comparando las simulaciones de los espectros
Raman usando diferentes espesores de GaAs y AlAs con los espectros medidos.

En la Fig. 4.17 se grafica la funcién objetivo en funciéon de los dos pardmetros estudia-
dos. Se simularon dos resoluciones experimentales: 0=0.01 cm~! (paneles de la izquierda)
alcanzable con un esquema de ultra-alta resoluciéon y 0=0.20 cm~! (paneles de la derecha),
alcanzable con un espectrémetro triple como el utilizado en la siguiente secciéon. Los paneles
superiores (centrales) muestran el uso de un espectro BS (F'S) como objetivo, mientras que
los paneles inferiores usan ambos espectros (BS+FS). El cruce de las lineas blancas indica
la posiciéon del minimo absoluto. Es importante notar que la topologia es mucho méas suave
en el caso BS+FS, y que el minimo absoluto se encuentra mejor definido. Disminuyendo la
resolucién de trabajo, todo el espacio de parametros se aplana, y las regiones que definen
minimos se ensanchan y extienden.

La solucioén eficiente del problema inverso, es decir, la determinacion de los espesores
reales de la estructura a partir de los resultados experimentales de dispersion Raman, pre-
senta al menos dos problemas fundamentales: la unicidad de las soluciones, y el desarrollo de
un modelo confiable de los procesos de dispersion Raman. Desde un punto de vista tedrico,
la senal Raman compleja y definida en todo el espectro contiene suficiente informacion para
resolver el problema inverso. Sin embargo, en experimentos de dispersion Raman reales, lo
que se mide es la intensidad en una banda acotada de energias. Existen miltiples soluciones
que resultan practicamente en el mismo espectro Raman en un intervalo espectral particu-
lar. Ademés, la fuerte absorcién en las muestras del orden de 300 nm de espesor, limita el
ntmero de capas que pueden ser analizadas en un experimento de dispersion Raman exci-
tadas por un laser en el rango visible. La mayor contribucién para los espectros tomados en

geometria BS proviene de las capas que estan cerca de la superficie de excitacion dentro de
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Figura 4.17: Funcion objetivo del filtro de color evaluada para estructuras con es-

pesores modificados por factores entre 0.96 y 1.1 para cada material. Se simularon dos

resoluciones experimentales: 0=0.01 cm~! (paneles de la izquierda) y 0=0.20 cm~!

(paneles de la derecha). Los paneles superiores (centrales) ilustran el uso de un espec-
tro BS (FS) como objetivo, mientras que en los paneles inferiores se usan los espectros

BS y FS. El cruce de las lineas blancas indica la posicion del minimo absoluto.

la longitud de penetracion (~55 nm a 514.5 nm para GaAs masivo). El uso de un laser en
el rango infrarrojo cercano, para el cual la longitud de penetracion es mayor, esté limitado
por las débiles intensidades Raman asociadas. El uso de s6lo un espectro Raman BS para
resolver el problema inverso lleva a multiples soluciones factibles (ver paneles superiores
de la Fig. 4.17). El uso de lineas de excitacion adicionales produce restricciones adicionales
en el problema de optimizacion que podrian limitar el ntimero de soluciones factibles. Sin
embargo, estas nuevas condiciones de contorno resultan en espectros con una contribucién
limitada de las capas interiores, brindando informaciéon complementaria principalmente
asociada a las capas exteriores. Una alternativa para reducir el espacio de soluciones es el
uso de otras geometrias. En este apartado se consideraron dos posibles soluciones: realizar
experimentos en geometria BS desde la parte posterior de las muestras, en donde la con-
tribucién de las capas mas cercanas al sustrato serd la mas importante; y FS, donde los
efectos de absorcion afectan a todas las capas por igual. La determinacién de la estructura

real, usando los espectros BS y FS, representa una posibilidad hacia la definicion de un
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problema inverso bien planteado. El aumento en la resolucién de trabajo permite develar
detalles en los espectros que ayudan a reducir las areas correspondientes a minimos en el
espacio de pardmetros (comparar las dos resoluciones simuladas en la Fig. 4.17). Existen
arreglos experimentales de alta resoluciéon en la regién visible que pueden resolver estruc-
turas espectrales con una resolucién mejor que 0.02 cm~! (espectrégrafo doble Sopra de
2 m), mientras que un tandem Fabry-Perot/monocromador puede alcanzar resoluciones
de hasta 0.005 cm~! [53, 137], que permitirian sondear los detalles necesarios de los es-
pectros. El segundo punto para resolver el problema inverso es la seleccién del modelo. El
modelo fotoelastico en la forma simplificada e implementada en la ec. 2.36 resulta no ser
valido cerca de las resonancias electrénicas. Es sabido que las constantes fotoelasticas son
fuertemente dependientes de la energia. Ademas, estudios recientes demostraron que usar
un perfil constante dentro de cada capa no es una buena aproximacién para reproducir las
intensidades de los picos |71, 138].

En este apartado se mostré cual es la motivacion para el uso de técnicas de dispersion
Raman para la solucién del problema inverso, y cuéles son las actuales limitaciones tanto
a nivel experimental como teérico que requieren nuevas investigaciones y desarrollos. En
la préxima seccién se presentan los resultados experimentales y simulaciones de dispersiéon
Raman, usando diferentes geometrias, y con una resoluciéon de 0.4 cm ™!, de donde puede
obtenerse directamente informacién acerca de las excitaciones actsticas en los dispositivos

aperiodicos.

4.2.3. Caracterizacion Raman de dispositivos fonénicos

Se realizaron experimentos de dispersiéon Raman sobre las tres muestras crecidas, en
tres geometrias diferentes: F'S y BS incidiendo tanto del lado de la muestra como del
lado del sustrato. Los experimentos se realizaron a temperatura ambiente usando la linea
514.5 nm de un laser de Ar-Kr. Los espectros fueron analizados usando un espectrometro
Jobin-Yvon T64000, equipado con una CCD refrigerada por Ns liquido, en los modos
sustractivo (1.2 em™!) y aditivo (resolucién tipica de 0.4 cm~!). Los espectros fueron
modelados considerando una interaccion fotoelastica (vease ec. 2.36) [2]. Para los valores
de las constantes fotoelasticas, densidad y velocidad del sonido del GaAs y del AlAs se
utilizaron valores publicados anteriormente [135, 136].

Para realizar los experimentos de dispersiéon Raman en FS y BS desde el lado del sustra-
to, es necesario remover el sustrato de GaAs. La preparacion de las muestras para realizar
estos experimentos consistié primero en un pulido mecénico del sustrato hasta lograr un
espesor aproximado de 70-130 pum. La muestra se monta sobre una placa de zafiro con
cianoacrilato. El resto del sustrato se remueve usando una solucién quimica que ataca el
sustrato de GaAs y no el AlAs. La solucién es una mezcla de perdxido de hidrégeno concen-
trado al 30 %, con hidroxido de amonio concentrado al 30 %. Para mayores detalles puede
consultarse el Apéndice B. El ataque quimico se detiene al alcanzar las primeras capas de
AlAs, dejando una superficie limpia y plana, con la muestra practicamente inalterada.

La Fig. 4.18 muestra los espectros de dispersion Raman calculados (T) y medidos

(M) del espejo de banda ancha en modo aditivo. Asimismo, se incluye una convolucion
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Figura 4.18: Espectros Raman del espejo de banda ancha usando diferentes
geometrias: (a) y (b) corresponden a los espectros Raman BS desde distintos lados
de la muestra, mientras que (c) corresponde al FS. T, G, y M indican los espectros
simulados con el modelo fotoelastico, las simulaciones convolucionadas con una dis-
tribucién Gaussiana para tener en cuenta la resolucién experimental, y los espectros

medidos en modo aditivo, respectivamente.

Gaussiana de la curva calculada (G) para tener en cuenta los efectos de la resolucion
experimental limitada. El panel a (b) corresponde a los espectros Raman BS medidos desde
el lado de la muestra (sustrato). Con lineas punteadas se indica una posible asignacion de
los picos. Debido a la absorcion de la luz, los espectros BS son muy similares a los obtenidos
con superredes periddicas, es decir, una serie de dobletes cerca del centro de la zona de
Brillouin. El espejo de banda ancha tiene un gradiente constante en los espesores de las
capas, por lo tanto, el espectro tomado desde el lado del sustrato deberia ser similar al
obtenido desde el lado de la muestra, pero con un claro corrimiento en la posiciéon de los
picos, reflejando la variacién en los anchos de las capas. La determinacion del corrimiento
de los picos es una indicacién directa de las posibles diferencias entre los valores nominales
y los valores reales de las variables de ajuste (espesores, velocidades del sonido, etc.).
Comparando los espectros medidos desde ambos lados de la muestra se determina un

corrimiento de aproximadamente 5 cm ™!

, en total acuerdo con el gradiente nominal con el
que fue disenada la muestra. En la Fig. 4.18c se muestra el espectro Raman tomado en la

configuracion FS. En este caso, el espectro es sencillo de analizar: en la regiéon alrededor
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de 19 cm™! se observa un pico ancho, mientras que en la regién 35-45 cm~! aparece
una estructura con una senal practicamente constante. La senal constante da cuenta de
la variacién en los espesores de las capas, de manera similar a los resultados obtenidos en
difracciéon de rayos X. Es remarcable el acuerdo entre los datos experimentales y simulados.
Hay, sin embargo, algunos detalles en los que las diferencias son claras; por ejemplo, en la

Fig. 4.18a, la diferencia entre amplitudes relativas en los picos alrededor de 18 cm™!.
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Figura 4.19: Espectros Raman del filtro de color usando diferentes geometrias: (a)
y (b) corresponden a los espectro Raman BS desde distintos lados de la muestra,
mientras que (c) corresponde al FS. T, G, y M indican los espectro simulados con el
modelo fotoeléstico, las simulaciones convolucionada con una distribucién Gaussiana
para tener en cuenta la resolucién experimental, y los espectros medidos en modo

aditivo, respectivamente.

La Fig. 4.19 muestra los espectros Raman correspondientes al filtro de color. El panel
a de la Fig. 4.19 muestra un muy buen acuerdo, a pesar de no ser perfecto, entre las
mediciones (M) y las simulaciones (G). Se puede observar un espectro muy rico, donde una
variedad de picos se puede distinguir claramente en todo el rango de energias mostrado. La
curva T muestra que algunos detalles de alta resolucién permanecen ocultos en los espectros
experimentales. Como se indico en la Sec. 4.1.5, la parte trasera del filtro de color esté
dominada por un arreglo casi periddico de capas, derivado de la optimizacion del filtro de
borde F4. Debido a la resoluciéon de trabajo limitada del espectréometro, y a la regularidad

de esta parte de la muestra, se espera obtener el espectro de una superred periédica, con
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estructuras de alta resolucién generadas por el pequenio apartamiento de la periodicidad.
En los espectros mostrados en la Fig. 4.19b, se pueden observar hasta 3 6rdenes de fonones
replegados. Debe observarse el contraste con los espectros BS tomados del otro lado de la
muestra (Fig. 4.19a), donde no se puede identificar ningin doblete asociado a la superred.
El pico intenso a ~18 cm ™! en la Fig. 4.19¢, tomado en FS, esté relacionado con la parte
regular de la muestra, mientras que el resto de los picos corresponden al conjunto completo
de capas que forman la estructura. A pesar del excelente acuerdo que puede notarse, existen
algunas diferencias en las posiciones y en las intensidades relativas de los picos. El espectro
FS contiene informacién sobre la muestra completa; sin embargo, el espectro Raman BS
tomado desde el lado de la muestra posee una estructura de picos mucho maés rica que

podria ser mas sensible a los cambios de espesores de la parte desordenada de la muestra.
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Figura 4.20: Espectros Raman del filtro de borde usando diferentes geometrias:
(a) y (b) corresponden a los espectros Raman BS desde distintos lados de la muestra,
mientras que (c¢) corresponde al FS. T, G, y M indican los espectros simulados con el
modelo fotoelastico, las simulaciones convolucionadas con una distribucion Gaussiana
para tener en cuenta la resolucién experimental, y los espectros medidos en modo
aditivo, respectivamente.

El ultimo dispositivo medido es el filtro de borde. Los espectros Raman se muestran en
la Fig. 4.20. Para esta estructura, los calculos reproducen practicamente todos los detalles
de los espectros experimentales, y las intensidades relativas entre los mismos. Debe notarse

una vez mas, la diferencia entre el espectro Raman BS tomado desde el lado de la mues-
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tra (Fig. 4.20a) con los correspondientes espectros de las otras dos muestras (Fig. 4.18a
y 4.19a). Como en el caso del filtro de color, el espectro BS medido desde el lado del sustra-
to presenta una serie de dobletes relacionados con la mitad cuasi-periédica de la muestra.
Son evidentes en los espectros de los filtros de borde y de color los fuertes efectos de la ab-
sorcion de la luz: los espectros Raman BS medidos desde los dos lados de las muestras son
completamente diferentes. En el espectro FS se puede observar un pico principal intenso

originado en la parte méas regular de la muestra.

4.3. Transmisiéon de fonones actisticos en filtros optimizados

Las nanocavidades actusticas, los espejos de fonones y los filtros aperiédicos de hiperso-
nido son las estructuras basicas para el disefio y construccién de dispositivos nanofonénicos
complejos basados en apilamientos de dos materiales. La caracterizaciéon realizada hasta
aqui ha sido indirecta a través de HRXRD, PL y Raman. Recientemente se presentaron
algunos esquemas basados en técnicas de acustica de picosegundos que permiten evaluar
directamente la transmision a través de un dispositivo de estas caracteristicas [88, 91]. En
particular, como se demostré en el Cap. 3, el uso de transductores metélicos a ambos lados
del sustrato permite la realizacién de experimentos de transmision de fonones aciisticos de
hasta ~250 GHz (~8.34 cm™1). Todos los dispositivos estudiados en las secciones anteriores
estaban optimizados en el rango ~650 GHz.

En esta seccién se discuten alternativas para el disefio de filtros fonénicos optimizados
para el rango GHz-THz, y se presentan los resultados experimentales de transmision de
hipersonido a través de un espejo de banda ancha y de un filtro de color. Asimismo se com-
paran estos resultados con simulaciones del desplazamiento de la superficie que permiten

explicar las principales caracteristicas espectrales.

4.3.1. Diseno y caracterizacion de las muestras

En este apartado se describira el disefio y proceso de optimizacion de dos filtros para
fonones acusticos en la banda alrededor de 180 GHz. Se presentan los resultados sobre un
espejo de banda ancha y un filtro de color para ilustrar los criterios de diseno especificos
para los experimentos a realizarse.

El primer dispositivo disefiado consiste en un espejo de banda ancha, centrado
en 165 GHz. El espejo fue concebido como una superposicion de bicapas GaAs/AlAs
(A/4,)/4). Esta relacion de espesores maximiza el primer minigap de borde de la minizona
de Brillouin y permite obtener una zona de alta reflectividad dos veces mas ancha que la
obtenida con una estructura optimizada para el primer minigap de centro de la minizona de
Brillouin (3A/4,A/4) en la misma frecuencia. Asimismo, este dispositivo tiene un espesor
total considerablemente menor respecto de un espejo de banda ancha disenado en centro
de zona, y por lo tanto esto también reduce el tiempo de crecimiento de la estructura. Esto
es particularmente critico aqui, donde, por trabajar en el rango de los 160 GHz, en lugar
de 650 GHz, los espesores serfan aproximadamente cuatro veces mas grandes que para los

dispositivos estudiados en las secciones anteriores. El espejo disenado consiste en 100 capas
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de GaAs y AlAs alternadas, con espesores que varian entre 6.22 y 9.98 nm. Se establecid
un gradiente de 1 GHz/bicapa, resultando en bicapas centradas entre 140 y 190 GHz. El
panel superior de la Fig. 4.21 muestra la reflectividad calculada del espejo de banda an-
cha, y en el panel inferior se presenta la distribuciéon de espesores nominales. La curva de
reflectividad esta caracterizada por una banda de alta reflectividad de aproximadamente
40 GHz, centrada a 165 GHz. La reflectividad minima a lo largo de esta banda es del 98 %.
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Figura 4.21: Panel superior: reflectividad actstica del espejo de banda ancha de
100 capas de GaAs/AlAs. Panel inferior: distribucion de los espesores del dispositivo

aperiodico.
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Figura 4.22: Panel superior: reflectividad actstica de un arreglo optimizado como
filtro de color de 100 capas de GaAs/AlAs. Panel inferior: distribucion de los espesores
del dispositivo optimizado. Fg y Fg indican las bandas frecuenciales y posiciones en
la muestra asociadas a los filtros de borde usados como semilla en el proceso de

optimizacion.
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El segundo dispositivo optimizado es un filtro de color. El disenio del filtro de color
se realizd6 en dos etapas, de forma similar a la descripta en la Sec. 4.1.5. Las semillas
intermedias Fg y Fr consisten en dos filtros de borde desplazados y opuestos (un pasa-
bajos y un pasa-altos con frecuencias de corte diferentes). Para la optimizacion de estos dos
filtros se utilizaron como semillas dos superredes de 25 periodos con los minigaps centrados
a frecuencias apropiadas. Con el fin de maximizar las bandas de alta reflectividad, las
superredes iniciales presentan una relacion de espesores (A/4,\/4). El panel superior de
la Fig. 4.22 muestra la reflectividad actstica calculada para el filtro de color, en el panel
inferior se puede observar la distribuciéon de espesores optimizada en la estructura. Este
filtro de color posee una banda de trabajo entre ~152.3 y 203.8 GHz. La banda pasante es
de ~12.58 GHz de ancho, y tiene una transmisiéon mayor al 99.985 %, mientras que en las

bandas de alta reflectividad es menor al 2 %.

Pulso
probe
retardado
Detector «—— —>AI(~30 nm)

—> GaAs

Dispositivo
aperiédico <
optimizado

AlAs

sustrato { A Gans (350 um)

\
Generador
Pulso
pump

Figura 4.23: Esquema de las estructuras optimizadas, con los transductores de

———> Al (~30 nm)

Al depositados a ambos lados de la muestra. El pulso pump incide sobre la pelicula
delgada de Al del lado del sustrato, y el probe sobre la pelicula de Al depositada del
lado de la muestra.

Las muestras estudiadas consisten en multicapas de GaAs/AlAs crecidas por epitaxia
de haces moleculares con la distribuciéon de espesores presentadas en las Figs. 4.21 y 4.22.
Las estructuras fueron crecidas sobre sustratos de GaAs orientados en la direccion (001)
doblemente pulidos. Se realizaron experimentos de difraccion de rayos X de alta resolucion
para caracterizar estructuralmente las muestras, obteniéndose un buen acuerdo con las
simulaciones realizadas usando los espesores nominales. En la Fig. 4.23 se muestra un
esquema de las muestras, junto con la geometria de medicién utilizada. Dos peliculas de
aluminio de ~30 nm de espesor se depositaron sobre la muestra y el sustrato para actuar

como detector y generador de fonones coherentes, respectivamente.
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4.3.2. Experimentos de transmision actstica en filtros optimizados

Los experimentos de transmisiéon de hipersonido presentados en esta seccién son se-
mejantes a los estudiados en la Sec. 3.1.2. Estos experimentos se realizaron a 15 K para
minimizar la atenuacion acustica en el sustrato de GaAs. Los pulsos pump y probe inciden
desde lados opuestos del sustrato sobre las peliculas de Al. El pump se focaliza sobre la
pelicula de Al que acttia como generador de fonones coherentes (lado del sustrato). El probe
se focaliza en la segunda pelicula de Al que actia como detector de fonones coherentes (la-
do de la muestra). Los fonones generados en la primera pelicula de Al que atraviesan el
sustrato y el dispositivo optimizado modulan las propiedades 6pticas de la segunda pelicu-
la, y modifican su reflectividad que es sondeada por el probe. Realizando una transformada
de Fourier de la senial temporal medida es posible determinar cuales son las frecuencias
de los fonones que llegan a la pelicula metéalica, filtrados por el dispositivo aperiddico. Se
denominaré espectro de transmision al resultado de esta transformada de Fourier.

Las mediciones fueron realizadas con una longitud de onda del laser A=750 nm, uti-
lizando tanto la configuracién de interferometria como la de reflectometria, resultando en
similares espectros de transmisiéon. Dadas las caracteristicas del experimento, y al igual
que en el Cap. 3, se considera que el espectro de transmision esté relacionado directamente

con el desplazamiento de la superficie cuando incide un pulso “blanco” desde el sustrato.
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Figura 4.24: Transmisiéon de fonones acusticos a través de un espejo de banda
ancha. DS indica el espectro del desplazamiento de superficie simulado. E senala el
espectro experimental de transmision de fonones. Las lineas verticales indican modos
localizados en la estructura. Con un asterisco (*) se identifica el modo confinado en
la pelicula de aluminio. Como referencia se incluye el calculo de transmision (T) para

el dispositivo inmerso en un medio de GaAs.

El primer dispositivo estudiado en experimentos de transmision es el espejo de banda
ancha. En la Fig. 4.24 se muestran espectros de transmision medidos (E) con diferentes

potencias de pump, la simulacion del desplazamiento de superficie (DS) y la transmision
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calculada (T) a través del dispositivo considerando que esta inmerso en un medio de GaAs.
Para realizar la simulacién del desplazamiento de superficie se considerd un pulso blanco que
incide desde el sustrato, y se calculé u(0, t). Tomando una ventana temporal de 750 ps, se
realiz6 la transformada de Fourier para obtener la curva DS. La curva T de transmision del
espejo de banda ancha esta caracterizada por la banda prohibida, y oscilaciones laterales.
Comparando las curvas T y DS puede notarse la presencia de un pico intenso a ~143 GHz
indicado con un asterisco (*). Este pico corresponde a un modo localizado en la pelicula
de aluminio. Asimismo, en DS pueden observarse dos picos que se ubican en la banda de
alta reflectividad. Estos picos estan asociados a modos confinados entre la superficie de la
muestra y las zonas de alta reflectividad espacialmente localizadas dentro de la estructura:
debe recordarse que el espejo de banda ancha fue disenado como la superposicion de BRs
desplazados en energia en funcién de su posicién dentro del dispositivo. En todas las curvas
experimentales se puede distinguir claramente la banda de alta reflectividad. Existen, sin
embargo, algunas estructuras anchas de baja intensidad dentro de la banda de alta reflec-
tividad que podrian asociarse con los modos confinados (indicados con lineas rojas). El
modo confinado (*) también puede observarse en las curvas experimentales, pero con una
relacion de intensidades diferente respecto al resto de los picos presentes en el espectro. Las
oscilaciones laterales observadas en E son parcialmente reproducidas por las simulaciones.
Debe tenerse en cuenta que los espectros experimentales estan modulados por el espectro
de fonones incidentes (que no es precisamente “blanco”), como puede notarse al comparar
los espectros tomados con diferentes potencias (y consecuentemente diferentes espectros
incidentes). Teniendo en cuenta la posicion del pico (*) se determind que el espesor real de
Al de esta muestra es de 31.5 nm. El resto de las estructuras en el espectro permanecen

practicamente invariantes ante modificaciones del espesor de la pelicula metéalica.

El segundo dispositivo sobre el que se hicieron experimentos de transmision de fonones
acusticos es el filtro de color. En la Fig. 4.25 se puede observar el espectro de transmisién
medido (E), junto con la simulacion del desplazamiento de superficie (DS) considerando
un pulso blanco que incide desde el sustrato. Se incluye la curva de transmisiéon calculada
(T) del dispositivo considerando que esta inmerso en un medio de GaAs, donde se pueden
distinguir la banda de transmision central, las dos bandas de alta reflectividad laterales y
oscilaciones fuera de la banda de frecuencias optimizada. Del espectro experimental debe
notarse que: i) la banda pasante del filtro de color esta perfectamente definida. ii) se pueden
distinguir claramente las dos bandas de alta reflectividad, salvo por el pico indicado con
un asterisco (*). iii) existen oscilaciones laterales que son parcialmente reproducidas por
las simulaciones. iv) existe un modo localizado en la pelicula de aluminio, indicado con
un asterisco, debido a efectos de confinamiento entre la interfaz aire/Al y la parte Fp
de la estructura. v) en la simulacién se pueden distinguir tres modos confinados en la
estructura, localizados entre la superficie y la parte F g de la muestra (indicados con lineas
verticales rojas). Se determiné que el espesor de la pelicula de Al utilizada como sensor
que mejor ajusta los resultados experimentales es 28.5 nm, determinado por la posicién del

pico indicado con un asterisco.



134 Dispositivos aperiédicos para fonones actsticos

T
8 * )
o
<5
=
3
3 DS
2
£
< i
E

130 140 150 160 170 180 190 200 210 220
Frecuencia (GHz)

Figura 4.25: Transmision de fonones actsticos a través de un filtro de color. DS
indica el espectro del desplazamiento de superficie simulado. E senala el espectro ex-
perimental de transmision de fonones. Las lineas verticales indican modos localizados
en la estructura. Con un asterisco (*) se identifica el modo confinado en la pelicula de
aluminio. Como referencia se incluye el calculo de transmision (T) para el dispositivo

inmerso en un medio de GaAs.

4.4. Conclusiones

En este capitulo se demostré que es posible extender el concepto de filtros aperidédicos
extensamente aplicado en 6ptica al campo de la fononica en el rango GHz-THz para disenar
dispositivos como filtros de borde, o espejos de banda ancha. Se presentaron las técnicas de
optimizaciéon que permiten obtener los filtros aperiédicos, y las estrategias para lograr los
objetivos buscados. En los casos estudiados se evidencié la importancia en la elecciéon de
semillas adecuadas para acelerar el proceso de convergencia, y para evitar que el algoritmo
de optimizacién converja a un minimo local.

La caracterizacion electrénica de las muestras, por fotoluminiscencia, es s6lo cualita-
tiva, debido a las limitaciones en las simulaciones relacionadas con la termalizacién tanto
dentro como entre los pozos cuénticos. La caracterizacion por HRXRD permite obtener
datos estructurales, pero no revela ningtn tipo de informacién respecto a las vibraciones del
sistema. Por otra parte, los resultados de HRXRD validaron el uso de los valores nominales
de los espesores en las simulaciones de dispersion Raman. Finalmente se realizé una carac-
terizacion de las muestras por dispersion Raman, que sondea los estados vibracionales de
los dispositivos, aunque sigue siendo una caracterizacion indirecta del funcionamiento del
dispositivo como filtro. El acuerdo entre los espectros Raman medidos y calculados es muy
bueno, confirmando la hipotesis de que es una herramienta potente de caracterizaciéon de
nanodispositivos actisticos en el rango THz. La disponibilidad de arreglos experimentales
de ultra-alta resolucién junto con modelos y parametros més precisos podrian ser usados

directamente para caracterizar espectralmente detalles de alta resolucién de los dispositivos
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fononicos.

Uno de los objetivos del estudio de los dispositivos a través de experimentos de disper-
sién Raman fue resolver el problema inverso, utilizando diferentes geometrias para reducir
el espacio de soluciones. Una alternativa consiste en utilizar diferentes energias de ex-
citacién donde la absorcion de la luz sea despreciable. Sin embargo, no se pudieron realizar
experimentos de dispersion Raman en el infrarrojo cercano debido a las bajas secciones
eficaces, y a las altas senales de fotoluminiscencia. Se vio también que el acceso a un mode-
lo completo y confiable para la seccién eficaz Raman constituye un punto critico para la
implementacién de la técnica en un esquema de solucién del problema inverso.

Finalmente, se han realizado también experimentos de transmisién de fonones acts-
ticos sobre dos filtros optimizados en el rango de los 160 GHz, en lugar de los 650 GHz
utilizados para los dispostivos estudiados en experimentos de dispersiéon Raman. En estos
experimentos se ha demostrado directamente la performance de estos dispositivos aperiodi-
cos. Asimismo se evidenci6 la importancia de las condiciones de contorno, en particular de
la superficie libre.

Tanto las rutinas presentadas como los dispositivos estudiados representan los primeros

pasos en el desarrollo de dispositivos fonénicos més complejos en el rango GHz-THz.
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Capitulo 5

Acustica de picosegundos en

microcavidades opticas

Una cavidad 6ptica confina espacial y espectralmente el campo electromagnético, in-
duciendo fuertes cambios en la interaccion radiacion-materia [17, 23]. En el caso de las
microcavidades 6pticas semiconductoras, dos reflectores distribuidos de Bragg (DBRs!)
encierran un separador 6ptico. Las caracteristicas de amplificacién y confinamiento de la
luz son determinadas por la seleccion de materiales, espesores, y ntiimero de periodos que
forman cada DBR y el espaciador 6ptico. Las microcavidades 6pticas han sido objeto de
investigacion muy activa durante los altimos diez anos, y han sido utilizadas para estudiar,
por ejemplo, la modificacion de la vida media fotonica [18], oscilaciones paramétricas [17],
la condensacion de Bose-Einstein de polaritones de cavidad [19, 20|, el laser de polari-
tones [21, 22|, y la amplificacion de senales Raman [23], para nombrar algunas de sus
aplicaciones. El objetivo de este trabajo ha sido demostrar el uso del confinamiento 6ptico
para la amplificaciéon de la generaciéon y deteccién de fonones coherentes.

Con el fin de caracterizar 6ptica y vibracionalmente las estructuras, e introducir los
conceptos de amplificacién por confinamiento 6ptico, se presentan primero los resultados
experimentales de dispersion Raman en una microcavidad. Estos experimentos se realiza-
ron en condicién de doble resonancia 6ptica, y en resonancia con un estado electréonico
confinado en un pozo cuantico inmerso dentro del espaciador 6ptico. Teniendo en cuenta la
relacién entre los procesos Raman y los procesos de generacion y deteccion de fonones acts-
ticos coherentes con pulsos ultra-cortos, se extienden los conceptos de resonancias 6pticas
y electrénicas al dominio temporal. Se analiza la influencia del confinamiento de los fotones
en los procesos de generaciéon y detecciéon de hipersonido coherente, tanto desde el punto
de vista de las reglas de seleccion como de la amplificacion de las seniales detectadas. Se
presentan los resultados de los estudios experimentales de dos microcavidades, y se deter-
minan las condiciones 6ptimas de amplificaciéon de senales en sistemas con confinamiento
fotonico.

Este capitulo se encuentra dividido en cuatro secciones principales: en la Sec. 1 se

presentan los conceptos fundamentales de una cavidad de fotones y como se modifica la

del inglés Distributed Bragg Reflector
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distribucién de campo eléctrico en su interior debido a los efectos de confinamiento. La
Sec. 2 se focaliza en la dispersiéon Raman resonante en una microcavidad o6ptica. La gene-
racion y deteccion de fonones actisticos coherentes en microcavidades 6pticas se analizara
en detalle en la Sec. 3. Finalmente, en la Sec. 4 se presentaran las conclusiones parciales
correspondientes al presente capitulo. Todas las muestras estudiadas fueron crecidas por
el grupo de A. Lemaitre en el Laboratoire de Photonique et des Nanostructures, Centre

National de la Recherche Scientifique, Marcoussis, Francia.

5.1. Ingenieria de campos electromagnéticos

En esta seccién se describen las caracteristicas principales de espejos y cavidades 6p-
ticas. Teniendo en cuenta, una vez més, el paralelismo entre luz e hipersonido, todas las
ideas presentadas en el Cap. 1 en el contexto de los cristales fonénicos unidimensionales,
pueden ser extendidas al &mbito de la fotonica. De hecho, en muchos casos, los desarrollos
y descubrimientos en nanofonénica fueron inspirados por sus equivalentes foténicos [3].

Las multicapas de interferencia 6ptica han sido estudiadas y utilizadas en numerosas
aplicaciones tecnologicas [12, 13|. Un caso particular son los espejos dieléctricos formados
por un apilamiento peridédico de dos materiales con diferentes indices de refraccion y con
espesores del orden de la longitud de onda de la luz incidente. La interferencia que se pro-
duce entre las ondas reflejadas y transmitidas en las multiples interfaces establece regiones
espectrales en donde la interferencia es destructiva y la luz no puede propagarse dentro de
la estructura, de manera totalmente anéloga a lo que sucede con el sonido en estructuras
fononicas. En la Fig. 5.1 se muestra el esquema de un espejo dieléctrico, formado por una
sucesion periddica de dos materiales. Es importante notar que un DBR, debe ser diseniado
para utilizarse en la region de transparencia de los materiales elegidos, y que a diferencia
de los sistemas nanofonénicos, el aire puede ser uno de los materiales constituyentes. En
el presente trabajo, los espejos 6pticos estan formados por capas de AlAs y Aly.oGaggAs.

En el caso de los DBRs 6pticos, no existe ninguna limitacion practica sobre qué minigap
se utilizara como espejo de fotones. En las estructuras aqui estudiadas, siempre se optimizo
el primer minigap del borde de la zona de Brillouin. La relacién de espesores que maximiza

la region de alta reflectividad o stop-band 6ptico esta dada por [23]:

d1 = )\v/(4n1) (51)
ds = Ao/ (4n5) (5.2)
DBR

Substrato

Figura 5.1: Esquema de la estructura de un DBR 6ptico.
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donde )\, es la longitud de onda de la luz en el vacio, y d1 y d2 son los espesores de los
materiales con indices de refraccién ny y no respectivamente.

En la Fig. 5.2 se muestra el calculo de la reflectividad de un DBR, 6ptico para un rango
de longitudes de onda comprendido entre 600 y 1100 nm. La estructura esta formada por
20 periodos de 71.79/61.95 nm de AlAs/Aly2GagsAs, y presenta un stop-band centrado
en una longitud de onda A=850 nm. Se puede observar la presencia de una banda de
alta reflectividad entre 800 y 900 nm con oscilaciones a ambos lados de la misma. Debido
a la diferencia de indices de refraccion entre el aire y el sustrato (GaAs), los minimos
de las oscilaciones no alcanzan una reflectividad nula. La linea gris horizontal indica la
reflectividad de un sustrato de GaAs. La regiéon de alta reflectividad sera utilizada como
espejo de fotones.
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Figura 5.2: Calculo de reflectividad de un DBR. 6ptico. La estructura esta forma-
da por 20 periodos de AlAs/Alp2GagsAs optimizados para una longitud de onda
A=850 nm.
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Figura 5.3: Esquema de una cavidad 6ptica, formada por dos DBRs encerrando un

Substrato

espaciador. Los parametros relevantes son los espesores y los indices de refraccion en

cada una de las capas.

El esquema de una cavidad optica formada por dos reflectores de Bragg encerrando
un espaciador 6ptico se muestra en la Fig. 5.3. Una cavidad 6ptica permite modificar la
densidad de estados de los fotones y la distribucién espacial del campo eléctrico, y obtener
una fuerte direccionalidad en la emision y absorcion de luz en la estructura [17, 139, 140].
La energia del modo 6ptico confinado w tiene una dispersion con el vector de onda paralelo

a la superficie de la cavidad k)| dada por:

w(k”) = w% + (CkH/nc)Q (5.3)
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donde wy es la energia del modo para una incidencia normal. En la Fig. 5.4 se muestra
la dependencia de la reflectividad 6ptica de una cavidad con el dngulo de incidencia. La
estructura estéd formada por dos DBRs encerrando un espaciador 6ptico de AlGaAs de
247.8 nm de espesor. El DBR superior (inferior) esta formado por 7 (10) periodos de
61.95/71.79 nm de AlGaAs/AlAs. Estos valores corresponden a una relacion de espesores
(A/4,1/4), para A=850 nm. Se puede observar que a medida que aumenta el angulo, la
longitud de onda del modo disminuye.
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Figura 5.4: Reflectividad optica de una cavidad para distintos angulos de inciden-
cia. A medida que aumenta el dngulo de incidencia aumenta la energia del modo de
cavidad [23].

En la Fig. 5.5 se muestra la distribucion de la intensidad del campo eléctrico para
la misma estructura, incidiendo normalmente y para una longitud de onda A = 850 nm,
correspondiente al modo de cavidad. En el panel superior se muestra el perfil de indices
de refracciéon para poder realizar una identificacién espacial de cada una de las capas que
forman la microcavidad 6ptica. El campo eléctrico se encuentra confinado y amplificado
dentro de la cavidad, y presenta un decaimiento exponencial en los DBRs.

El factor de amplificacion (~27 en este caso) estd determinado por la reflectividad

optica de los espejos que forman la estructura. La finesse f esta dada por:

REL
o

f=Q (5.4)

donde QQ, REL y 1y son el factor de calidad, el rango espectral libre y la frecuencia de
resonancia, respectivamente. E1 REL es la distancia entre los modos del resonador. El

factor de calidad @) se define como:

Q=< (5.5)

donde dv es el ancho a media altura de la resonancia. Tanto ) como f determinan las
caracteristicas de confinamiento y amplificaciéon de una cavidad.

Como se mostrard en la siguiente seccién, en un experimento de dispersion Raman
es posible elegir los angulos de incidencia y coleccién de manera tal que tanto el campo

eléctrico incidente como el dispersado estén sintonizados con el modo de la cavidad éptica.
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Figura 5.5: |E(2)|? en funcion de la posicion en la estructura. El campo eléctrico
se encuentra amplificado en la regiéon de la cavidad. Se incluye el perfil de indices de
refracciéon para facilitar la localizacion de los materiales utilizados. Las lineas verticales

indican la posicién del espaciador.

En condicién de resonancia 6ptica, el campo eléctrico dentro de la cavidad corresponde a

un modo estacionario y puede expresarse segin:

E(z) = a(e** + e2). (5.6)

Suponiendo que E; ~ E4, y reemplazando la ec. 5.6 en la ec. 2.36 para el célculo de la
seccion eficaz Raman, se obtiene:
Ouw(z) . |?

/@+ﬁ“+e”%m@‘%@ . (5.7)

o(w) o a’

Puede notarse que en esta expresion existe un factor de proporcionalidad a*, es decir
que la sefial Raman aumenta con |E[*. Cuanto mayor es la finesse de la cavidad, mayor es
la amplificacion del campo eléctrico, y mayor la sefial Raman obtenida. Por otra parte, el

integrando (I) de la ec. 5.7 puede separarse en

. , O
(2 + €% 4+ e )p(2) uaz(Z) =Ips+ Irs, (5.8)
donde Ipg v Irg estan dados por:
Ipg a2(ez‘2kz +e—i2kz)p<z)augz(z) (5.9)
Irs o a*2p(z) augz(z). (5.10)

De esta manera se vuelve evidente que en experimentos de dispersion Raman, una
cavidad optica permite acceder a modos con ¢ ~ 0 (FS) y ¢ ~ 2k (BS) de manera si-

multanea [141], debido al caracter estacionario del campo electromagnético dentro del
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espaciador de la cavidad. Teniendo en cuenta la forma de la ec. 5.8, en las simulaciones es
posible discriminar facilmente las contribuciones BS y FS.

Un resonador para luz y sonido es un dispositivo que combina una nanocavidad actstica
y una microcavidad 6ptica en una tnica nanoestructura [4]. En este dispositivo, el resona-
dor actistico conforma el espaciador 6ptico de la microcavidad de luz. Bajo condiciones de
resonancia actstica y éptica, el campo electromagnético presenta un maximo en el centro
del espaciador acustico, donde la deformacién elastica también es maxima. Las caracteris-
ticas actsticas, 6pticas y electrénicas de una cavidad de luz y sonido pueden ser disenadas
para obtener una estructura totalmente optimizada donde las energias de las transiciones
electrénicas y de los modos 6ptico y acuistico se encuentran convenientemente localizadas.
En los siguientes dos apartados se presentan los estudios experimentales y tebricos de dis-
persion Raman en condicién de doble resonancia 6ptica, y en resonancia electréonica con

un estado confinado en el espaciador de la nanocavidad acustica.

5.2. Dispersion Raman resonante en microcavidades 6pticas

En la seccion anterior se mostrd tedricamente que en experimentos de dispersiéon Raman
en cavidades Opticas, caracteristicas espectrales normalmente observables en geometrias BS
y FS se vuelven simultaneamente observables en un dnico experimento, debido al caracter
estacionario de los fotones dentro de la estructura. La amplificaciéon del campo eléctrico
dentro de una microcavidad produce la amplificacion de la secciéon eficaz Raman, que
resulta proporcional al cuadrado de la intensidad del campo eléctrico (ver ec. 5.7). En
trabajos previos se han estudiado los modos aciisticos confinados en una cavidad acustica
en experimentos de dispersion Raman, utilizando una cavidad éptica para amplificar las
senal [3, 4, 27|. Ademas del confinamiento 6ptico, la forma mas usual para amplificar senales
Raman es a través de resonancias electrénicas. Este tipo de dispersién Raman por fonones
acusticos fue estudiado previamente en detalle en superredes semiconductoras [138, 142—
146].

En esta seccion se estudiara la posibilidad de excitar resonantemente un estado elec-
tronico confinado en el espaciador aciistico de un resonador para luz y sonido, de manera
tal de obtener una amplificacién de los campos Optico y actstico simultaneamente. Se
mostrara que esto induce la amplificaciéon de diferentes caracteristicas espectrales, particu-
larmente del modo actustico confinado. Se presentaran también los resultados de las simula-
ciones basadas en un modelo fotoelastico para explicar los procesos de amplificacion. Estos
resultados serviran para comprender los espectros de generacién y detecciéon de fonones

coherentes en microcavidades que se estudiaran en las siguientes secciones.

5.2.1. Descripcion de la muestra

La muestra estudiada consiste en una nanocavidad acistica dentro de una cavidad
optica. En la Fig. 5.6 se muestra un esquema de la estructura. La muestra fue crecida sobre
un sustrato GaAs orientado en la direccién (001) por epitaxia de haces moleculares. La

nanocavidad esta formada por dos superredes de 12 periodos de AlAs/GaAs de 8.2/2.3 nm.
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Figura 5.6: Esquema de la estructura del resonador de luz e hipersonido. Una
nanocavidad aciistica acttia como espaciador del resonador éptico.

Estas dos SRs encierran un espaciador actstico de 4.6 nm de GaAs (\s/2), donde A4 es
la longitud de onda del modo de cavidad. La seleccion de espesores (3As/4,A\s/4) para
los espejos maximiza el primer minigap en el centro de la zona de Brillouin. La energia
nominal del modo confinado es de 18 cm™!. El panel superior de la Fig. 5.7 muestra la
reflectividad de la cavidad actustica. Se pueden observar seis bandas de alta reflectividad
que corresponden a los minigaps actsticos en la relacion de dispersion. ZE|n| (ZC|n|) indica
el n-ésimo minigap en el centro (borde) de la minizona de Brillouin. En ZC[1] y ZC|3] existe
un modo confinado centrado en la region de alta reflectividad, en el resto de los minigaps
los modos confinados no se encuentran centrados. El segundo minigap del centro de la zona
de Brillouin (ZC|2], a 35 cm™!) esta cerrado, y por lo tanto no se observa ninguna region
de alta reflectividad ni modo confinado.

El panel inferior de la Fig. 5.8 muestra la distribucién del campo fonénico para la energia
del modo confinado (curva negra). En el panel superior se incluye el perfil de densidades
para facilitar la identificacién de los materiales utilizados. Las lineas de puntos verticales
delimitan el espaciador de la cavidad acustica. El desplazamiento se encuentra confinado
y amplificado dentro de la cavidad, y presenta un decaimiento exponencial en los espejos.

La nanocavidad actstica constituye un espaciador 6ptico de espesor A;, donde A; es la
longitud de onda del modo 6ptico confinado en la microcavidad. Los reflectores distribuidos
de Bragg estan formados por bicapas de AlpgGagaAs/AlAs de 62.8/72.8 nm. El espejo
superior (inferior) esta formado por 10 (14) periodos. El namero asimétrico de periodos en
los espejos Opticos se eligié para compensar la diferencia de reflectividad en las interfaces
aire/muestra y muestra/sustrato. La muestra fue crecida con un gradiente de espesores,
para poder sintonizar el modo de cavidad con el laser incidente y con los fotones dispersados
cambiando la posiciéon sobre la muestra. La resonancia éptica puede también sintonizarse
cambiando la energia del laser incidente y el d4ngulo de incidencia [110, 147].

Debido a los efectos de confinamiento, las transiciones electronicas en las capas de GaAs
que forman los espejos aciisticos se encuentran a energias mas altas que las correspondientes
al espaciador de la nanocavidad. En el panel inferior de la Fig. 5.8, se esquematiza con

linea roja el perfil de las energias de transicién en la estructura. Fcg, v Fppr indican
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Figura 5.7: Panel a: reflectividad acustica calculada de la nanocavidad fononica.
Panel b: espectros Raman en funcion de la posicién sobre la muestra tomados a
temperatura ambiente, con un angulo de incidencia de aproximadamente 15° y una
longitud de onda de 815 nm. Las lineas continuas indican las posiciones de los minigaps
acusticos, la linea punteada es una guia para localizar la posicién del modo 6ptico
de cavidad. CM, ZC|2] y ZC|3| indican el modo actstico de cavidad en el primer
minigap en el centro de zona, y fonones replegados correspondientes al segundo y

tercer minigap en el centro de la zona de Brillouin, respectivamente.

las energias de las transiciones electrénicas en el espaciador de la cavidad y en los pozos
cuénticos que forman los espejos fonodnicos, respectivamente. Los experimentos resueltos
en tiempo descriptos en este capitulo se realizaron con la energia del laser ubicada entre
estas dos energias. La transicién electronica del espaciador aciistico se encuentra a 732 nm,
y fue determinada por experimentos de fotoluminiscencia realizados a 80 K. Este valor
fue confirmado calculando la transiciones electrénicas usando la aproximaciéon de funciones
envolventes. Se estima la transicion de las capas de GaAs en los espejos acusticos en

aproximadamente 650 nm, usando el mismo modelo.

Cambiando la posicion sobre la muestra, es posible cambiar la diferencia relativa de
energia entre el modo de cavidad, y la transicién electrénica en el espaciador acustico. El
modo 6ptico de cavidad es mucho mas sensible a la posicién sobre la muestra que los niveles
electrénicos, que estdn determinados principalmente por las propiedades del GaAs masivo.
Ademas, la variacién absoluta de la energia del modo acustico de cavidad es mucho menor
que la variaciéon del modo de la microcavidad 6ptica, dado que las energias involucradas

son mucho menores (la variaciéon a lo largo de la muestra es menor de 1.5 cm™! para el
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Figura 5.8: Panel inferior: |u(z)|? en funcién de la posicién en la estructura. Con
linea roja se muestra un esquema del perfil de energias de transicion en la estructura.
Fcay v Fpr indican esqueméaticamente las energias de transicion en el espaciador de
la cavidad y en los pozos cuanticos que forman los espejos fonénicos, respectivamente.
Panel superior: perfil de densidades de los materiales utilizados. Las lineas verticales
indican la posicién del espaciador.

modo de 30.0 cm~!). Todos estos conceptos de ingenieria de los estados 6pticos, actisticos
y electronicos son validos también para el contexto de la generaciéon coherente de fonones
acusticos.

5.2.2. Doble resonancia 6ptica

En la Fig 5.9 se muestra un esquema de la geometria utilizada en los experimentos de
dispersion Raman en condicion de doble resonancia éptica (DRO). Mediante los angulos
¢; v ¢s es posible sintonizar el modo de la cavidad para las energias de la luz incidente
(laser) y dispersada (de menor energia en experimentos Stokes). En los experimentos de
dispersion Raman en cavidades de luz e hipersonido presentados en este trabajo, la luz
dispersada se colecta en la direccién normal a la superficie de la muestra. Para lograr la
condiciéon de DRO, es de suma importancia el angulo que forma el laser incidente con la
cara de la muestra. Mediante un posicionador zy y un gonidémetro es posible regular la
posicién del espejo que determina el dngulo de incidencia sobre la superficie de la cavidad
optica. La lente de focalizacion también se encuentra montada sobre un posicionador que
permite compensar el movimiento del espejo, para mantener la focalizacion del spot del
laser sobre la muestra.

Las mediciones de los espectros de dispersion Raman se realizaron en geometria BS
utilizando un laser de titanio-zafiro. Dado que la microcavidad fue crecida con un gradiente
de espesores, la energia del modo 6ptico varia con la posiciéon del spot en la muestra.
Cuando la energia del fotén dispersado coincide con el modo de la cavidad optica, se
observa la resonancia simple (saliente). En la Fig. 5.7 se presentan los espectros Raman

medidos a temperatura ambiente para diferentes posiciones en la muestra, con un dngulo de
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Figura 5.9: Esquema de la geometria utilizada en los experimentos de DRO. La
lente de coleccion subtiende un angulo 7 - 2¢. El &ngulo de incidencia ¢; se varia para
lograr la doble resonancia 6ptica. Tanto la posicién como el dngulo del espejo pueden
variarse, al igual que la posicion de la lente de focalizaciéon para lograr la condicion
de DRO.

incidencia de aproximadamente 15°, y el laser fijado en una energia de 1.521 eV (815 nm). La
energia de la transicion electronica del espaciador acustico se estima en 1.594 eV (778 nm)
a temperatura ambiente, determinada por las mediciones de fotoluminiscencia a 80 K y
extrapolando la diferencia conocida de los gaps con la temperatura. Los picos y oscilaciones

L son claramente observables en una tnica medicién

en un espectro Raman entre 8 y 50 cm™
debido a la relativamente baja finesse de la cavidad optica (aproximadamente 300). Las
lineas continuas a 17.3, 34.5 y 53 cm~! indican las posiciones de los fonones actsticos
replegados en el centro de la zona de Brillouin (ZC[1]|, ZC|2] y ZC]3], respectivamente).
La linea punteada es una guia para indicar la posicién espectral del modo 6ptico, que a
medida que se desplaza el spot sobre la muestra cambia entre 10 y 60 cm™!. Notar que la
amplificacion selectiva de la emision de fonones se logra cuando el modo 6ptico pasa por
esas energias, en particular, los picos a 17.3 cm™! (que corresponde a ZC|[1]), y 34.5 cm™!
(correspondiente a ZC|2|) presentan un méaximo. Notar también la presencia de oscilaciones

entre las bandas prohibidas.

Es posible hacer uso de la dispersiéon angular de una microcavidad éptica para ampli-
ficar adicionalmente la secciéon eficaz Raman. Cambiando el angulo de incidencia es posible
sintonizar el modo de cavidad con la energia del fotén incidente, logrando una resonancia
entrante. A esta condicién en que tanto el fotén incidente como el dispersado se encuentran
en resonancia con el modo de la microcavidad se la denomina doble resonancia 6ptica o
simplemente DRO [3, 27, 110, 147|. De esta manera, debido a la amplificacién resonante
del campo eléctrico se produce una amplificaciéon de las sefiales Raman que resulta aproxi-
madamente proporcional a |E[* (veése ec. 5.7). Asimismo, dado el caracter estacionario del
campo eléctrico dentro del espaciador de la microcavidad, se tiene acceso a las componentes
BS y F'S simultaneamente. La linea gruesa en la Fig. 5.7 corresponde a la condicién de DRO

1 asociado a los fonones acts-

que maximiza la intensidad del pico localizado a ~17.3 cm™
ticos confinados en el primer minigap del centro de la zona de Brillouin (CM). Para esto
se elige un angulo de incidencia de aproximadamente 15 grados, y una energia del laser
de 1.521 eV 6 815 nm. Notar como el pico CM se amplifica cuando se logra la condicion

de DRO, alcanzando un maximo. Eligiendo adecuadamente una combinacién de posicién
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y angulo de incidencia se puede lograr la condicion de DRO para maximizar diferentes
bandas espectrales [110, 147].

En el panel a de la Fig. 5.10, se presentan los espectros experimentales (E) y simulados
(S) tomados a temperatura ambiente y con un laser de 1.521 €V (815 nm). Las curvas expe-
rimentales corresponden a dos condiciones de DRO: maximizando la senal en ZC[1] y en
ZC|3] respectivamente. Las simulaciones fueron realizadas utilizando el modelo fotoeléstico,
considerando una estructura nominal, y asumiendo que tanto el campo electromagnético
incidente como el dispersado tienen la misma distribucién espacial dada por la ec. 5.6. El
espectro simulado fue convolucionado con una distribucién gaussiana para tener en cuenta
los efectos de resolucion experimental limitada (0.4 cm ™). Notar que los picos relacionados
con ZE[1], ZC[1], ZE|2], ZC|2], y ZC]3| pueden observarse claramente. Los paneles b y ¢ de
la misma figura presentan los espectros tomados en alta resolucion correspondientes a las
bandas energéticas alrededor de ZC|[1| y ZC|2] respectivamente. En el espectro mostrado en
la Fig. 5.10b se puede identificar un pico intenso correspondiente al modo de cavidad CM,

y oscilaciones laterales relacionadas con efectos de tamano finito [148]. Los picos observa-
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Figura 5.10: Panel a: Espectros Raman experimentales (E) y simulado (S). Las
curvas experimentales corresponden a dos condiciones de doble resonancia 6ptica
diferentes (angulo de incidencia y posicion sobre la muestra diferentes) tomados a
temperatura ambiente y con un laser fijo a 815 nm. El espectro simulado fue convolu-
cionado con una distribucién gaussiana para tener en cuenta la resoluciéon experimen-
tal con que fue tomado el espectro (0.4 cm™!), y multiplicado convenientemente para
aproximar la intensidad experimental. Los paneles b y ¢ muestran un detalle de las
regiones espectrales correspondientes al primer y segundo minigap en el centro de la

zona Brillouin, medidos con una resolucién de 0.15 cm ™!,
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dos entre Osc y CM provienen de contribuciones de toda la estructura actstica, y son el
producto de interferencias entre picos normalmente observables en geometrias BS y FS sin
confinamiento 6ptico. Debe senalarse que estos modos no tienen una simetria definida. El
espectro mostrado en la Fig. 5.10c presenta cuatro picos principales ademas de oscilaciones
laterales. De estos cuatro picos principales, los dos picos exteriores son normalmente ob-
servables en BS, y los dos interiores corresponden al pico FS dividido como resultado de
una interferencia entre los dos espejos actsticos [149]|. Todas estas caracteristicas son bien
reproducidas por las simulaciones mostradas en la Fig. 5.10. Como se indicé previamente,
en ZC[2] no hay un modo confinado. La tension asociada a los modos actsticos en esta
banda de energia es impar en el espaciador actstico, por lo que todas las contribuciones
a la senal Raman provienen de las superredes. De esta manera, el CM es principalmente
sensible a la interaccién electréon-fonén en el espaciador actistico, mientras que los modos
en ZC|2] son sensibles s6lo a las interacciones en los espejos acusticos.

La observacion de los picos relacionados con ZE y las oscilaciones en la Fig. 5.10a se
atribuyen a una resonancia excitonica. En la siguiente seccién se presentard un anélisis
de la amplificaciéon del CM y otras caracteristicas debidas a esta resonancia exciténica,

siempre manteniendo la condicién de doble resonancia 6ptica.

5.2.3. Raman resonante con un estado exciténico

Para estudiar los efectos de la resonancia exciténica, se realizaron experimentos de dis-
persion Raman cambiando la longitud de onda del laser entre 765 nm y 800 nm, siempre
conservando la condicién de doble resonancia 6ptica desplazando el spot sobre la mues-
tra. En todos los casos, la energia del laser estd por debajo de cualquier absorcién en la
nanocavidad actstica. El limite de 765 nm en el modo 6ptico de cavidad corresponde al
borde de la muestra (extremo en donde la estructura es mas angosta). Con el fin de reducir
el fondo de fotoluminiscencia proveniente del espaciador acustico, todos los experimentos
en esta seccién fueron realizados a una temperatura de 80 K. En una primera serie de expe-
rimentos, la condiciéon de DRO se sintoniz6é para maximizar CM (como en la Fig. 5.10Db).
El panel b de la Fig. 5.11 muestra los espectros Raman experimentales (picos finos sobre
un fondo de luminiscencia proveniente del sustrato de GaAs, filtrado por la microcavidad
Optica) en funcion de la longitud de onda del laser incidente. Este fondo de luminiscencia
se encuentra indicado para uno de los espectros en gris. Notar que a medida que el laser
se aproxima a la transicion electronica del espaciador actustico (~ 735 nm), los espectros
Raman aumentan su intensidad. Una segunda serie de experimentos se realiz6 ubicando
la condicién de DRO en ZC|2| (panel ¢ de la Fig. 5.11). A diferencia de lo que sucede con
CM, los picos asociados a ZC|2| presentan una intensidad practicamente constante. Esto
estd en acuerdo con el hecho de que estos modos son independientes de la condicién reso-
nante en el espaciador. Los cuadros interiores en la Fig. 5.11c muestran un espectro Raman
como fue medido (izquierda), con el fondo de luminiscencia indicado en gris, y el espectro
Raman luego de sustraer este fondo (derecha). En el panel a de la Fig. 5.11 se grafican las
intensidades del CM (cuadrados) y de los picos de ZC[2] a 35 cm™! (circulos) en funcién

de la longitud de onda del laser incidente. Claramente el CM se amplifica selectivamente



5.2 Dispersion Raman resonante en microcavidades 6pticas 149

respecto de los modos ZC|2|. Se observa una variacion suave de la intensidad de los picos
de ZC|2], que puede atribuirse a un comportamiento resonante con la transicion electronica

mas lejana de las capas que forman los espejos actsticos (a ~650 nm).
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Figura 5.11: Panel a: intensidad en funcion de la longitud de onda del laser obtenida
de los espectros en los paneles b y ¢ del modo de cavidad (cuadrados negros) y de
los picos de la region del segundo minigap en el centro de zona (circulos). Paneles
b y c: espectros Raman en funcion de la longitud de onda del laser en condiciéon de
doble resonancia 6ptica para el CM y ZC|2], respectivamente (medidos a temperatura
ambiente). Las zonas grises indican el fondo de fotoluminiscencia. El cuadro interior

muestra un detalle de un espectro con y sin este fondo.

La Fig. 5.12 muestra el detalle de los espectros Raman medidos con diferentes longi-
tudes de onda (indicadas a la izquierda), para una condicion de DRO centrada en CM
(panel superior) y en ZC|2] (panel inferior). En el panel superior puede observarse como
el pico de cavidad es amplificado cuando el laser se aproxima a la resonancia exciténica
en la cavidad acustica. Asimismo, pueden senalarse dos caracteristicas adicionales de la
resonancia excitonica. En primer lugar, del lado izquierdo del CM (energias mas bajas),
oscilaciones similares a las observadas por efecto de tamano finito se amplifican resonan-
temente (indicadas como Osc. en la Fig. 5.10); en segundo lugar, picos localizados en el
borde la zona de Brillouin a 9.3 y 26.8 cm™! (ZE[1] y ZE|[2], respectivamente) aparecen
cuando el laser se aproxima a la energia del nivel electréonico del espaciador de la cavidad
acustica. Como se mostrara a continuacion, la amplificacion del modo de cavidad CM con
respecto a las senales ZC|2|, junto con la observacion del resto de las estructuras son una
clara manifestacion de la modulaciéon de las propiedades elésticas en la muestra, combinada
con una excitaciéon resonante selectivamente localizada en el espaciador de la nanocavidad.

El espectro en la region de ZC|2] mostrado en el panel inferior de la Fig. 5.12 se caracteriza
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Figura 5.12: Espectros Raman medidos en funcion de la longitud de onda del laser
para el CM (panel superior) y los modos ZC|[2] (panel inferior) a 80 K. ZE, CM y ZC
denominan los modos de borde de zona, de cavidad y de centro de zona de Brillouin

respectivamente.

por la presencia de cuatro picos con una intensidad que es practicamente independiente
de la longitud de onda del laser. A diferencia del espectro mostrado en la Fig. 5.10, estos
espectros fueron tomados con menor resoluciéon y el pico FS no se observa totalmente des-
doblado. Asimismo, pueden notarse oscilaciones laterales en el lado de bajas energias del

espectro.

Para describir el comportamiento de los espectros a medida que se sintoniza la energia
del laser con la transicion electrénica del espaciador aciistico, se realizaron simulaciones
utilizando un modelo fotoeléstico (ecs. 2.36 y 5.7). Los experimentos resonantes se simulan
cambiando el valor de la constante fotoeldstica en la capa correspondiente al espaciador
de la cavidad actistica que esta siendo resonantemente excitada. En este caso, se utilizé un
mismo valor para todas las capas de GaAs, excepto para el espaciador acustico en el que

este valor se multiplica por un factor n.

La Fig. 5.13 presenta los espectros Raman simulados en funcién de la constante fo-
toelastica del espaciador actustico. A la izquierda se indica el valor del factor n utilizado
para calcular cada espectro. En el panel superior (inferior) se muestra el comportamiento

de CM (ZCJ2]), siempre en la condicién de DRO. De las simulaciones deben destacarse los
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Figura 5.13: Espectros Raman calculados en funcién de la constante fotoelastica
del espaciador actstico. A la izquierda, los ntimeros indican el factor por el cual la
constante fotoelastica nominal fue multiplicada. ZE, CM y ZC denominan los modos

de borde de zona, de cavidad y de centro de zona de Brillouin respectivamente.

siguientes resultados: 1) la intensidad del pico correspondiente al modo confinado actustico
aumenta cuando el factor n se incrementa; su intensidad relativa respecto a otros picos y
oscilaciones cercanas también aumenta. 2) La forma general del espectro cambia: por un
lado los picos ubicados a 7.0 y 26.0 cm~! (ZE[1] y ZE[2]) se vuelven observables; por otro
lado, aparecen fuertes oscilaciones entre los minigaps. Y 3) la intensidad de los picos en
la region de ZC|2] es practicamente independiente del factor n. Esto es claro cuando se
compara el comportamiento de ZE|[2] y ZE[3| con ZC|2| en el panel inferior de la Fig. 5.13.
Esto puede explicarse a partir de las simulaciones, considerando que du/dz es impar para
ZC|2] en la capa central de la cavidad acustica. Por el contrario, para el modo de cavi-
dad CM, Ju/0z es par en la estructura, y ademéas se encuentra concentrado en la capa

resonantemente excitada (véase Fig. 5.8).

La excitacién resonante, o de manera equivalente, el aumento del valor de la contribu-
cion fotoelastica del espaciador actstico produce una excitacion selectiva del modo CM.
Esta excitacion espacialmente localizada permite, ademas, la observacion de los picos rela-
cionados con ZE, que no son observables bajo una excitacién no-resonante debido a la regla
de selecciéon de ¢ discutida en la sec. 2.39. Al hacer la excitacion resonante, esta regla no

se cumple ya que se rompe la cuasi-periodicidad de la muestra. Asimismo, las oscilaciones
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relacionadas con efectos de tamano finito [148] también son resonantemente amplificadas;
su niimero e intensidad relativa estan determinados por el ntimero de periodos y materiales
que conforman los espejos actsticos. En la simulaciéon mostrada en la Fig. 5.10 se utilizé un
factor n =4.0 para el espaciador de la nanocavidad acustica. El acuerdo entre experimen-
tos y simulaciones es notable, y las principales caracteristicas espectrales son reproducidas:
oscilaciones laterales, picos en borde de zona, modos de cavidad, modos laterales, y picos
asociados a ZC[2|. Sin embargo, cabe mencionar que las oscilaciones en el lado de al-
tas energias del CM presentes en las simulaciones no fueron observadas en los espectros
experimentales tomados a bajas temperaturas (Fig. 5.12); a temperatura ambiente, por el
contrario, se pueden observar oscilaciones a ambos costados del CM, en acuerdo con las

simulaciones usando el modelo fotoelastico.

5.3. Generacion coherente de fonones aciisticos en microcavi-

dades 6pticas

En la seccién anterior se mostré como las cavidades 6pticas pueden utilizarse para am-
plificar la generacion incoherente, espontanea, de fonones actisticos en procesos Raman.
Esta seccion se centra en una aplicacién no investigada atun, la utilizacién de microcavi-
dades Opticas para la amplificacién de la generacién coherente de fonones actsticos. Su
potencial para la realizacién de una fuente monocromaética de fonones actsticos de ultra
alta frecuencia (rango GHz-THz), no ha sido atn reportado en la literatura. En la seccion
anterior se analizaron los cambios en las reglas de seleccion Raman debidos al caracter
estacionario del campo eléctrico dentro de la cavidad, y se estudiaron los efectos de la
amplificacién de las sefiales debidos a la amplificacién del campo eléctrico dentro del es-
paciador 6ptico y a la resonancia electrénica con un pozo cuéntico. Asimismo, el acuerdo
obtenido entre experimentos y la simulaciones permiti6 validar los métodos de célculo para
las condiciones antes mencionadas usando un modelo fotoelastico. Esta seccién tiene co-
mo objetivo introducir las ideas de confinamiento 6ptico en experimentos de generaciéon
de fonones aciisticos coherentes mediante laseres ultrarrapidos, y explicar las implicancias
en los mecanismos de generacién y deteccion de estas vibraciones, extendiendo las ideas
previamente expuestas en el contexto de la dispersiéon Raman.

En esta secciéon se presentaran los conceptos fundamentales sobre la generacion y detec-
cion de fonones acusticos coherentes en resonadores para luz e hipersonido. Se analizaran
tanto los cambios en las reglas de seleccion de ambos mecanismos, como asi también las

condiciones 6ptimas de amplificaciéon que se pueden lograr en estos sistemas.

5.3.1. Modelo de generacion y deteccién en microcavidades 6pticas

En este apartado se desarrollardn los modelos que tienen en cuenta el confinamiento
Optico en los procesos de generacion y deteccion de fonones actsticos coherentes. La muestra
modelo sobre la que se analizaréan los resultados teéricos consiste en una microcavidad
optica formada por dos espejos encerrando un espaciador (ver el esquema mostrado en

la Fig. 5.14). El espejo 6ptico superior (inferior) estda formado por 10 (14) periodos de



5.3 Generacion coherente de fonones acuisticos en microcavidades 6pticas 153

Alp2GapgAs/AlAs de 61.95/71.79 nm. El espaciador A de la cavidad 6ptica esta constituido
por una superred de 24.5 periodos de GaAs/AlAs de 7.25/2.86 nm. La cavidad optica

presenta un modo confinado a 850 nm.
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Figura 5.14: Esquema de la estructura de la microcavidad optica. Una superred

acttiia como espaciador del resonador éptico.

La simulacién de los mecanismos de generacién y detecciéon puede realizarse tanto en el
dominio temporal, como en el dominio espectral. En el dominio temporal, la reflectividad

optica se puede calcular aplicando los siguientes pasos:

1. Se define la muestra sobre la que se realizan las simulaciones.
2. Se calcula la reflectividad éptica no perturbada |ro|.
3. Se calcula u(t), la evolucion temporal de una determinada distribucion de fonones.

4. Se determina el cambio en el indice de refraccion en cada punto An(z,t) ~ %M

2ng
(ver ecs. 2.33 y 2.78)

5. Teniendo en cuenta el nuevo indice de refraccion n,(z,t) = no(z)+An(z,t), se calcula
la reflectividad |r(t)|?.

6. Se evaltia AR(t) = |ro|? — |r(t)|?.
7. Se calcula AR(w) como la transformada de Fourier de R(t).

De manera equivalente, el calculo puede realizarse directamente en el dominio espectral,

con el consecuente ahorro en el tiempo de calculo, segtin el siguiente algoritmo:

1. Se define la muestra sobre la que se realizan las simulaciones.

2. Se calcula |rg].

Ou(z,w)

3. Se considera la deformaciéon =47~ correspondiente a un dado fonén de frecuencia

w.
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4. Se determina el cambio en el indice de refracciéon en cada punto An(z,w) ~ 8”52’“)) ggfo)
(ver ecs. 2.33 y 2.78).

5. Teniendo en cuenta el nuevo indice de refraccion n,(z,w) = ng(z) + An(z,w), se

calcula la reflectividad |r(w)|?.

6. Se evaltia AR(w) = ||ro|? — |r(w)[?|.

En ambos procedimientos es posible considerar una distribucién inicial de fonones ar-
bitraria (blanca, un pulso gaussiano, etc...), o considerar directamente la distribucion de
fonones generados segin un mecanismo dado (e.g. fotoelastico, Sec. 2.4.1). En todas las
simulaciones presentadas en este apartado se considera que las constantes fotoelasticas en
los espejos Opticos son despreciables, es decir, que las tinicas contribuciones tanto para el
proceso de generacién como para el de deteccion provienen de la superred GaAs/AlAs.
Esto es porque la constante fotoelastica resulta fuertemente dependiente de la energia del
laser, y lejos de las transiciones electréonicas resulta despreciable. La condicién se cumple
para los materiales que forman los espejos 6pticos, cuyos gaps electronicos se encuentran
en la regiéon visible del espectro electromagnético. Por otro lado, se supone que tanto el
pump como el probe son monocromaticos.

En primer lugar se analizara la generaciéon de fonones actisticos en un sistema con
confinamiento 6ptico. Para ello se calcula el espectro de generaciéon segiin la ec. 2.67. En la
Fig. 5.15 se muestra la amplitud del espectro generado en funcién de la longitud de onda del
laser pump, y de la frecuencia de los fonones actusticos fotogenerados. Regiones més oscuras
implican mayores amplitudes. En el panel superior se muestra la reflectividad optica de la
estructura en donde se puede distinguir claramente el modo confinado a 850 nm, y una
banda de alta reflectividad entre 860 y 920 nm. En el panel de la izquierda se muestra la

reflectividad acustica calculada considerando la superred inmersa en un medio GaAs. Como
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Figura 5.15: Amplitud del espectro generado en funcion de la longitud de onda
del laser y de la energia de los fonones actsticos. Panel superior: reflectividad optica
de la muestra. Panel izquierdo: reflectividad acustica (linea gruesa) y espectro de
generacion calculado para una longitud de onda del laser A=850 nm.
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referencia se incluye en gris el espectro de generacion calculado sobre la misma estructura
para la condicion de resonancia 6ptica (A=850 nm). De esta figura deben remarcarse tres
puntos importantes: i) El méximo de la senal generada se obtiene cuando el laser se acopla
con el modo de cavidad; ii) El espectro generado, no solo consiste en excitaciones de
centro de zona (con ¢ = 0 a ~0.48 THz, indicado con FS en la figura), sino que por el
contrario se observan picos relacionados con g ~ 2k a ~0.45 y 0.53 THz (indicados con
BS); y iii) Entre 920 y 1000 nm, donde la reflectividad varia fuertemente con la longitud de
onda, se pueden distinguir varias senales tenues con intensidades relativas que varian con
la longitud de onda. En una superred sin confinamiento 6ptico el espectro de generacion
s6lo esta formado por excitaciones con ¢ = 0 y su intensidad resulta independiente de la

longitud de onda del laser (despreciando los efectos de las resonancias electronicas).
De esta manera, es posible afirmar que la amplitud de generaciéon presentard un maximo
)

cuando el laser se acopla con el modo 6ptico de la cavidad. Esto es claro observando la

ec. 2.67, en donde aparece un término asociado a la intensidad del campo eléctrico (| Fp|?).
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Figura 5.16: Generacion de fonones actsticos coherentes en una microcavidad 6p-
tica. Paneles superiores: reflectividad optica, paneles centrales: intensidad del campo
eléctrico. Paneles inferiores: amplitud del espectro generado considerando fonones
acustico con q=0 considerando una constante fotoelastica real (curva negra) y una
imaginaria (curva gris). La curva gris fue desplazada verticalmente para mayor clari-

dad. Derecha: detalle en la regiéon del modo éptico de cavidad.
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En una cavidad éptica, el campo eléctrico en el espaciador es maximo para la energia del
modo confinado. En la Fig. 5.16 se comparan la reflectividad 6ptica (panel superior), la
intensidad del campo eléctrico en el centro de la microcavidad (panel central) y la amplitud
del espectro generado para fonones con ¢ = 0 (panel inferior). En los paneles de la derecha
se muestra un detalle de las mismas curvas en la regiéon del modo 6ptico de cavidad. En
el panel inferior se muestra en gris la amplitud de espectro generado si se considera en las
capas de GaAs una constante fotoelastica imaginaria pura (desplazado verticalmente para
mayor claridad). Al igual que en el caso de una constante fotoeléastica real, la curva replica
la intensidad del campo eléctrico en la cavidad, presentando un nico méximo que coincide

con el centro del modo 6ptico.

El proceso de generaciéon de fonones coherentes en una microcavidad éptica es cualitati-
vamente diferente al proceso de deteccién. A continuaciéon se estudia en detalle el mecanis-
mo de deteccién en una microcavidad 6ptica. Para ello se considera un espectro blanco de
fonones actsticos, y se calcula la reflectividad en funcién de la longitud de onda del probe.
En la Fig. 5.17 se muestra el mapa de amplitudes del espectro detectado. Regiones mas
oscuras representan mayores amplitudes. En el panel superior se muestra la reflectividad
de la microcavidad, y en el panel de la izquierda la reflectividad acustica (linea gruesa)
de la superred, y un espectro de detecciéon calculado para una longitud de onda del probe
A=851.6 nm (linea gris), correspondiente a uno de los maximos de la senal. Observando el
mapa de amplitudes, se puede notar que: i) existen dos bandas oscuras alrededor de 850 nm
donde el espectro detectado presenta una amplitud maxima, y una banda con intensidad
nula entre estas dos regiones; ii) se observa un pico intenso a 0.48 THz, correspondiente a
una excitacion con ¢ = 0; y iii) entre 920 y 1000 nm se observan una serie de senales tenues
asociadas a fonones con ¢ = 0 y ¢ = 2k cuyas intensidades relativas varian fuertemente

con la longitud de onda.

L 05 0.0 840 860 880 900 920 940 960 980 1000
Ref. acustica Longitud de onda (nm)

Figura 5.17: Amplitud del espectro detectado en funcién de la longitud de onda del
laser y de la energfa de los fonones actisticos. Panel superior: reflectividad optica de la
muestra. Panel izquierdo: reflectividad acustica (linea gruesa) y espectro de deteccion

calculado para una longitud de onda del laser A=851.6 nm.
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La presencia de los dos maximos alrededor del modo 6ptico de cavidad puede expli-
carse considerando que, segiin el modelo fotoelastico implementado, los fonones actisticos
de frecuencia w modulan el indice de refracciéon del espaciador de la microcavidad 6ptica.
Esta variaciéon en el indice de refraccién produce un cambio en la curva de reflectividad
con la misma frecuencia, que a primer orden de aproximaciones se traduce en un desplaza-
miento del modo de cavidad alrededor de su posiciéon nominal. En el modelo de deteccion
estudiado se evaliia esta variacion en funcion de la longitud de onda. Un cambio diferencial
en el indice de refraccion (o de manera equivalente en el espesor del espaciador 6ptico)
induce un cambio diferencial en la posiciéon del modo. Este movimiento producira cambios
mas importantes en regiones espectrales donde la cavidad presente mayores variaciones de
reflectividad. En otras palabras, el centro del modo 6ptico, es practicamente insensible a
cambios diferenciales en el indice de refraccién, mientras que en los bordes del modo, donde
la reflectividad varia fuertemente, el sistema presentara su sensibilidad méxima.

Una forma directa de analizar la sensibilidad del sistema es evaluando la derivada

de la reflectividad. En la Fig. 5.18 se muestran la curva de reflectividad optica (paneles

Reflectividad
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Figura 5.18: Deteccion de fonones actsticos coherentes en una microcavidad 6p-
tica. Paneles superiores: reflectividad 6ptica, paneles centrales: valor absoluto de la
derivada de la reflectividad. Paneles inferiores: amplitud del espectro detectado con-
siderando fonones actistico con q=0 y una constante fotoelastica real (curva negra) o

una imaginaria (curva gris). Derecha: detalle en la region del modo 6ptico de cavidad.
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superiores), el valor absoluto de la derivada de la reflectividad (paneles centrales) y la
amplitud de los espectros detectados para un fonén actstico ¢ = 0 (paneles inferiores).
En negro (gris) se muestra el espectro de deteccion simulado considerando una constan-
te fotoelastica en el GaAs real (imaginaria). En los paneles de la derecha se muestra un
detalle alrededor del modo 6ptico de cavidad. Observando la curva negra, puede notarse
que replica el comportamiento general del valor absoluto de la derivada de la reflectividad,
presentando dos méaximos alrededor del modo 6ptico, y un cero exactamente en el centro.
Por el contrario, la curva gris, correspondiente una constante fotoelastica del GaAs imag-
inaria, presenta tres maximos en lugar de dos. Ademas, en la regiéon entre 900 y 1000 nm
puede notarse que cada méaximo de la curva negra se corresponde con un minimo de la
curva gris, y viceversa. En el panel de la derecha puede verse que uno de los méximos de la
curva gris practicamente coincide con el centro del modo de cavidad. Observando estos dos
ejemplos (p real e imaginario) es claro que la respuesta de la microcavidad es fuertemente
dependiente de la naturaleza de las constantes fotoelésticas de los materiales que forman

el espaciador 6ptico.

En la Fig. 5.19 se muestra la amplitud de los espectros de deteccién en el entorno del
modo 6ptico de cavidad considerando una constante fotoeléastica del GaAs real pura (curva
superior), compleja (curva central) e imaginaria pura (curva inferior). Las lineas verticales
indican las posiciones del modo de cavidad, y de los méximos del valor absoluto de la
derivada de la reflectividad. Observando la curva correspondiente al caso de la constante
fotoelastica real pura, se pueden distinguir dos méximos que coinciden con los méximos
del valor absoluto de la derivada de la reflectividad. Para la longitud de onda A=850 nm
aparece un cero absoluto, es decir que para el laser en resonancia con el modo 6ptico de

cavidad no se detecta ninguna senal, a pesar de que la intensidad del campo eléctrico es
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Figura 5.19: Deteccion de fonones actisticos coherentes en una microcavidad optica.
Panel superior: reflectividad 6ptica en el entorno del modo 6ptico de cavidad. Panel
inferior: amplitud del espectro detectado considerando fonones acustico con q=0 y
una constante fotoelastica real (curva superior), compleja (curva central) e imaginaria
(curva inferior). Las curvas fueron desplazadas verticalmente para mayor claridad. Las
lineas verticales indican las posiciones del modo de cavidad, y de los maximos del valor
absoluto de la derivada de la reflectividad.
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méxima en este punto. En el caso de la constante fotoelastica imaginaria pura se distinguen
tres maximos. Uno de los méaximos estd practicamente centrado en el modo de cavidad,
mientras que los otros dos son més intensos y se encuentran mas separados que en el caso
de la constante real pura. Asimismo, pueden observarse dos ceros que delimitan el maximo
central. Una constante fotoelastica con partes real e imaginaria se traduce en una respuesta
espectral méas complicada, e intermedia entre los casos anteriores. Cambiando la relacién
entre las partes real e imaginaria de la constantes fotoelasticas de los materiales que forman
el espaciador de la microcavidad 6ptica, es posible, entonces, cambiar las posiciones de los
maximos y los ceros en el espectro de deteccion.

Para realizar las simulaciones se consideré que el laser es monocromatico. Si se tiene
en cuenta el ancho espectral del pulso, en el caso de la constante fotoelastica real, también
se obtiene un cero en el centro del modo 6ptico de cavidad. Esto se debe a que la funcién
[70(A)]? —|r(w, A)|? es impar respecto al centro del modo éptico. Al realizar una convolucion
gaussiana con el ancho de los pulsos del léser, se conserva la paridad, obteniéndose nueva-
mente un cero en el centro del modo 6ptico. En los casos en que las constantes fotoeléasticas
no son reales puras, el analisis se vuelve mas complejo, y la aparicion de los ceros (y su
eventual posicion) depende del ancho de los pulsos del laser.

Al igual que en los procesos Raman, la presencia de la microcavidad 6ptica modifica las
reglas de seleccion de los procesos de generacion y deteccion de fonones actusticos coherentes.
En el panel central (inferior) de la Fig. 5.20 se muestra la intensidad del espectro de
generacion (deteccion) considerando coeficientes fotoelasticos reales y fonones de 498.7 GHz
en negro y 531.2 GHz en azul, con g =~ 2k y q =~ 0, respectivamente. En el panel superior se
presenta la reflectividad 6ptica calculada. Para facilitar la comparacion entre los dos casos,
las curvas fueron normalizadas por el maximo valor alcanzado en el entorno del modo
optico confinado. Entre 880 y 1000 nm, se muestra un detalle amplificado de las curvas.

En el caso de la generacion (panel central), puede observarse que para ambas frecuencias
se alcanza la méaxima amplitud en el centro del modo 6ptico de cavidad. Entre 880 y
1000 nm, la curva azul presenta maximos en los minimos de reflectividad; en esos minimos
hay mayor densidad de estados 6pticos, y por lo tanto una amplificaciéon parcial del campo
electromagnético local. Los maximos en la curva negra (¢ ~ 2k) se ubican aproximadamente
en las mismas posiciones. Cabe mencionar que en una superred sin cavidad optica, la
generacion solo es efectiva para ¢ ~ 0 y resulta independiente de la longitud de onda.
Para el proceso de deteccion (panel inferior), en la region del modo 6ptico de cavidad, las
curvas presentan un comportamiento idéntico entre si, y alcanzan dos méaximos. Entre 880
y 1000 nm, para el fonéon de ¢ ~ 0 (curva azul) se distinguen cuatro ceros, mientras que
para el caso g &~ 2k (curva negra) solo se observan dos. Para una superred sin confinamiento
optico, el proceso de deteccion es sensible a fonones con ¢ &~ 2k, y resulta independiente
de la longitud de onda. En resumen, el caracter estacionario del campo eléctrico dentro
del espaciador de la microcavidad no s6lo amplifica las senales en el entorno del modo
Optico, sino que permite la generacion (y deteccion) de fonones con ¢ = 0y ¢ = 2k
simultaneamente. Esto resulta en una amplificacién adicional respecto al caso en que el
espectro de generacion y el de deteccion no coinciden (por ejemplo en una superred).

Se ha visto como la cavidad 6ptica modifica intrinsecamente los espectros de generacion
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Figura 5.20: Reglas de seleccion para la generaciéon y deteccion y deteccion de
fonones acusticos coherentes. Panel superior: reflectividad 6ptica, panel central: am-
plitud de los espectros de generacion. Panel inferior: amplitud de los espectros de de-
teccion. Las curvas negras (azules) corresponden a un fonén de frecuencia 498.7 GHz
(531.2 GHz) con ¢ ~ 2k (g =~ 0).

y detecciéon tanto cualitativamente como cuantitativamente. Cuando el laser se acopla con
la microcavidad Optica se establece una onda estacionaria, que modifica los fonones que
pueden ser creados. La amplificacién en el proceso de generacion es proporcional a la am-
plificacion del campo eléctrico que puede lograrse en el centro de la cavidad 6ptica. Para la
estructura considerada se obtuvo un factor de amplificacién ~20 para el proceso de gene-
racion de un fonén g ~ 0, comparando la amplitud del espectro generado por una superred
idéntica a la que forma el espaciador 6ptico de la microcavidad, pero sin DBRs. Por otra
parte, la amplificacion en el proceso de deteccion, considerando constantes fotoelédsticas
reales, estd dada por la derivada de la curva de reflectividad respecto a la energia. El valor
de esta derivada aumentara al aumentar la finesse de la cavidad. Nuevamente, comparando
la senales de detecciéon calculadas para la superred con y sin confinamiento 6éptico para un
fonén con g = 2k, se obtuvo un factor de amplificacién méaximo de ~80. En experimentos
de generaciéon y deteccidon coherente de fonones acusticos de alta frecuencia, se requieren
pulsos de femtosegundos [81]. Por lo tanto, la finesse de la cavidad optica debe ser reduci-
da respecto de los valores usuales utilizados para experimentos de dispersion Raman, para

permitir que el pulso ldser incidente se acople con la cavidad sin ser filtrado espectralmente.
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De esta manera, la maxima amplificacién posible en una cavidad 6ptica se veré limitada
por el maximo ancho temporal del pulso de excitacion.

En las siguientes secciones se presentaran los estudios experimentales de generaciéon
coherente de fonones actusticos en microcavidades 6pticas que evidenciaran por un lado el
rol del confinamiento foténico en el cambio de las reglas de seleccion (Sec. 5.3.2) y por

otro, la amplificacion de las sefiales (Secs. 5.3.3 y 5.3.4).

5.3.2. Reglas de seleccién para la generacion coherente de fonones aciis-

ticos en una cavidad 6ptica

En esta secciéon se estudiara experimentalmente una cavidad éptica asimétrica limitada
por un DBR de 30 periodos de GaAlAs/AlAs de 53.3/62.3 nm de un lado, y por aire del otro
(ver Fig. 5.21). El contraste en los indices de refraccion entre el aire y el GaAs induce un
coeficiente de reflexién de aproximadamente 0.3 en la superficie de la muestra. Un céalculo
de la reflectividad optica de la muestra sin considerar los efectos de absorcion (utilizando
indices de refraccion reales para todos los materiales) se muestra en la Fig. 5.22 con linea
gruesa. La reflectividad es esencialmente constante y aproximadamente 1 para energias
mayores a 1.602 eV. Dada la asimetria de la microcavidad 6ptica, el modo en la energia de
resonancia (1.680 eV) es ancho, y alcanza una reflectividad minima de 0.998 (no se muestra
en la figura). A pesar de que la reflectividad varia poco a lo largo de todo el stop-band
optico, el campo eléctrico tiene su méximo bien definido en la condicién de resonancia. Con
esta cavidad asimétrica con un factor de calidad @@ = 42, se logra un factor de amplificacién
significante, sin filtrar las componentes espectrales del pulso incidente. El espaciador de la
cavidad (de espesor \) esta formado por la estructura en la que se generaran y detectaran
los fonones actsticos. Esta estructura consiste en una nanocavidad actstica (@ = 320) que
a su vez estd formada por dos SRs de 12 periodos de GaAs/AlAs (6.1/2.4 nm) que actian
como espejos encerrando un espaciador de GaAs de 12.2 nm de espesor (3A/2), con una

frecuencia de resonancia de 0.59 THz [3].
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Figura 5.21: Esquema de la estructura de la microcavidad optica. Una nanocavidad

actustica actiia como espaciador de una microcavidad 6ptica limitada por un DBR de

un lado y por aire del otro.
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Figura 5.22: Panel superior: reflectividad de la microcavidad éptica calculada (linea
negra) y medida (cuadrados). La curva roja es el espectro de fotoluminiscencia medi-
do a 80 K. En gris se muestra |E|* calculado para el modo 6ptico de cavidad (relativo
a |E|* transmitido en un medio semi-infinito de GaAs). Las cruces indican las inten-
sidades de los espectros Raman, normalizados para ajustar el |E|* a 1.59 eV. Panel
inferior: espectros de dispersion Raman medidos a 80 K para §=0°, variando la ener-
gia del laser entre 1.59 (abajo) y 1.6 eV (arriba). CM, BS y FS indican el modo
acustico de la nanocavidad, y picos asociados a ¢ = 2k y ¢ = 0 respectivamente. T es
el espectro Raman calculado en condicién de DRO.

En el panel superior de la Fig. 5.22 también se presenta el espectro de fotoluminiscencia
(curva roja) de la nanocavidad actstica medido a 80 K. El pico a 1.616 €V corresponde
a la transiciéon 6ptica fundamental de los espejos acusticos. Los cuadrados en la Fig. 5.22
corresponden a la reflectividad 6ptica medida con un laser de titanio-zafiro sintonizable,
también a 80 K. Notar el acuerdo con la curva teérica hasta 1.610 eV, donde el borde de

absorciéon de los espejos actsticos empieza a tomar importancia.

Para caracterizar vibracionalmente la muestra se realizaron experimentos de dispersién
Raman. En el panel inferior de la Fig. 5.22 se muestran los espectros Raman medidos en
una configuracion de backscattering (BS) a 80 K, y con una incidencia normal (~ 6 = 0°),
para un rango de energias del laser incidente entre 1.59 (abajo) y 1.61 eV (arriba). Estas
energias cubren el rango espectral desde el borde del espejo 6ptico hasta la energia del
exciton de los espejos acusticos. El espectro superior (en linea gruesa, e indicado con “T”)
es el espectro Raman calculado para la nanocavidad actustica dentro de la cavidad optica,
utilizando un modelo fotoelastico para la eficiencia Raman, y suponiendo una condiciéon de
DRO. Este espectro calculado permite realizar una asignaciéon de los picos presentes en los
diferentes espectros. Los dos picos principales ubicados a 0.55 y 0.585 THz corresponden a
un modo localizado en las SRs observable en geometria BS sin confinamiento 6ptico (BS),

y al modo de la nanocavidad (CM), respectivamente. Con el fin de poner en evidencia los
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efectos opticos de la cavidad y eliminar la contribucién resonante con el exciton de las SRs,
los espectros experimentales fueron normalizados por la intensidad del pico de 0.55 THz.
La observacion del modo de la nanocavidad acustica requiere una condicion de FS [3],
que en este experimento estd dado por el confinamiento del campo electromagnético en
la microcavidad 6ptica, y que produce la amplificacion del campo eléctrico. Notar ademas
la aparicién de una sefial a 0.565 THZ, que corresponde a una contribuciéon FS de los
espejos acusticos, también observable gracias a la presencia de la microcavidad 6ptica. La
intensidad Raman del pico CM en funcién de la energia del laser incidente se muestra en
la Fig. 5.22 con cruces. Puede observarse que sigue el comportamiento de |E[* (linea gris),

como se estudio en las Secs. 5.1 y 5.2.
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Figura 5.23: Reflectividad resuelta en tiempo medida en la microcavidad optica
con una energia de laser de 1.653 eV a 80 K. La senal fue filtrada para remover el
fondo correspondiente a la respuesta electronica del sistema. Cuadro interior: detalle
de la misma senal entre 70 y 140 ps donde se puede observar el caracter coherente de

las oscilaciones.

Habiendo establecido que la cavidad optica estd amplificando y confinando el campo
eléctrico, y con los picos Raman bien identificados, se realizaron experimentos de genera-
cién coherente de fonones actsticos con pulsos de luz ultra-rapidos. Los experimentos se
realizaron en configuracion de reflectometria, a 80 K, para diferentes energias del laser entre
1.59 v 1.653 eV, cubriendo la regién entre el borde del espejo y la energia del excitéon de los
espejos acusticos. En la Fig. 5.23 se muestra la reflectividad resuelta en tiempo medida con
una una energia de laser de 1.653 eV. A la senal se le aplico un filtro pasabanda entre 300 y
900 GHz para remover el fondo correspondiente a la respuesta electrénica del sistema. En el
cuadro interior se muestra un detalle de la senal entre 70 y 140 ps donde se puede observar
claramente el caracter coherente de las oscilaciones. Debajo de la energia del exciton de los
espejos fononicos (~1.616 €V), los espectros corresponden principalmente a la excitacion y
deteccion del modo de cavidad. La amplitud de las transformadas de Fourier en la regién
espectral correspondiente al modo de cavidad se puede observar en el panel superior de la
Fig. 5.24. Se fijaron los haces pump y probe para estar en incidencia practicamente normal
(0 = 0°). La amplitud del modo CM es amplificada por dos efectos simultaneos: la resonan-

cia electronica con los BRs, y por la amplificacion del campo eléctrico debido a los efectos
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de confinamiento. Para demostrar la influencia de estos tltimos en las reglas de seleccion,
y el efecto de la resonancia electrénica, se repitieron los experimentos pero con un angulo
de incidencia 6 ~ 65° (panel inferior). Para este angulo, el borde del stop-band 6ptico se
desplaza bien por arriba del excitéon, a 1.638 eV, y por lo tanto, toda la fenomenologia
de la generacion coherente de fonones acisticos en la region espectral estudiada queda
principalmente determinada por la resonancia de las constantes fotoelésticas, sin ninguna
contribucién apreciable de los efectos de confinamiento 6ptico. En este caso, y en total
contraste con lo observado en las mediciones realizadas en incidencia normal, las senales
son més débiles (las curvas fueron multiplicadas por un factor 6 para mostrar amplitudes
similares a las del panel superior). Los espectros se encuentran dominados por el pico BS a
0.545 THz. Este modo, de acuerdo a la teoria, es mas eficientemente detectado en ausencia

del confinamiento optico (veése Sec. 3.2.2).
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Figura 5.24: Transformadas de Fourier de la reflectividad resuelta en tiempo en la
region espectral alrededor del modo actistico de cavidad. Panel superior: experimentos
realizados en incidencia normal para diferentes longitudes de onda. Panel inferior:
experimentos realizados con un angulo de incidencia de aproximadamente 65° para
diferentes longitudes de onda. Los espectros en el panel inferior han sido multiplicados

por un factor 6 para mostrar amplitudes similares a las del panel superior.

En esta seccion se observd la modificacion de las reglas de seleccion en los espectros
detectados, de manera similar a lo que ocurre en el caso de la dispersién Raman. Asimismo
se observo el efecto de la resonancia con el nivel electréonico confinado en los pozos cuanticos
que forman los espejos actsticos. La existencia de este excitén no permite, sin embargo,

separar fuera de toda duda, la contribucién electromagnética en esta muestra.

5.3.3. Generaciéon coherente de fonones en condicion de resonancia
Optica
En el apartado anterior se estudié como cambian las caracteristicas espectrales de la

senial detectada variando la longitud de onda del laser a lo largo del borde del stop-band

optico. Se observo una amplificaciéon de las sefiales, pero debido a la presencia del excitén
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de los espejos acusticos, no fue posible separar las contribuciones de la resonancia electroni-
ca y de la amplificaciéon del campo eléctrico. A continuacién se presentan los resultados
experimentales de generacion coherente de fonones actusticos en condicién de resonancia
optica, es decir, sintonizando la longitud de onda del laser con el modo de cavidad, y fuera

de la condicién de resonancia exciténica.
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Figura 5.25: Esquema de la estructura de la microcavidad éptica. Una nanocavidad

acustica actiia como espaciador del resonador 6ptico.

Para estudiar la amplificaciéon de senales debida al confinamiento éptico se disend y
creci6 una muestra por MBE sobre un sustrato GaAs orientado en la direccion (001),
doblemente pulido. La estructura consiste en una microcavidad 6ptica cuyo espejo supe-
rior (inferior) esta formado por 3 (10) periodos de Alp2GaggAs/AlAs de 58.20/67.44 nm
como espesores nominales. Los espejos dpticos estan separados por un espaciador de espesor
6ptico nominal Az, con A,=800 nm. Esta cavidad presenta un modo 6ptico de aproxima-
damente 13 nm de ancho, que es del orden del ancho de un pulso del laser utilizado. El
espaciador de la microcavidad 6ptica esta formado por una nanocavidad acustica consti-
tuida por dos BR de 13 periodos de 6.15/2.43 nm de GaAs/AlAs (3)\;/4, A\s/4) cada uno.
Los espejos actsticos estan separados por un espaciador de 12.29 nm de GaAs (3Xs/2).
Debido a efectos de confinamiento electronico, la energia nominal del excitén en los es-
pejos acusticos se encuentra en ~765 nm, mientras que en el espaciador de la cavidad se
encuentra en ~799 nm. La muestra fue crecida con un gradiente lineal en los espesores de
manera que es posible cambiar la energia del modo éptico de cavidad, variando la posicién
del spot del laser. Esta caracteristica permite desplazar el modo de la microcavidad 6ptica
entre las transiciones de los espejos fonénicos y del espaciador actistico de la nanocavidad.

Se realizaron experimentos de dispersion Raman en condiciéon de doble resonancia 6p-
tica, a 80 K usando un laser continuo de titanio-zafiro con el fin de caracterizar los estados
vibracionales de la nanocavidad inmersa en la cavidad o6ptica, y de verificar los efectos
de confinamiento 6ptico. En la Fig. 5.26 se muestran en el panel superior la reflectividad
actstica calculada, y en el panel inferior, los espectros Raman medido (linea continua)
y calculado (linea de puntos) en condicién de doble resonancia 6ptica, con una longitud
de onda del laser A\=772 nm. Como se vera mas adelante, la longitud de onda del laser

corresponde a una energia que se localiza entre las transiciones electrénicas del espaciador,
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y de los pozos cuanticos que forman los espejos acusticos. En el espectro se pueden obser-
var claramente varios picos entre los que se destaca el modo actstico confinado (indicado
con un asterisco). Los picos laterales corresponden a modos normalmente observables en
geometrias BS y F'S. La presencia del modo de cavidad es un indicativo certero de que se
cumple la condicién de confinamiento de los fotones. El acuerdo general entre experimentos
y célculos es remarcable, poniendo en evidencia la alta calidad de la muestra estudiada y

la validez del modelo fotoelastico para la dispersion Raman.
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Figura 5.26: Panel superior: Reflectividad actstica calculada para la cavidad acts-
tica simple. Panel inferior: espectros de dispersion Raman en condiciéon de doble reso-
nancia 6ptica medido a 80 K (linea continua) y calculado usando un modelo fotoelés-
tico (linea punteada).

El resultado de un experimento de espectroscopia por excitacién de fotoluminiscencia
(PLE?) est4 asociado a las energias de absorcion 6ptica de la muestra estudiada [1]. El
experimento consiste en medir la intensidad de un dado pico de fotoluminiscencia (PL) al
variar continuamente la energia del laser utilizado como fuente de excitacion. La intensidad
de emision de PL presentard maximos cuando la energia del laser coincida con transiciones
electronicas de la muestra. Se realizaron experimentos de PLE sobre la microcavidad 6pti-
ca a 14 K, utilizando como fuente de excitaciéon un laser de titanio-zafiro. En la Fig. 5.27
se muestra el espectro de fotoluminiscencia (curva negra), en donde se pueden identificar
las emisiones de los BR y del espaciador de la cavidad actstica a 765 y 804 nm, respec-
tivamente. En rojo se muestra el espectro de PLE medido sobre el borde de la emisién
correspondiente al espaciador de la cavidad. En el espectro de PLE se pueden distinguir:
i) un pico asociado a la transicion de los BR; ii) un modo ancho, correspondiente al modo
optico de cavidad, en este caso la emision es amplificada debido a que el laser logra excitar
mas eficientemente la muestra cuando se acopla con el modo de la microcavidad; y iii)
los picos correspondientes a las transiciones el-lhl y el-hhl (indicadas como LH y HH

respectivamente). En la posicion de la muestra en la que se realizé la medicion de PLE se

2del inglés PhotoLuminescence Excitation
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ve claramente que el modo 6ptico se ubica entre las transiciones electrénicas de los BR y

del espaciador actstico.
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Figura 5.27: Espectro de PLE de la microcavidad 6ptica (curva roja) y espectro de
fotoluminiscencia (curva negra) medidos a 14 K. BR, LH y HH indican las transiciones
en los espejos fondnicos, y el-lh1 y el-hhl en el espaciador de la nanocavidad actstica,
respectivamente. El corrimiento en BR entre las dos curvas se debe a la diferencia entre

las energias de absorciéon y emision en las SRs que forman los espejos acusticos.

Los experimentos de fotoluminiscencia en funcién de la posiciéon del modo 6ptico de la
cavidad permiten determinar la dependencia de las energias de emisién con el gradiente
de espesores. En la Fig. 5.28 se muestran los espectros de PL de la microcavidad 6ptica
en funcion de la posicion del spot en la muestra, medidos a 14 K, cada 0.5 mm en la
direcciéon del gradiente. Cav y BR indican las emisiones del espaciador y de los espejos
acusticos, respectivamente. En el cuadro interior se muestra un detalle de la emisién de la
cavidad actstica para dos puntos donde la posicion del modo 6éptico de la cavidad difiere
en 24.5 mm. A la derecha se muestra un esquema de la parte de la muestra caracterizada

por PL, y se indican las longitudes de onda correspondientes al modo de cavidad para las
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Figura 5.28: Espectros de fotoluminiscencia de la microcavidad 6ptica medidos a
14 K en funcion de la posicion sobre la muestra. Los espectros fueron tomados cada
0.5 mm. Cuadro interior: detalle de la emisién de la cavidad actstica para dos puntos
donde la posicién del modo 6ptico de la cavidad difiere en 24.5 mm. CAV y BR indican

las emisiones del espaciador y de los espejos actisticos, respectivamente.
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dos posiciones extremas. Como puede observarse, la emision del espaciador de la cavidad
varfa s6lo 3 nm con la posicién en la muestra, mientras que la emisiéon de los BR varfa més
de 8 nm en el rango de posiciones medidas. De esta manera, ubicando el modo 6ptico entre
770 v 790 nm siempre se esté entre las transiciones de los BR y del espaciador acustico.

A 14 K, el modo 6ptico siempre se ubica en longitudes de onda menores que 805 nm,
para cualquier posiciéon en la muestra. Localizando el pump entre 770 y 790 nm, en expe-
rimentos de generacién coherente de fonones aciisticos siempre se estara en condicién de
excitacion selectiva del pozo cuantico que forma el espaciador de la cavidad acustica [150].
La excitacion selectiva de un pozo cuéntico tendré efectos en los espectros de generacion
y deteccién equivalentes a los observados en la dispersion Raman resonante estudiada en
la Sec. 2.3.2. El caracter selectivo serd mas o menos fuerte dependiendo de la cercania del
laser a las transiciones electrénicas del espaciador o de los BR.

Se realizaron experimentos de generacién coherente de fonones actisticos con pulsos
ultra-rapidos de luz sobre la microcavidad 6ptica, en funciéon de la posicion del modo
optico confinado, y de la longitud de onda del laser. Los experimentos fueron realizados a
14 K a fin de repetir las condiciones experimentales que se utilizaron en la caracterizacién
de los estados electronicos. Para el pump (probe) se utilizo6 una potencia tipica de 60.0 mW
(20.0 mW). Ambos haces fueron focalizados sobre la muestra con una lente de 60 mm de
distancia focal. En la Fig. 5.29 se muestra la reflectividad resuelta en tiempo medida en
la microcavidad en configuraciéon de reflectometria. El experimento fue realizando con el
laser en condicién de resonancia 6ptica con el modo 6ptico de cavidad, ubicado en 775 nm.
La senal se encuentra caracterizada por una fuerte variacion inicial de la reflectividad,
originada por la rapida respuesta electréonica de la muestra, seguida de un decaimiento
lento. Las oscilaciones de alta frecuencia caracteristicas del sistema acustico estudiado se
encuentran inmersas en esta senal. En el cuadro interior de la Fig. 5.29 se muestra un

detalle de la derivada de la misma senal entre 100 y 200 ps, sin el fondo de variacién
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Figura 5.29: Reflectividad resuelta en tiempo medida en la microcavidad con el
laser en resonancia con el modo 6ptico de la cavidad centrado en 775 nm. La medicion
fue realiza a 14 K, quedando el modo 6ptico de la cavidad entre las transiciones
electronicas de los espejos fonénicos y del pozo cuantico formado por el espaciador
acustico. Cuadro interior: detalle de la derivada de la misma sefial entre 100 y 200 ps
sin el fondo de variacién lenta, y filtrada entre 200 y 900 GHz.
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lenta, y tratada con un filtro pasabanda entre 200 y 900 GHz. Puede observarse que las

oscilaciones de alta frecuencia estan muy bien definidas.

En la Fig. 5.30 se muestra la transformada de Fourier de la medicién de reflectividad
resuelta en tiempo en la microcavidad éptica, mostrada en la Fig. 5.29. En el espectro se
pueden distinguir dos picos principales a ~0.3 y 0.6 THz correspondientes a los modos
acusticos confinados en ZE[1] y ZC[1]. Estos se indican con un circulo azul y uno rojo,
respectivamente. La sefial se encuentra dominada por estos dos picos debido a la super-
posicion existente entre los espectros de generacion y deteccidon, como se vio en la seccion
anterior. Ademas, se pueden ver picos secundarios de menor intensidad que pueden estar
asociados a modos en los espejos actisticos y 6pticos. La observacién del modo de cavidad
en el borde de la minizona de Brillouin, al igual que en el caso de la dispersion Raman
resonante, es una evidencia del régimen de excitacion selectiva [150] o resonante del pozo

cuantico formado por el espaciador acustico.
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Figura 5.30: Transformada de Fourier de una medicién de reflectividad resuelta
en tiempo en la microcavidad 6ptica, medida con el laser cerca de la condiciéon de
resonancia 6ptica. Con circulos azul y rojo se indican los modos aciisticos confinados
en ZE[1] y ZC[1], respectivamente.

En los paneles a, b y ¢ de la Fig. 5.31 se muestran los resultados experimentales de
los experimentos de generacién coherente de fonones actisticos en la microcavidad 6ptica
realizados con el modo 6ptico de cavidad ubicado a ~775, 785 y 795 nm, respectivamente.
En los paneles superiores se muestra la senal continua medida por el diodo correspondiente
al haz probe reflejado por la muestra. En los tres casos se puede observar un modo de la
cavidad 6ptica muy bien definido. La curva continua verde es un ajuste con una distribucién
gaussiana de los puntos experimentales. En gris se muestra la derivada de este ajuste. El
ancho del modo 6ptico de cavidad medido fue de 15.6, 19.4 y 17.8 nm, para los tres
experimentos, respectivamente. Estos valores se comparan bien con el valor nominal de
13.2 nm, teniendo en cuenta que el ancho del pulso del laser usualmente se encuentra entre
13.3 y 15.7 nm dependiendo de las condiciones de alineacién para cada longitud de onda.
En los paneles inferiores se pueden observar las amplitudes de los picos asociados a los

modos confinados de cavidad (CM) en ZE[1] (azul) y en ZC[1] (rojo).

La Fig. 5.31a corresponde a la situacion en que el modo optico de cavidad (indicado
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con una linea vertical) se encuentra mas cerca de la transicion electronica de los BR. En
la curva de puntos rojos (CM en ZC[1]) se pueden distinguir claramente dos méaximos, y
un minimo que coincide con el modo 6éptico. La amplitud del modo confinado en ZE[1],
por el contrario, presenta un tinico maximo que coincide con uno de los maximos de la
curva roja. Al sintonizarse el laser con la transicion electrénica de los BR se observa una
fuerte amplificacion de la sefial del CM. En el cuadro interior de la Fig. 5.31a se muestra
la amplitud del CM en ZC[1]| en un rango extendido de longitudes de onda, donde puede
apreciarse el efecto de la resonancia electronica. El modo confinado en ZE[1], por el con-
trario no presenta este comportamiento resonante, sino que por el contrario, disminuye su
intensidad de forma continua. Esto se debe a que al entrar en resonancia con los espejos

acusticos, se pierde el caracter selectivo de la excitacién del pozo cuéntico formado por el

espaciador actstico.
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Figura 5.31: Generacion coherente de fonones actsticos en la microcavidad optica
a 14 K, con el modo optico ubicado en ~ 775 nm (a), ~ 785 nm (b) y ~ 795 nm
(c). Paneles superiores: sefial continua medida por el diodo correspondiente al probe
reflejado por la muestra. En gris se muestra la derivada de la senial. Paneles inferiores:
amplitud de los modos confinados acusticos en ZE[1] (azul) y ZC[1] (rojo) en funcién
de la longitud de onda del laser. Las lineas verticales indican las posiciones del modo
optico de cavidad (centro) y de los maximos en la senial detectada. Cuadro interior

en (a): amplitud del modo confinado en ZC[1] en un rango extendido de longitudes
de onda.

La situacion en que el modo 6ptico de la microcavidad se ubica en 785 nm, entre las
transiciones de los BR y del espaciador se presenta en la Fig. 5.31b. Las lineas verticales
indican las posiciones del modo 6ptico de cavidad (linea central) y de los maximos en la
senal detectada. Observando la intensidad del CM en ZC[1] (en rojo) se puede ver un com-
portamiento similar al caso mostrado en la Fig. 5.31a: i) se distinguen dos méaximos que
coinciden aproximadamente con el maximo y con el minimo de la derivada de la reflectivi-

dad; ii) para longitudes de onda menores a 770 nm se evidencian los efectos de resonancia
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electronica con los espejos actsticos amplificandose la sefial; y iii) se distingue un minimo
entre los dos maximos que se encuentra levemente desplazado respecto al modo éptico. La
amplitud del modo acustico confinado en ZE[1] (azul) es cualitativamente diferente. Por
un lado se observan dos méaximos que coinciden con los méaximos del CM en ZC[1] (en
lugar de uno, como el mostrado en la Fig. 5.31a), y un minimo précticamente centrado
con el modo 6ptico; y por otro lado la relacién de intensidades entre los dos méximos se
invierte respecto del CM en ZC|1]|. Asimismo, cuando se entra en condicion de resonancia
electrénica con los espejos actisticos se pierde el caracter de excitacion selectiva, y deja de
observarse el modo del borde de la minizona de Brillouin. Debe notarse que la transicién
electronica de los BR se localiza a una longitud de onda levemente mayor que en el caso
mostrado en la Fig. 5.31a debido al gradiente en los espesores.

Finalmente, la Fig. 5.31c corresponde al caso en que el modo éptico se encuentra so-
bre la transicién el-lhl del estado electréonico confinado en el espaciador acustico de la
nanocavidad. Nuevamente se observa que el CM en ZC|1]| presenta dos méximos que coin-
ciden aproximadamente con el méximo y con el minimo de la derivada de la reflectividad
optica. Como en los casos anteriores, el méximo a 790 nm es maés intenso que el de 800 nm.
Se puede notar que para longitudes de onda mayores que 803 nm la senal se anula (aproxi-
madamente sobre la transiciéon el-hhl). El modo acustico confinado en ZE[1]| presenta un
comportamiento semejante a los dos casos anteriores, salvo por un cambio en las intensi-
dades relativas entre los modos en ZE[1] y ZC[1].

El analisis de los resultados experimentales en esta muestra es mas complejo que en
el caso tedrico analizado en la Sec. 5.3.1. En la cavidad para luz e hipersonido se pueden
diferenciar dos coeficientes fotoeléasticos distintos como consecuencia de los efectos de confi-
namiento electrénico. Es otras palabras, el coeficiente fotoelastico en el espaciador actistico
de la nanocavidad por un lado es mayor en magnitud que el correspondiente a las capas
de GaAs en los espejos actsticos (cardcter resonante), y por otro lado se puede asumir que
tiene una componente imaginaria. El coeficiente fotoelastico en los BR se puede considerar
real puro en la region de transparencia. A su vez, en la region espectral estudiada, todos
los coeficientes fotoelasticos son fuertemente dependientes de la longitud de onda del laser.

En los tres casos estudiados se observo la presencia del modo actustico confinado en
ZE|[1], evidenciando el caracter selectivo de los procesos de excitacion y deteccion de fonones
acusticos. Por otro lado, es notable la observaciéon de dos maximos en todas las senales que
pueden asociarse por un lado a la amplificacion del campo eléctrico en el espaciador de la
cavidad, y por el otro, al aumento de la sensibilidad de deteccién del sistema, dado por las

fuertes variaciones de reflectividad en el entorno del modo 6ptico confinado.

5.3.4. Doble amplificacién 6ptica

En las secciones anteriores se observo que, salvo para condiciones particulares sobre el
coeficiente fotoelastico, y a diferencia de lo visto en dispersion Raman, la méxima amplifi-
cacién del proceso de generaciéon no se logra simultaneamente con la méaxima sensibilidad
de deteccién del sistema. En el caso extremo de coeficientes fotoelasticos reales puros, la

situacién es, de hecho, totalmente opuesta: el maximo de la generaciéon se logra en el centro
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del modo de cavidad, donde la sensibilidad del sistema es exactamente cero. En esta seccién
se estudia la forma de lograr el equivalente de la doble resonancia éptica en experimentos
de generaciéon coherente de fonones actusticos. En este caso no se busca que ambos haces,
pump y probe, se acoplen con el modo de la microcavidad éptica, sino que cada uno se
ubique en la posicién de maxima amplificacion de la generaciéon y de la deteccién, respec-
tivamente. Se denominara a esta situacién doble amplificaciéon 6ptica o simplemente DAO.
Existen dos formas practicas de lograr la condicion de DAQ. El primer método consiste en
utilizar dos colores, sintonizando la longitud de onda del pump con el modo 6ptico de la
microcavidad, y la longitud de onda del probe con el maximo (o minimo) de la derivada de
la reflectividad. La implementacién experimental de este método podria realizarse usando
un sistema de deteccién asincronica, con dos laseres acoplados electronicamente, pero con
longitudes de onda independientes [151]. Una manera alternativa podria consistir en uti-
lizar un filtro 6ptico pasabanda, de manera de recortar espectralmente el pulso probe, e
incidir sobre la muestra s6lamente con una banda espectral que abarque la mitad del modo

optico de la cavidad.
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Figura 5.32: Diferentes configuraciones de medicion para lograr la condicién de
doble amplificacion optica. Los paneles superiores muestran esqueméticamente la con-
figuracion experimental. Los paneles inferiores muestran las curvas de reflectividad
para cada haz. (a) configuracion usual, pump y probe tienen un pequeno angulo de
incidencia. (b) pump en incidencia normal, y probe con un angulo de incidencia 6;.
(c) probe en incidencia normal y pump con un angulo de incidencia ;. Las lineas
verticales punteadas indican la posicion del modo 6ptico en (a) y la posicion de doble
amplificacion optica en (b) y (c).

El segundo método para lograr la DAO se basa en una modificacién del concepto de
doble resonancia oOptica utilizando en el contexto de la dispersion Raman en microcavi-
dades, y consiste en hacer uso de la dispersion angular de la luz en los resonadores 6pticos.
En la Fig. 5.32 se ilustran las configuraciones experimentales posibles de medicion (paneles
superiores) para lograr la condicién de DAO, y las reflectividades opticas en el entorno del
modo 6ptico de cavidad de los haces pump y probe (paneles inferiores). En (a) se muestra
la configuracién usual, con ambos haces, pump y probe incidiendo con un mismo angulo

pequetio. Puede observarse que el minimo de la reflectividad (méxima amplificacion de la
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generacion) no coincide ni con el maximo ni con el minimo de su derivada (puntos donde
la deteccion es mas eficiente). Para lograr una DAO es posible sintonizar la longitud de
onda del pump con el modo de cavidad en incidencia normal, y cambiar el angulo de in-
cidencia del probe, de manera tal que el méximo de la derivada de la reflectividad para
este angulo coincida con el minimo del modo 6ptico en incidencia normal (Fig. 5.32b).
De manera equivalente, es posible sintonizar la longitud de onda del probe en el minimo
de la derivada de la reflectividad en incidencia normal, y cambiar el d4ngulo de incidencia
del pump, para sintonizar el modo de la microcavidad en ese angulo con el minimo de la
derivada en incidencia normal (Fig. 5.32c).

A continuacion se presentaran los resultados experimentales en condicién de doble am-
plificacién 6ptica, con una configuraciéon de medicion en donde el pump incide normalmente
a la superficie de la muestra y el probe con un angulo de ~30° (Fig. 5.32b).

Con el fin de caracterizar electréonicamente a temperatura ambiente la microcavidad
estudiada en la seccién anterior, en la Fig. 5.33 se muestra el espectro de fotoluminiscencia
medido con una longitud de onda del laser de 647.5 nm, para la cual los espejos 6pticos
de la microcavidad resultan transparentes. En el mismo se pueden observar las emisiones
correspondientes a los pozos cuanticos que forman el BR (a 852 nm) y al espaciador de la
cavidad actstica (a 810 nm). A 795 nm se puede ver claramente un modo ancho, correspon-
diente a la emision de luz a través del modo de la cavidad 6ptica. A temperatura ambiente,
el modo 6ptico de cavidad se ubica a longitudes de onda menores que 810 nm, para toda
posicién sobre la muestra.
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Figura 5.33: Espectro de fotoluminiscencia de la microcavidad 6ptica medido a
temperatura ambiente. Cav y BR indican las emisiones del espaciador y de los espejos
acusticos, respectivamente. Variando la posiciéon del spot sobre la muestra, se puede

desplazar el modo 6ptico hacia longitudes de onda menores (mayores energias).

Teniendo en cuenta que el modo éptico de cavidad se encuentra siempre por encima
de las energias de transiciéon de los pozos cuanticos, cabe preguntarse si la cavidad 6ptica
sigue funcionando como tal. Como se vera mas adelante, dada la baja finesse de la micro-
cavidad Optica, y considerando que la absorcion es relativamente baja, resulta que el modo
optico sigue estando muy bien definido. En la Fig. 5.34 se muestra la evoluciéon temporal

de la reflectividad medida a temperatura ambiente, para una longitud de onda de laser
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A=766 nm, cerca de la condicién de resonancia 6ptica con ambos haces, pump y probe,
incidiendo normalmente a la superficie de la muestra. En el cuadro interior se muestra un
detalle entre 80 y 160 ps de la misma senal, tratada con un filtro pasabanda entre 200 y

900 GHz. Notese el caracter coherente de las oscilaciones.
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Figura 5.34: Reflectividad resuelta en tiempo medida a temperatura ambiente en
la microcavidad 6ptica para una longitud de onda de 766 nm. Cuadro interior: detalle
entre 80 y 160 ps de la misma senal, filtrada para remover el fondo correspondiente a
la respuesta electrénica del sistema.

En la Fig. 5.35 se muestra la transformada de Fourier de la derivada de la sefial mostrada
en la Fig. 5.34. En el espectro puede observarse un tnico pico intenso a ~0.6 THz corres-
pondiente al modo acustico confinado en ZC[1] (indicado con un circulo azul). Al estar
en la regién de absorciéon de la luz, la muestra se excita completamente, a diferencia de
la excitaciéon selectiva observada a bajas temperaturas. Esto implica que, al igual que en
los experimentos de dispersion Raman fuera de resonancia, sélo se observardn los modos
confinados en minigaps del centro de la minizona de Brillouin. Por otro lado, debido a los

efectos de confinamiento 6ptico, el modo actstico de cavidad se ve amplificado.
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Figura 5.35: Transformada de Fourier de una medicion de reflectividad resuelta
en tiempo en la microcavidad 6ptica, medida con el laser cerca de la condiciéon de
resonancia Optica, a temperatura ambiente. Con un circulo rojo se indica el modo
acustico confinado en ZCJ1].
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En la Fig. 5.36 se muestran los resultados de los experimentos de generaciéon coherente
de fonones coherentes con ambos haces, pump y probe, incidiendo de forma normal sobre
la superficie de la muestra, en funcién de la longitud de onda del laser. En el panel superior
se muestra la senal continua medida por el diodo para el probe reflejado por la muestra. La
curva continua verde es un ajuste gaussiano de las mediciones. Se puede ver que el modo
de cavidad se encuentra perfectamente definido. Este modo esté centrado en ~760 nm y
presenta un ancho de ~23 nm. La variacion del ancho respecto a la mediciones a bajas
temperaturas puede asociarse a la absorcion en los espejos actsticos. En gris se muestra
la derivada de este ajuste, que permite identificar facilmente los maximos de sensibilidad
del sistema (considerando constantes fotoelasticas reales para todos los materiales). En el
panel inferior se muestra la amplitud del modo actstico confinado en funcién de la longitud
de onda del laser. Las lineas verticales indican las posiciones del centro del modo 6ptico
de cavidad, y de los maximos registrados en las sefiales medidas. Se pueden apreciar dos
maximos superpuestos, a 752 y 765 nm. El pico ubicado a 765 nm es mas intenso que el otro.
Es importante remarcar que ninguno de estos maximos medidos coincide con el maximo de
la generacion, que se centra, a su vez, en el modo de la microcavidad. Asimismo, es posible
ver que los dos maximos de la curva se localizan en las proximidades de los méaximos de

sensibilidad previstos para un sistema con constantes fotoelasticas reales.
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Figura 5.36: Generacion coherente de fonones acisticos en una microcavidad op-
tica. Panel superior: senal continua medida por el diodo del probe reflejado por la
muestra. En gris se muestra la derivada de la senal. Panel inferior: amplitud del modo
confinado acustico en funcion de la longitud de onda del laser. Las lineas verticales
indican las posiciones del modo de cavidad (central) y de los maximos relativos me-
didos.
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Figura 5.37: Doble amplificacion optica en una microcavidad. Panel superior: senal
continua medida por los diodos para el 4ngulo de incidencia de los haces pump (naran-
ja) y probe (verde) reflejados por la microcavidad. En gris se muestra la derivada de
la senal correspodiente al probe. Panel inferior: amplitud del modo confinado actistico
en funcién de la longitud de onda del laser. La linea vertical indica la posicion donde

tanto el pump como el probe estan en condicién de maxima amplificacion.

Se repitié el mismo experimento cambiando la configuracién geométrica de deteccion.
En esta nueva serie de experimentos, el pump incide normal a la superficie, igual que en el
caso anterior, y se focaliza sobre la muestra con una lente achromat de 60 mm, mientras
que el probe incide con un angulo de ~30° y se focaliza sobre el mismo spot usando una
segunda lente achromat de 125 mm de distancia focal (ver Fig. 5.32b). En el panel superior
de la Fig. 5.37 se muestran las seniales de tensiéon continua medidas por los diodos para
el angulo de incidencia de los haces pump (naranja) y probe (verde) reflejados por la mi-
crocavidad. En gris se muestra la derivada del ajuste de los datos medidos para el probe.
Deben notarse dos puntos importantes: por un lado el modo 6ptico de cavidad se encuentra
perfectamente definido para los dos angulos de incidencia; y por otro lado, el maximo de
la derivada de la reflectividad del probe coincide con el modo de cavidad observado para el
pump. Es decir que cuando el pump se encuentra sintonizado con el modo de cavidad, el
probe estara sobre la regién espectral de maxima sensibilidad, cumpliendo con la condicién
experimental de doble amplificacion optica. En el panel inferior de la Fig. 5.37 se muestra la
amplitud medida del modo acustico de cavidad en funcién de la longitud de onda del laser.
La linea vertical indica la posicién del modo 6ptico de cavidad. En la senal se observan dos
maximos de los cuales el mas intenso se encuentra centrado en el modo 6ptico confinado.
Este pico es el producto de la generacién amplificada de fonones en la microcavidad, debido
a la amplificaciéon del campo eléctrico, combinada con la deteccién amplificada dada por

la respuesta 6ptica del sistema completo. Notese que aunque se esperaba una senal més
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intensa respecto a la mostrada en la Fig. 5.36, no se observa una amplificacién adicional
asociada al maximo principal. Esto se debe probablemente a problemas de focalizacién del
probe y deformacion del punto focal debido a la incidencia con dngulos grandes. Por otra
parte, el maximo secundario se encuentra entre las posiciones del minimo de la reflectivi-
dad del probe y el minimo de su derivada. Como se vi6 previamente, la amplificacion de
la deteccién depende tanto de las caracteristicas intrinsecas de confinamiento de la micro-
cavidad 6ptica, como de la naturaleza de las constantes fotoelasticas de los materiales que
la forman. El maximo secundario, de menor intensidad, podria originarse bien de un com-
promiso entre el méximo de generacion (en el centro del modo) y un maximo de la derivada
de la reflectividad del probe; o bien en una contribucién de la componente imaginaria de
los coeficientes fotoelasticos en el espaciador 6ptico.

Al comparar las Figs 5.36 y 5.37 es evidente el rol del angulo de incidencia del laser para
lograr la condicién de doble amplificacién 6ptica. Observando el pico de doble amplificacién
en la Fig. 5.37 puede verse que no sélo aumenta su intensidad relativa respecto al otro méaxi-
mo, sino que también se encuentra mejor definido. Existen, sin embargo, dos dificultades
experimentales para optimizar la condicién de doble amplificaciéon 6ptica. En incidencia
normal o con angulos pequenos es posible usar la reflexiéon del haz sobre la muestra, que
pasa nuevamente por la lente de focalizacién, para determinar la distancia focal de una
manera aproximada. El uso del interferémetro de Sagnac permite definir precisamente esta
distancia focal. La eleccién de angulos de incidencia muy diferentes para los haces pump
y probe exige el uso de dos lentes de focalizaciéon. La primer dificultad que se encuentra
en esta configuracion es la determinacion del punto focal de la lente que se utiliza con el
probe. Este inconveniente deberia ser salvable con pequenas modificaciones en el arreglo
experimental. La segunda dificultad, por otro lado, es intrinseca a la incidencia en dngulo
v es la variacién de la densidad de potencia por la deformacién del punto focal. Estos dos
factores producen una disminucién general de la amplitud de las senales medidas, como

puede observarse al comparar las escalas en las Figs 5.36 y 5.37.

5.4. Conclusiones

Es este capitulo se repasaron las nociones generales sobre microcavidades 6pticas, y
resonadores de luz y sonido. Mediante experimentos y simulaciones de dispersiéon Raman
en condicién de doble resonancia 6ptica, se estudié la influencia del confinamiento éptico en
la generacién de hipersonido incoherente. Asimismo se analizaron los cambios en las reglas
de seleccién y efectos de amplificaciéon de las senales debidos, por un lado, al confinamiento
del campo eléctrico, y por otro lado, a la resonancia con un estado electrénico confinado
en un pozo cuantico.

Haciendo uso de estos conceptos, este capitulo estuvo centrado en el estudio y anélisis
de la generacion y la deteccion de hipersonido coherente en condicién de confinamiento
fotonico en una microcavidad optica. Las microcavidades 6pticas amplifican la generaciéon
coherente de fonones a través de la amplificacion resonante del campo eléctrico. Esta am-
plificacion esta directamente relacionada con la finesse de la microcavidad. Por otro lado,

se ha visto como el proceso de deteccion puede ser también amplificado aumentando la
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finesse de la microcavidad. La sensibilidad de la deteccion no solo depende de las caracte-
risticas intrinsecas de la microcavidad 6ptica, sino que también esta determinada por las
caracteristicas fotoelasticas de los materiales que la forman. Mas aun, la sensibilidad de
estos sistemas podria convertirse en una herramienta ttil para la determinacién precisa de
constantes fotoelasticas. Ademéas de las caracteristicas de amplificacién del campo eléctri-
co, las microcavidades modifican esencialmente los espectros que pueden ser generados y
detectados de un modo tal que las excitaciones generadas por el pump son las mismas que
las detectadas por el probe (excitacion y deteccion de fonones actsticos con ¢ ~ 2ky ¢ ~ 0
simultdneamente). Las méaximas seniales alcanzadas en este tipo de configuraciones estan
limitadas por la reflectividad y caracteristicas fotoelasticas del sistema, y por la maxima
frecuencia de los fonones que se estudian. Debe recordarse que el ancho temporal de los
pulsos del laser determina la méxima frecuencia de los fonones aciisticos coherentes que
puede ser excitados y detectados. De esta manera, dada una frecuencia de fonones, queda
determinado el maximo ancho temporal de los pulsos de luz utilizados, y por lo tanto, el
maximo factor de calidad que puede tener una cavidad 6ptica. En sistemas que implican
la caracterizacion de materiales, donde las vibraciones caracteristicas son de unos pocos
GHz, la finesse de la microcavidad puede ser aumentada considerablemente respecto de
los casos estudiados en el presente trabajo (rango GHz-THz), aumentando de la misma
manera la amplificacién de la generacién y la sensibilidad de las estructuras.
Continuando con el anélisis de la amplificacién de senales, y extendiendo las ideas
anteriormente presentadas en el contexto de la dispersion Raman en condicién de doble
resonancia éptica, se demostro experimentalmente el concepto de doble amplificacién 6pti-
ca, que consiste en lograr simultaneamente las condiciones de méaxima amplificacién de los
procesos de generacion y deteccion de fonones acusticos coherentes variando el dngulo de
incidencia de uno de los haces. Los sistemas y técnicas estudiados en este capitulo resultan
de especial interés para el desarrollo de fuentes monocromaéticas de fonones acusticos y

para el estudio de sistemas en donde las senales acisticas o el acoplamiento con la luz son

débiles.



Capitulo 6

Superestructuras formadas por

cavidades actusticas acopladas

Teniendo en cuenta el paralelismo entre los pozos cuanticos y las cavidades opticas [37],
y entre estas ultimas y las cavidades fondnicas, recientemente en el marco de una tesis de
maestria [59] demostramos tedricamente la aparicion de minibandas y minigaps en sistemas
periodicos cuya celda unidad son cavidades actsticas, oscilaciones de Bloch de fonones acts-
ticos, y la posibilidad de generar estructuras con potenciales fondénicos efectivos ad hoc, en-
tre otros |40, 41]. Siguiendo nuestra propuesta original, experimentalmente se demostraron
las oscilaciones de Bloch en sistemas acusticos en el rango kHz-MHz [152, 153]. En nano-
fondnica, y en el rango GHz-THz, estos sistemas y fenémenos pueden ser estudiados tanto
en el dominio temporal, mediante experimentos de transmisién y generacién coherente de
fonones, como en el dominio espectral mediante experimentos de dispersiéon Raman de alta
resolucion.

En el presente capitulo se abordara el estudio teoérico y experimental de sistemas for-
mados por miltiples cavidades acisticas acopladas en el rango GHz-THz. Mediante expe-
rimentos de dispersiéon Raman se estudiaran los efectos de acoplamiento en una “molécula
fonoénica”, estructura formada por dos nanocavidades actusticas separadas por un espejo de
hipersonido. Los estados de Wannier-Stark y las oscilaciones de Bloch fonénicas se estu-
diardn tanto en el dominio espectral como en el dominio temporal, analizando los efectos
de acoplamiento, y la dindmica de fonones actsticos en estructuras complejas.

Este capitulo se encuentra dividido en tres secciones. En la Sec. 1 se introducen las
caracteristicas generales y el estudio por dispersiéon Raman de una molécula fonoénica for-
mada por dos nanocavidades idénticas. El estudio de estructuras formadas por multiples
nanocavidades actsticas acopladas, las oscilaciones de Bloch de fonones actusticos, y su
caracterizacion en experimentos de dispersion Raman y de generacién coherente de fonones
acusticos se presenta en la Sec. 2. Finalmente en la Sec. 3 se resumen las conclusiones y

perspectivas futuras correspondientes al capitulo.
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6.1. Moléculas nanofonoénicas

Existen trabajos en el area de la optica [154-157] en los que se estudia el acoplamiento
entre dos microcavidades y los efectos de localizacién del campo eléctrico. Las aplicaciones
posibles de estas estructuras incluyen emision amplificada en dos colores (VCSELs! de dos
colores) y amplificacion de campos eléctricos en procesos de dispersion Raman resonante
[25, 158]. Teniendo en cuenta el paralelismo existente entre las cavidades acusticas y Opticas
se disefiaron estructuras formadas por dos cavidades actusticas acopladas. A continuaciéon
se describiran las caracteristicas generales de estos sistemas, y como influyen los distintos

parametros de disefio en la respuesta de estos dispositivos.

6.1.1. Acoplamiento de dos nanocavidades acusticas

Una doble cavidad acustica, o molécula fonénica, esté constituida por dos espejos de
Bragg laterales (E; y E;) de N; y Ny periodos respectivamente, y dos espaciadores idénticos
(Cavy y Cavy) separados por un espejo central (E.) de N, periodos. En la Fig. 6.1 se muestra

el esquema de una molécula fonénica inmersa en un medio de GaAs.

loans =304 I,=nA/2 |yas=AI4
Periodo
— 1 1
N ~ 2 A RN - v
Espejo Espejo Espejo
izquierdo central derecho
Cav, Cav,

Figura 6.1: Esquema de la molécula fonoénica formada por dos nanocavidades acts-

ticas acopladas, inmersa en un medio homogéneo de GaAs.

El acoplamiento entre los modos de las cavidades produce un desdoblamiento. Este
desdoblamiento de los modos fonoénicos estéa determinado por la reflectividad del espejo
central, que determina el grado de acoplamiento entre las dos cavidades. El comportamiento
es analogo al de los estados electréonicos en moléculas diatéomicas. Si las cavidades son
idénticas, la equivalencia puede plantearse con la molécula de Hs, donde la interacciéon de
los dos 4tomos causa un desdoblamiento de los niveles degenerados en dos orbitales bonding
y antibonding. En las moléculas electronicas la intensidad del acoplamiento estd dada por
las fuerzas de Coulomb entre los ntcleos y los electrones. En el caso de la molécula fonénica,
esta determinada por la estructura, y por lo tanto puede ser diseniada y modificada. Si los
atomos son diferentes (como en el caso de la molécula CO), las energias de los orbitales de
los 4tomos individuales serdn mas o menos afectadas por el acoplamiento dependiendo del
grado de similitud entre los atomos.

Para estudiar las caracteristicas generales de este tipo de sistemas se considerard una

estructura con espejos laterales de 10 periodos de GaAs/AlAs de 5.93/2.35 nm de espesor,

Vertical Cavity Surface Emitting Lasers
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un espejo central de 4.5 periodos de AlAs/GaAs con los mismos espesores que los utiliza-
dos en los espejos laterales y ambas cavidades de GaAs de espesor A\ correspondiente a
20 cm~! (7.90 nm). En la Fig. 6.2 se muestra la reflectividad actistica de esta estructura
en funcién de la energia. La region de alta reflectividad caracteristica de los espejos se
extiende desde ~19 a ~21 cm™!. Dentro de este stop-band se observan dos minimos de
reflexion en 19.75 y 20.25 em ™! (indicados con flechas) correspondientes a los modos que
surgen del acoplamiento de las cavidades individuales. En el cuadro interior se detalla la
region de los modos de alta transmision del sistema; con A se indica la diferencia de ener-
gia entre los mismos. En la Fig. 6.3 se puede observar la distribuciéon de campo fonénico
correspondiente al modo de menor energia dentro de la estructura (el otro perfil presenta
un aspecto similar). Para mayor claridad se incluye el perfil de impedancias actsticas de la
estructura. Notese como las mayores intensidades de desplazamiento actustico se concentran

en las cavidades.

10¢ , : L,
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Figura 6.2: Reflectividad actistica de un sistema formado por dos cavidades
acopladas. Las flechas indican los modos de cavidad. En el cuadro interior se muestra

un detalle de los modos, donde A es la separacion energética de los modos.

Al igual que en el caso de la molécula de Ho, los dos modos de la doble cavidad poseen
diferente paridad respecto del centro de la estructura. Teniendo en cuenta la similitud entre
ambos sistemas, es posible analizar la dinamica de la molécula fonénica definiendo |S) y |A)
como los autoestados simétrico y antisimétrico respectivamente, y |1) y |2) como los modos
que describen la localizacion del paquete de ondas en la cavidad 1y 2 respectivamente (ver

Fig. 6.1). Las relaciones entre estos cuatro estados estan dadas por:

_ L
V2

_ L
V2

Definiendo el estado |1;¢) como aquel en que la molécula se encuentra en el estado |1)

1)
12)

(15) +14)) (6.1)

(15) = 14)) (6.2)

en el instante ¢ = 0, la evolucién temporal esta regida por:

[1:8) = —=(e7™![S) + 7| 4)) (6.3)

Sl



182 Superestructuras formadas por cavidades acusticas acopladas
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Figura 6.3: Distribucion del campo fonénico en la estructura de la molécula fononi-

ca, correspondiente al modo confinado de menor frecuencia.

donde w, vy wp son las frecuencias de los dos modos de la doble cavidad. La proyeccién del

estado |1;t) sobre |1) esta dada por:

1 1 1 —1Wgq 1 —iwy ?
P = \(ﬁwuﬂw) - (ﬂ '5)+ Jse f|A>) (6.4)
A2 = %—F%cos((wa—wb)t) (6.5)

Cuando esta funcion toma valor 1, el sistema se halla en el estado |1), mientras que
si toma valor 0 se encuentra en el estado |2). En cualquier otro caso, el paquete de ondas
se encuentra distribuido de alguna manera entre las dos cavidades. Teniendo en cuenta
esto, en t = T,,/2 = X (2n + 1), con n un nimero entero, la molécula se encuentra en el
estado |2), y en t = T), se encuentra en el estado |1). La frecuencia angular caracteristica
de oscilaciéon de la molécula esta determinada entonces por la separacién energética de los
modos A = w, — wy, (ver ec. 6.5).

Un analisis similar puede realizarse para un sistema en el que el estado inicial se localiza
preferentemente en uno de los dos modos de la estructura. Este seria el caso, por ejemplo,
de una excitaciéon con un pulso gaussiano en donde la media de la distribucién energética
del pulso no se ubica en el centro de los dos modos. De esta manera el estado inicial puede

describirse como:

i) = 81S) +~[4) (6.6)

con |6]? + |y|? = 1, y la evolucién temporal de este estado estd dada por:

list) = e~ et |S) 4 ye~Wrt| A) (6.7)

La proyeccion del estado |i;t) en el estado |1) esta dada por:

(AP = | (50814 J5tal) - e ieris) + 9y

R = S0 +7) + Freos(Ar) (6.9)
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En este caso se observa que salvo para combinaciones particulares de § y =y, por ejemplo
(6=1,7=0),(0=0,v=1),y (6§ =y = 1/1/2), el sistema nunca se encontraré totalmente
en el estado |1) o en el estado |2).

Utilizando el formalismo descripto en la Sec. 2.1, en la Fig. 6.4 se puede observar la

L centrado en

evolucién temporal de un paquete de ondas gaussiano con 20 =1.0 cm™
20 cm~!, i.e. simétrico respecto a los autoestados |A) y |S), incidiendo desde la cara
izquierda de la muestra. En esta figura, regiones mas claras representan campos fononicos
mas intensos. La linea vertical indica la interfaz entre la molécula fonoénica y el medio
de GaAs. En el extremo inferior izquierdo se observa una reflexion inicial debida a uno
de los espejos laterales. En este punto es en donde se reflejan principalmente las ondas
correspondientes a las energias del pulso incidente en las regiones de alta reflectividad que
se encuentran en el stop-band. A continuacion, el batido de las ondas produce una oscilacién
cuyo periodo esta dado por la separacion energética A de los modos de la estructura (ver
ec. 6.5). Asimismo se observan colas en el paquete de ondas hacia los bordes del sistema
y una atenuacion de la intensidad de campo fonoénico con el tiempo. Estas se deben al
coeficiente de transmisiéon distinto de cero de los espejos laterales relacionados con el ancho
de los modos en la Fig. 6.2. Aumentando la reflectividad de estos espejos, se disminuye la

intensidad del hipersonido transmitido hacia el sustrato y el decaimiento de las oscilaciones.
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Figura 6.4: Evolucion temporal de un paquete de ondas gaussiano de 20—=1.0 cm ™!

1

centrado en 20 cm ™", incidiendo a t=0 sobre la cara izquierda de una doble cavidad.

La estructura consiste en dos espejos laterales de 10 periodos de GaAs/AlAs, un espejo

central de 4.5 periodos y dos cavidades de GaAs de espesor \. Toda la estructura esta

calculada para 20 cm 1.

Variando el niimero, los materiales, y los espesores de las capas es posible realizar una
ingenieria de la molécula fonénica controlando, por ejemplo, la separacion y el ancho de
los modos, el tiempo de persistencia y periodo de las oscilaciones, etc. A continuacion se
estudiara como influyen la estructura de los espejos y los espesores de las cavidades en las
respuestas temporal y espectral de una molécula fonénica.

Partiendo de la analogia entre la molécula de Ho y la molécula fonoénica, es claro que la
reflectividad del espejo central determina la separacién entre los modos de una estructura

formada por dos cavidades acusticas acopladas. De igual modo, esta separacién determina
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la frecuencia de batido del sistema. En la Fig. 6.5 se grafica la separaciéon energética de
los modos de la molécula fonénica en funcién del nimero de periodos que forman el es-
pejo central. Esta separacion varia desde 0.94 cm™! para un espejo con 1.5 periodos a
0.19 cm™! para un espejo central de 9.5 periodos. En una molécula fonénica, a medida
que se incrementa el ntimero de periodos del espejo central, disminuye su transmision,
disminuyendo por lo tanto el acoplamiento entre ambas cavidades, lo que resulta en una
separacion energética menor de los modos de la estructura. Cabe mencionar que en espec-
troscopfa Raman, mediciones con resoluciones mejores que 1 cm™! representan un desafio
experimental. Para el estudio de los sistemas de cavidades actisticas acopladas se requiere
el uso de configuraciones especiales de alta resolucién, como por ejemplo el modo triple

aditivo del espectrometro utilizado (ver Sec. 2.3.1).

1.0

2 4 6 8 10
Periodos BR central

Figura 6.5: Separacion energética entre los modos de una molécula fonoénica en

funcién del ntmero de periodos que forman el espejo central.

El ancho de los modos es fuertemente dependiente de la reflectividad de los espejos
laterales; esta reflectividad puede variarse modificando el contraste de impedancias acts-
ticas de los materiales y/o el nimero de periodos que forman el espejo. A medida que se
aumenta el niimero de periodos, el ancho de los modos disminuye y su posicién permanece
constante.

Una condicién que debe cumplirse para que los dos modos puedan distinguirse es que
la separacion energética entre ambos sea mayor que el ancho de los mismos. Realizando
un analisis similar al desarrollado para cavidades 6pticas acopladas por Stanley et al. [154]
se determina que el desdoblamiento de los modos fonénicos existe siempre y cuando la

siguiente condicién se cumpla:

4Ry
(1 + R0)2

donde R, y Rg son las reflectividades de los espejos central y laterales respectivamente. La

R. < (6.10)

ec. 6.10 esencialmente corresponde a imponer que la vida media debido al escape a través

de Ry lleve a un ancho de modo menor que la separacion entre los estados confinados.
Los espaciadores de las cavidades determinan la posicién de los modos dentro del

stop-band de los espejos; y el acoplamiento de las cavidades individuales determina el

desdoblamiento de los mismos. En el caso de dos cavidades acusticas idénticas con espa-
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ciadores de espesor n\/2, es posible realizar un ajuste fino del ancho de los modos y de su
posicién cambiando el valor n. La separacion entre los dos modos de la molécula fonoénica y
el ancho de los mismos disminuye cuando se aumenta el espesor de los espaciadores [41, 59].

A continuacion se analizari como se comporta un sistema en el que las dos cavidades no
son exactamente iguales. Se supondra que este sistema ain presenta dos modos confinados
dentro del stop-band de los espejos que forman la estructura. Nuevamente |1) representara
el estado en que el paquete de ondas se encuentra concentrado en la cavidad de la izquierda.

Siendo |X) y |Y') los autoestados del sistema, el estado |1) puede escribirse como:

1) = alX) + B]Y) (6.11)

donde |a|? + [B]> = 1y a # B. Si las energias de los modos son w, y wy, entonces la

evolucion temporal del estado |1) esta dada por:

11;t) = ae™ ™=t X) + Be ™vt|Y) (6.12)

y la proyeccion del estado |1;¢) sobre el estado |1) esta dada por:

[(1[1:6)[? [ (@{X] + B(Y]) - (e ™ X) + g™ [y)) | (6.13)
(11602 = o484+ 2a262cos((ww — wy)t) (6.14)

Analizando los casos extremos de la funcién coseno se observa que:
o si cos(Af) = 1= [{L[L:1)[2 = (a2 + B2)2 =1
e si cos(Ar) = —1 = [(1[L 12 = (a2~ §2)2 > 0

Por lo que el paquete de onda o bien se localiza en la primera cavidad (|1)) o bien se en-
cuentra distribuido entre las dos cavidades, pero en ningtin momento se localiza totalmente

en la cavidad 2 (|2)).

6.1.2. Dispersion Raman en moléculas fondnicas

En este apartado se estudian las caracteristicas principales de los espectros de dispersién
Raman en una molécula fonénica, como método para caracterizar sus estados vibracionales
y evidenciar los efectos de acoplamiento.

En la Fig. 6.6 se pueden observar los espectros Raman calculados para una longi-
tud de onda del laser de excitacion de 514.5 nm, para una estructura formada por dos
cavidades acopladas como la descripta en la Fig. 6.4. Para los valores de las constantes
fotoelasticas, densidad y velocidad del sonido del GaAs y del AlAs se utilizaron valores
publicados anteriormente [135, 136]. Como indices de refraccion se utilizaron 4.2+0.37: y
3.29 para el GaAs y el AlAs, respectivamente. Se grafican los espectros correspondientes a
las geometrias backscattering -BS- (linea punteada) y forward scattering -FS- (linea conti-
nua). También se incluye en el panel superior la curva de reflectividad actstica para mayor
claridad en la asignacion de los picos y pozos. En el espectro BS se pueden observar dos

picos intensos a 16.8 y 22.0 cm ™!, junto con una serie de picos débiles distribuidos a lo
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largo de toda la banda energética mostrada. En el espectro FS se observa un pico a un
lado del stop-band, correspondiente al modo caracteristico del borde del espejo. Con una
intensidad muy baja se pueden observar un pico y un pozo (dip en inglés?) en el centro del
stop-band que pueden asociarse a los modos de la molécula fononica. A ambos lados del

stop-band se pueden distinguir varios picos de menor intensidad.

1.0

Reflectividad
o
(6]

22 23 24

16 17 18 19 20 21

o
)
T

Intensidad
o
N

(unid. arb.)

15 16 17
Corrimiento Raman (cm'1)

Figura 6.6: Espectros Raman simulados para una longitud de onda del laser
Ar=514.5 nm, en geometrias BS (linea punteada) y FS (linea continua) para una
molécula fononica con cavidades de espesor A para una frecuencia de 20 cm™!. En el

cuadro superior se incluye la reflectividad actustica calculada como referencia.

Los espectros Raman cambian significativamente su aspecto cuando se modifica la
paridad del factor n en el espesor nA/2 de las cavidades que forman la molécula fonénica.
En la Fig. 6.7 se muestran los espectros Raman conservando la estructura considerada en
el caso anterior y la misma longitud de onda, pero cambiando el espesor de los espaciadores
a A/2. En el caso de los espectros Raman BS se distingue un conjunto de 6 picos, 4 (2) del
lado de bajas (altas) frecuencias del stop-band. Observando el espectro correspondiente
a la geometria F'S se puede notar que el modo del borde del espejo se encuentra siempre
presente, independientemente de la paridad de n. Sin embargo, en el caso de n impar se
observa claramente un pico correspondiente al modo de mayor frecuencia de la molécula
fononica.

Es importante mencionar que las caracteristicas generales de estos espectros se conser-
van si se mantiene la paridad de n. Es decir, los espectros correspondientes a estructuras
con espaciadores X, 2, 3\, etc. seran similares entre si. Lo mismo sucederé en el caso de
las estructuras con espaciadores A/2, 3\/2, 5\/2, etc...

Para realizar los experimentos de dispersién Raman, se disené una muestra que consiste
en dos nanocavidades actsticas acopladas inmersas en una microcavidad 6ptica para lograr
una amplificaciéon de las senales y tener acceso a las caracteristicas BS y FS simultanea-
mente. La muestra fue crecida por epitaxia de haces moleculares sobre un sustrato de GaAs

orientado en la direccion (001). El esquema de la estructura se muestra en la Fig. 6.8.

2en adelante se utilizara la palabra en inglés
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Figura 6.7: Espectros Raman simulados para una longitud de onda del laser
AL=514.5 nm en geometrias BS (linea punteada) y FS (linea continua) para una
molécula fononica con cavidades de espesor A/2. En el cuadro superior se incluye la
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Figura 6.8: Esquema de la estructura estudiada por dispersion Raman formada por

AlAs

BR superior
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una molécula fonénica dentro de una microcavidad 6ptica.

22 23 24 25

Cav. 1 GaAs
Cav. 2 GaAs

La molécula fononica esta formada por dos espejos externos de GaAs/AlAs (5.9/2.3) nm
de 13 periodos, y dos espaciadores actsticos (3.95 nm GaAs) separados por un espejo
central de 2.5 periodos de AlAs/GaAs (2.3/5.9 nm). La relacion de espesores de los espejos
corresponde a (3A/4,\/4), mientras que las cavidades acusticas corresponden a un espesor
A/2; donde \ se calculé para una frecuencia nominal de 20 cm~!. La molécula fonénica
completa constituye una cavidad A; de la microcavidad 6ptica, donde \; estd optimizado

para 800 nm. El espejo 6ptico superior (inferior) esta formado por 10 (14) periodos de
Aly2GaggAs/AlAs (59.7/69.3 nm).



188 Superestructuras formadas por cavidades acusticas acopladas

5 15 . . . — ; . .
g I
E 1.0 1
g 0.5 B\ ~4
frel
& L Y g
18l 16 17 18 19 20*21 22 23 24
15} ]
ol
o
S5
o .
£
Qe
£3

15 16 1

Corrimiento Raman (cm'1)

Figura 6.9: Panel superior: Reflectividad actustica calculada para una molécula
fononica (linea continua) y para una cavidad actstica simple (linea punteada). La
altima curva fue desplazada verticalmente para mayor claridad. Panel inferior: espec-
tros de dispersion Raman medido (linea continua) a temperatura ambiente con una
longitud de onda del laser A\;=820 nm y calculado usando un modelo fotoelastico

(linea punteada). El experimento fue realizado a temperatura ambiente.

En el panel superior de la Fig. 6.9 se muestra la reflectividad actustica calculada de la
molécula fononica (curva negra). Se pueden observar los dos modos confinados, a 19.8 y
20.6 cm™!, que resultan del acoplamiento de los modos actisticos individuales con energias
sin acoplar de 20.2 ecm™!. Estos modos presentan una deformacion actistica con diferente
paridad con respecto al centro de la estructura. La reflectividad calculada de una nanocavi-
dad simple se muestra en el mismo panel (curva gris, desplazada verticalmente para mayor
claridad).

Se midieron espectros de dispersion Raman en geometria BS usando un laser sin-
tonizable de titanio-zafiro. Los espectros fueron obtenidos usando un espectrémetro triple
T64000 Jobin-Yvon con una resoluciéon en modo aditivo de 0.15 em™!. Los experimentos
fueron realizados a temperatura ambiente en condiciéon de doble resonancia dptica (vedse
Sec. 5.2.2), con una longitud de onda del laser A, =820 nm. En el Cap. 5 se demostro que es
posible observar modos con ¢ = 0 (como asi también modos confinados de cavidad) usan-
do una microcavidad 6ptica. Sin embargo, dado que los modos acoplados de la molécula
fononica presentan un simetria diferente respecto al centro de la molécula fonoénica, sélo uno
de ellos es Raman activo. En el panel inferior de la Fig. 6.9 se muestran los espectros Ra-
man medido (linea gruesa) y simulado (linea punteada) de la molécula fonénica. Se puede
distinguir un pico intenso a ~20.5 cm ™, indicado con un asterisco. Este pico corresponde
a uno de los modos acusticos confinados desdoblados por el acoplamiento. EI modo esté
claramente desplazado hacia el lado de altas frecuencias respecto al modo de una cavidad
simple (20.2 cm~!). EI dip indicado con una linea vertical punteada est4 relacionado con

el modo de baja frecuencia, corrido también respecto al modo desacoplado. Existen picos
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adicionales ubicados a ambos lados del minigap. Estos modos surgen de desplazamientos
actsticos distribuidos a lo largo de la estructura (modos de las superredes que forman los
BR).

Las simulaciones fueron realizadas usando un modelo fotoelastico, teniendo en cuen-
ta los campos confinados tanto acusticos como 6pticos. Como valores de las constantes
fotoeléasticas se utilizaron 28.3, 250, y 125 para las capas de AlAs, GaAs en los espejos
acusticos y GaAs en los espaciadores de las nanocavidades, respectivamente. Cabe men-
cionar que las transiciones electrénicas en los espejos fonénicos y en las cavidades se estiman
en 813 y 770 nm, respectivamente. El espectro fue convolucionado para dar cuenta de los
efectos de la resolucion experimental finita (0.15 cm™!). Una vez mas se puede observar
que, por razones de simetria, s6lo uno de los dos modos es Raman activo. Es notable como
todos los detalles del espectro experimental son reproducidos excelentemente en el espectro
simulado: picos, dips y oscilaciones de tamano finito, lo cual prueba que los experimentos

Raman han permitido efectivamente la observaciéon de un modo de molécula fondnica.

6.2. Formacién de bandas y oscilaciones de Bloch en sistemas

acusticos

Los modos confinados de una cavidad corresponden a estados discretos de energia
dentro del stop-band; y su ancho queda determinado por el ntimero de periodos de los
espejos. Estos modos fonénicos confinados pueden considerarse como el equivalente de los
estados electréonicos de un atomo o de un pozo cuantico. En esta seccidén se mostrara que
cuando se acopla un nimero grande de cavidades idénticas, los modos discretos pasan a
formar una banda fonénica como sucede en el caso electrénico. Se analizaré la naturaleza de
estas bandas, y su formacion a partir del acoplamiento de un nimero variable de cavidades
acusticas idénticas. Del mismo modo, se estudiara como variando la energia de las cavidades
que forman la estructura, es posible introducir un potencial fonénico efectivo dando lugar al
equivalente actstico de las oscilaciones de Bloch, y cémo es posible caracterizarlo mediante

experimentos de dispersiéon Raman y de generacion coherente de fonones actusticos.

6.2.1. Acoplamientos de miiltiples nanocavidades actsticas

Siguiendo un procedimiento similar al utilizado para deducir la relacion de dispersion
de los fonones replegados en el Cap. 1, es posible deducir la estructura de bandas de un
arreglo infinito de cavidades.

Debe notarse que el sistema de ecuaciones a plantear, y por lo tanto la dificultad del
problema a resolver depende del nimero de capas que componen esta celda unidad. En
la Fig. 6.10 se muestra un esquema de la celda unidad del sistema periédico analizado,
formado por un espejo de 1.5 periodos de AlAs/GaAs con relacion de espesores (\/4,
3A/4) y una cavidad de GaAs de espesor A. En el mismo esquema se indican los espesores
genéricos de cada capa, y la posicion de las interfaces en un eje coordenado.

Para cada capa ¢ planteamos una soluciéon de la ecuacion de ondas de la forma:

ui(z) = Aettit 4 BT (6.15)
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d

Figura 6.10: Esquema de un sistema de cavidades acopladas y nomenclatura para la
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numeracioén de las diferentes capas que forman el sistema. En este arreglo, cada celda
unidad tiene un espesor d y estda formada por un espejo de 3 capas y un espaciador.

Las capas 1, 2 y 3 forman el espejo, y la capa 4 corresponde al espaciador.

donde k es el vector de onda correspondiente a cada material.
El punto z en la region 5 se corresponde con el punto x — d en la region 1, y aplicando

el teorema de Bloch se obtiene,

us(z) = (A e™ =D 4 pyemihile=d)) (6.16)

Se plantean las condiciones de contorno correspondientes a la continuidad del despla-

zamiento y de la tensién en las interfaces:

] 8ul(dz) o ) 8ui+1(di)
Ci =5~ st =l N (6.18)

donde d; es la posicion de la interfaz entre las capas i e ¢ + 1. Reemplazando las soluciones

propuestas para cada capa,

A1 +By = Ay+ By 6.19

Aget®20 4 Boeth2a  — puiksa | Boo—iksa 6.20

As eika(atd) 4 Bs o—iks(a+b)  _ Ay eikalatd) 4 B, o ika(atb) 6.21
A4eik4(a+b+c) + B467ik4(a+b+c) _ eiK(a+2b+c)(A1€fik1b + Bleiklb) 6.22

Crk1(Ar —
Cgk'g (A2ezk2a B2e—zk2a
Cgkg (Aseikg (a+b) B e —ika(a+Db)

C4k4(A4eik4(a+b+c) _ Bye-ikalatbro)

(
— 03]{33( zk3a — B e—zkga)
- k4(A4€Zk4 (a+b) _ B4e—zk:4(a+b))

(6.19)
(6.20)
(6.21)
(6.22)
= Cgko(As — Bo) (6.23)
(6.24)
(6.25)
= Ok e Karo) (4 o=ikib g ikibyg og)

By)
)
)
)

Se tiene entonces un sistema homogéneo de ocho ecuaciones con ocho incognitas. Para que
el sistema tenga una solucién no trivial su determinante debe ser cero. De esta manera se
obtiene una relacion de dispersion w(K). En general, una estructura periodica cuya celda
unidad esta formada por IN capas, estard descripta por un sistema de 2N ecuaciones.

A continuacién se considerara una superred donde cada celda unidad est4 formada por

un espejo de 1.5 periodos de AlAs/GaAs de (2.35 nm/5.93 nm) de espesor, y una cavidad
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Figura 6.11: Esquema de bandas en la primera zona de Brillouin de una superred
de GaAs/AlAs de 5.93/2.35 nm (gris) junto al esquema de bandas de la superred de
cavidades acopladas descripta en el texto (izquierda). Detalle del esquema de bandas
en la primera zona de Brillouin de la superred de cavidades acopladas (derecha). En

ambos casos la region sombreada indica la minibanda principal.

de GaAs de 7.90 nm que corresponde a la longitud de onda de un fonén de 20 cm™'. La
Fig. 6.11 (izquierda) muestra un esquema de bandas de dicha estructura y de una superred

de AlAs/GaAs de 2.35 nm/5.93 nm (en gris) dentro de la primera minizona de Brillouin de
1

)

esta tltima. Para la superred, se puede observar el minigap de centro de zona en 20 cm™
y los de borde de zona en 10 cm™! y 30 cm™!. Con lineas punteadas se indican los bordes
de la primera zona de Brillouin de la superred de cavidades. En el panel de la derecha de
la misma figura se tiene un detalle de la primera zona de Brillouin del arreglo periédico
de cavidades para el mismo rango de energias. Como resultado del acoplamiento entre los
modos de las cavidades individuales, se forma una minibanda en el centro del stop-band de
la superred. Este es el caso de la minibanda que se extiende entre 18.1 y 21.8 cm™! (zona
sombreada). Puede distinguirse que los minigaps tienen anchos distintos. En particular, los
minigaps que delimitan la minibanda principal son idénticos entre si, y diferentes al resto.

Las soluciones estacionarias y la reflectividad aciistica se obtienen mediante el método
de matrices de transferencia discutido en el Cap. 2. Con éste mismo método es posible
obtener un diagrama en el que se indique si una energfa pertenece a una banda permitida
(minibanda) o a una prohibida (minigap).

Sea A la matriz de transferencia a través de un periodo de la estructura:

a a
Aest = ( M 12 ) . (627)
az1 a2

Esta matriz relaciona las soluciones al inicio y al final del periodo segun:

( % ) = A ( v ) | (6.28)
@bo ¢N



192 Superestructuras formadas por cavidades acusticas acopladas

Por otro lado, dado que se esta analizando un arreglo periédico, es posible aplicar el

teorema de Bloch, de modo tal que:

+ efin +
()-(72)(5) e

Teniendo en cuenta 6.28 y 6.29, es posible obtener la siguiente expresion:

e A L oKD — 1)+ ag. (6.30)

Calculando el médulo a ambos lados y despejando resulta:

lcos(Kd)| = |‘”1;L“22| (6.31)

que permite establecer la condicién para que una energia sea permitida:

la11 + a2
2

Por lo tanto, dada una energia, basta con calcular la matriz de transferencia a lo largo de

< 1. (6.32)

un periodo de la estructura para establecer si se trata de una energia permitida (prohibida)

perteneciente a una minibanda (minigap).

Energia (cm”)
N
o

-1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0

Figura 6.12: Diagrama de energfas permitidas y prohibidas para una superred de
cavidades acopladas. Regiones negras (blancas) representan minibandas (minigaps).
A fines comparativos se incluye a la izquierda el diagrama de energias permitidas en
funcién del vector de ondas reducido para la misma estructura. En gris se indica la

energia de los modos de cavidad aislados que dan lugar a la minibanda.

En la Fig. 6.12 (derecha) se muestra el esquema de bandas de la estructura estudiada
para energias entre 10 cm™! y 30 cm~!. Para mayor claridad se indica con una linea gris la
energia de los modos de las cavidades desacopladas. Se distinguen cuatro regiones blancas,
que corresponden a los minigaps, y cinco regiones negras correspondientes a minibandas.
Se puede notar que el ancho energético de los minigaps centrados en 17.9 y 22.2 cm™!
es mayor que el de los que se encuentran en 26.5 y 13.25 cm™!. A fines comparativos se
muestra un detalle de las energias permitidas en funciéon del vector de onda reducido k,
para el mismo rango de energias. Notese la equivalencia entre ambas formas de representar

energias permitidas.
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La relacién de dispersion del sistema permitird deducir entre otras propiedades, la
velocidad efectiva de propagacion de un paquete de ondas dentro de una estructura perio-
dica [41]. Por otro lado, el diagrama de energias permitidas es mas sencillo de calcular, y
la simplicidad de su representacién lo convierte en la herramienta adecuada para el estudio
de las oscilaciones de Bloch de fonones acusticos y de potenciales no-lineales a desarrollarse
en las proximas secciones.

El espesor de la cavidad en la celda unidad determina la posiciéon en donde se forman
las distintas minibandas. En particular, en el caso estudiado, la energia de la cavidad de la
celda unidad coincide con el centro de una minibanda. En la Fig. 6.13 se grafica el esquema
de bandas permitido en el rango de energias 10-30 cm ™! para estructuras con espejos de
1.5 a 8.5 perfodos. En todos los casos las estructuras son idénticas salvo por el niimero
de periodos que forman los espejos de la celda unidad. Puede verse que a mayor niimero
de periodos, menor es el acoplamiento entre las cavidades, resultando en minibandas més

angostas.

Energia (cm”)

1.5 25 3.5 45 55 6.5 7.5 8.5
Nro. periodos en el espejo

Figura 6.13: Esquema de energias permitidas para energias desde 10 cm™! hasta
30 cm ™!, en funcién del nimero de periodos que forman el espejo de la celda unidad.

Con gris se indican las minibandas principales.

Se puede observar que en todos los casos existe una minibanda centrada en 20 cm™!
formada por el acoplamiento de los modos de las cavidades (indicada en gris). El ancho
de esta banda disminuye al aumentar el nimero de periodos que forman los espejos que
separan cada cavidad. Este ancho varia de ~4 cm™! para el arreglo con espejos de 1.5
periodos a menos de 1 cm™! para el de 8.5 periodos. Equivalentemente, la masa efectiva de
las excitaciones extendidas aumentara al incrementar el nimero de periodos y disminuir el
acoplamiento entre cavidades. Se denominara minibanda principal a aquella que se forma
por el acoplamiento de los modos de cavidad, y que se centra en el stop-band del espejo
que forma la celda unidad. Del mismo modo, el nimero de minigaps que aparecen entre
dos minibandas principales es igual al nimero de capas de AlAs presentes en cada espejo.

En este caso las minibandas principales se ubican en 10.0, 20.0 y 30.0 cm ™.
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En la siguiente seccién se estudiard como es posible introducir un potencial fonénico
lineal para formar los niveles de Wannier-Stark en el dominio espectral, y las oscilaciones

de Bloch acusticas en el dominio temporal.

6.2.2. Oscilaciones de Bloch y niveles de Wannier-Stark fonénicos

Las oscilaciones de Bloch (OB) electronicas, es decir las oscilaciones de electrones pro-
ducidas por un campo eléctrico constante en presencia de un potencial periddico [159, 160],
son un fenémeno dificil de estudiar experimentalmente, y forman uno de los ejemplos més

claros de efectos cuanticos en sélidos. El teorema de aceleracion,

Ik = eF (6.33)

establece que el cuasimomento de un estado de Bloch varia en el tiempo en forma pro-
porcional al campo eléctrico aplicado [159]. Como consecuencia, el electron es reflejado al
alcanzar el borde de la primera zona de Brillouin, cambiando el signo de su cuasimomento;
por lo que se induce un movimiento oscilatorio en el espacio real conocido como oscilaciones

de Bloch. El periodo de estas oscilaciones esta dado por [159],

__h
 eFd

donde d es el espesor de la celda unidad y F el campo eléctrico aplicado. Este problema

Ty

(6.34)

también puede ser analizado en el dominio espectral en donde los estados de Wannier-Stark
(WS) son el equivalente a las OB en el dominio temporal [161]. La presencia de un campo
eléctrico produce una localizacién de las funciones de onda. El espectro continuo de una

banda se reemplaza por una serie de estados equiespaciados energéticamente denominada

escalera de Wannier-Stark o WSL3 [161],

E,=FEy+veFd, v=0,£1,£2,... (6.35)

donde Ej es la energia de un sitio atémico aislado, F' el campo eléctrico aplicado y d el
ancho de la celda unidad.

La condicién de existencia de las OB es que el tiempo de coherencia de un electrén sea
mayor que el periodo de una oscilacién. La observacién experimental de las oscilaciones de
Bloch electronicas hasta el momento ha resultado imposible en materiales bulk, debido a
que los distintos mecanismos de relajacién no permiten una aceleraciéon de los electrones
hasta el borde de la zona de Brillouin [162].

En 1992, Feldmann et al. [163| observaron por primera vez las OB en una superred
de materiales semiconductores. El tamano de la supercelda determina una primera zona
de Brillouin reducida y de esta manera el tiempo de coherencia necesario para observar el
fenémeno también resulta menor que en bulk.

La ecuacién de ondas a la que responden los fotones propagandose en un medio dieléc-

trico es semejante a la ecuaciéon de Schrodinger, y como consecuencia es posible prever la

3del inglés Wannier-Stark ladder, referencia al conjunto de estados de Wannier-Stark.
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existencia de oscilaciones de Bloch y WSL de fotones. En 2004 se observaron experimental-
mente oscilaciones de Bloch de fotones en estructuras basadas en microcavidades 6pticas
[38, 39]. Las cavidades Opticas generan estados fotonicos discretos que pueden acoplarse a
través de los espejos que las separan. Introduciendo un gradiente en las energias de las cavi-
dades es posible torcer las bandas fotonicas y de esta manera simular el efecto de un campo
eléctrico en una SL. La energia de las distintas cavidades puede sintonizarse cambiando el
camino 6ptico, ya sea a través del indice de refraccién o del espesor de las mismas. Los
mecanismos de relajacion para fotones son menos efectivos que los electréonicos, facilitando
la observacion de las OB. Por otro lado, los estudios previos fueron realizados en la regiéon
visible del espectro electromagnético, donde existen los elementos de 6ptica necesarios y
las estructuras resultan del orden de varios micrones, accesibles por diversas técnicas de
crecimiento. Sin embargo, el estudio de las oscilaciones de Bloch foténicas se realizd en el
dominio espectral, dado que el dominio temporal resulta altamente complejo debido a las
frecuencias involucradas.

A continuacién se estudiara el fendémeno de las oscilaciones de Bloch para fonones
acusticos en superestructuras basadas en nanocavidades de materiales semiconductores.
Asimismo se proponen experimentos en el dominio temporal y en el dominio espectral que
permiten poner en evidencia estos fendmenos. Como Aacastico <K Aéptico, €1 Nanofonoénica
de THz uno de los principales desafios es el crecimiento de las muestras. Las estructuras
estudiadas en este capitulo pueden ser crecidas perfectamente utilizando técnicas epitaxia-
les.

El sonido responde a una ecuaciéon de ondas similar a la de los fotones, en donde los
pardmetros relevantes son la velocidad del sonido, y la densidad de los distintos medios
involucrados, por lo que es posible prever la existencia de WSL y OB para fonones actisticos
[40]. Tomando como referencia las estructuras estudiadas en la seccién anterior, en donde
un conjunto de cavidades acopladas forma una minibanda (equivalente a las minibandas
electronicas de conduccion en superredes), y variando la energia de los modos en forma
lineal con la posicion, es posible torcer dicha minibanda. De esta manera el efecto es
semejante al que se produce en un soélido cuando se aplica un campo eléctrico constante.
Una forma de verlo consiste en analizar lo que sucede con las reflexiones de Bragg a
medida que un electrén o fonén se desplaza por la estructura. En el caso electrénico, el
electrén se acelera en el espacio real, y su longitud de onda disminuye, continuando de
esta manera hasta que entra en condicién de reflexion de Bragg con los planos de dtomos.
Contrariamente a lo que ocurre con los electrones, los fonones no pueden cambiar su energia
en forma continua debido a un campo externo. En este caso se modificara el espaciamiento
de los planos, y de esta manera el fonon se propagara por la estructura hasta que los planos
que esté atravesando cumplan con la condicién de Bragg.

Para poder observar las oscilaciones de Bloch, la energia de la n-ésima cavidad debe
diferir de la (n — 1)-ésima cavidad en un valor constante. Esa dependencia lineal con la
posicién de la energia del modo de cavidad, andlogo a un campo eléctrico para los elec-
trones, puede ser obtenida sintonizando los espesores de las cavidades. Se considera una
estructura formada por una multicapa donde cada celda unidad consiste en un BR que
consta de 2.5 periodos de GaAs/AlAs (3)\/4,\/4), y una cavidad A de GaAs. Esta celda
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unidad se repite NN, veces, con los espesores incrementandose desde la superficie hacia el
sustrato, con el propo6sito de obtener una variaciéon en las frecuencias de los modos de
cavidad de A=-0.15 cm™'. El panel de la izquierda de la Fig. 6.14 muestra el diagrama
de bandas de energias permitidas, similar a los discutidos para minibandas actsticas. Las
minibandas se encuentran inclinadas, reflejando el potencial efectivo introducido. La mini-
banda originada por los estados confinados en las nanocavidades se senala sombreada en
gris. Esta minibanda esta limitada por regiones prohibidas a frecuencias mas altas y més
bajas. Estas regiones, indicadas con negro en la Fig. 6.14, se denominaran minigaps de alta
y baja frecuencia, respectivamente. El propdsito de este tipo de esquemas, propuesto origi-
nalmente en el contexto de las estructuras foténicas y luego extendido a las nanoestructuras
actsticas [41], es enfatizar la dependencia espacial de los modos, que varian linealmente
en este caso, y estimar las energias permitidas. Sin embargo, debe notarse que para cada
nimero de cavidad, el diagrama representa el esquema de minibandas y minigaps para
una estructura obtenida repitiendo una serie infinita de cavidades idénticas a la que existe
en esa posicion. Los diagramas de energias permitidas resultan un esquema ttil, pero no

representan los estados verdaderos de la estructura espacialmente modulada.
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Figura 6.14: Estructura de bandas de los fonones acusticos en el resonador de
Bloch (izquierda). La region gris corresponde a la minibanda principal. Las zonas
negras indican minigaps. Reflectividad actstica de la estructura (derecha). Las lineas
punteadas rojas delimitan la banda de los estados de WS.

Los modos propios actisticos de la estructura son determinados por el potencial efec-
tivo definido durante el disefio de la muestra. Las Figs. 6.14 y 6.15 presentan dos mane-
ras equivalentes de obtener los modos actusticos generados por el potencial efectivo. Los
autoestados pueden derivarse de la curva de reflectividad acustica (Fig. 6.14), o evaluan-
do la distribucién de desplazamiento fonénico como funcién de la posicién y la energia
(Fig. 6.15). En este altimo caso, los fonones fueron calculados suponiendo una incidencia
desde la izquierda. La reflectividad se caracteriza por una banda espectral ancha de alta
reflectividad, determinada por los minigaps de baja y alta frecuencia. Dentro de esta regiéon
de alta reflectividad se pueden observar una serie de dips equidistantes. Estos dips estan
bien definidos y separados exactamente por A en la regiéon espectral donde los fonones
son confinados entre los dos minigaps (region limitada con lineas punteadas rojas en la

Fig. 6.14). Los dips de reflectividad definen los modos propios de la banda de cavidades



6.2 Formacion de bandas y oscilaciones de Bloch en sistemas acusticos 197

S
=
A

y

&‘\:\‘

(i
N

Frecuencia (cm'1)

]

=

/'“)/)m

I
///// //}// W,

0 100 200 300 400 500 600 700
Posicion (nm)

Figura 6.15: Desplazamiento aciistico como funcion de la posicion y la energia.
Las regiones mas claras representan campos mas intensos. Con flechas se indican las

energias correspondientes a la WSL

acusticas en la presencia de un potencial lineal efectivo, y son equivalentes a los estados
de Wannier-Stark estudiados en electronica. Fuera de esta region, los dips en la reflectivi-
dad estan influenciados por las condiciones de contorno y pérdidas en la primera y en la
altima cavidad de la estructura. Cuando se acopla a uno de los modos de Wannier-Stark
acusticos, el hipersonido puede atravesar la estructura de miiltiples cavidades por efecto
tanel. Esto determina la distribucion del desplazamiento aciistico mostrado en la Fig. 6.15,
donde las regiones brillantes, indicadas con flechas, corresponden a los niveles de Wannier-
Stark fononicos. Las regiones inclinadas claras estan relacionadas con los minigaps, donde
el hipersonido es reflejado. Los estados bien definidos de Wannier-Stark son la contraparte
en el dominio espectral de las oscilaciones de Bloch. Precisamente es en esta banda de
frecuencias que las oscilaciones estan definidas en el dominio temporal. La evolucién tem-
poral de un paquete de ondas incidiendo sobre la estructura presentada en las Figs. 6.14
y 6.15 se muestra en la Fig. 6.16. Para estas simulaciones se utiliz6 un pulso gaussiano
con 20 =1.0 cm™!, y una energia central de 18.3 cm™!. La linea vertical roja indica el
limite entre la estructura de cavidades y un medio de GaAs. Es evidente que una vez en la
estructura, el pulso desarrolla claramente una serie de oscilaciones peridédicas. La evoluciéon
temporal mostrada corresponde a las oscilaciones de Bloch de fonones acusticos originadas
por la presencia de un potencial periddico mas un potencial lineal. El periodo temporal, y

la longitud espacial de la oscilacién descripta por el pulso estan directamente determinados
por A (7 = h/A).

Los estados de Wannier-Stark definidos por los dips en la reflectividad, y las zonas
de mayor intensidad en la distribucién de campo fonoénico, constituyen un ejemplo de
ingenieria del espectro de fonones acusticos. Los autoestados de la estructura de bandas
acusticas inclinadas estan separados por A, coincidiendo con la separacion energética de los
modos confinados en dos cavidades consecutivas. Sin embargo, debe notarse que las energias
de los autoestados no coinciden con las energias de los modos de las cavidades originalmente

desacopladas. Los autoestados corresponden a modos de la estructura compleja completa.
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Figura 6.16: Evolucion temporal de un paquete de ondas gaussiano de

1

20—=1.0 cm ™!, centrado en 18.3 cm ™!, incidiendo sobre la cara izquierda de un resona-

dor de Bloch. La estructura esta formada por 25 cavidades acopladas con un gradiente
de energias de -0.15 cm ™! por celda unidad.

6.2.3. Manipulaciéon del campo eléctrico y dispersion Raman

Al igual que en el caso de la molécula fondnica, se estudiaré teéricamente la dispersion
Raman en una estructura formada por cavidades actusticas acopladas, con un potencial
fonoémico efectivo lineal. Con el fin de aumentar la seccion eficaz de dispersion Raman, y
poder excitar de manera espacialmente selectiva partes de la muestra, se inserta el resona-
dor en una microcavidad 6ptica. En la Fig. 6.17 se esquematiza la muestra estudiada. En
esta figura pueden distinguirse los espejos 6pticos encerrando una estructura formada por
cavidades acopladas, cada una con espesores diferentes a fin de simular la presencia de un

potencial lineal.

.—> AlGaAs

DBR
superior

Resonador
de Bloch

DBR
inferior

—> GaAs
Sustrato «—

Figura 6.17: Esquema de la estructura estudiada por dispersion Raman formada

por un resonador fonénico de Bloch dentro de una microcavidad éptica.

El espaciador 6ptico de la microcavidad consiste en un resonador de Bloch formado

por 15 cavidades actsticas acopladas, con un gradiente en las frecuencias de 0.36 cm™!
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por cavidad. Esta separacion en las frecuencias de las cavidades desacopladas (idéntica
a la separacion entre los estados de WS) es suficientemente grande como para que sea
posible resolver los modos en experimentos de dispersion Raman de alta resoluciéon. Cada
celda unidad de la estructura actistica esta formada por un espejo actstico de 6.5 periodos
de AlAs/GaAs (A/4,3)\/4) y un espaciador A\/2. En la Fig. 6.18 se puede observar el
diagrama de bandas del resonador de Bloch. La banda formada por el acoplamiento de las
cavidades junto con el potencial fonénico efectivo se encuentra sombreada en gris. La regién
frecuencial en la que se definen los niveles de Wannier-Stark (de aproximadamente 4 cm™!)
estd limitada por dos lineas rojas horizontales. El valor de la diferencia de frecuencias A
entre dos cavidades consecutivas, no sélo determina el periodo de las oscilaciones de Bloch,
sino también el nivel de localizacién espacial de los estados de Wannier-Stark fonoémnicos:
cuando mayor es A, méas localizados estaran los estados. A mayor separacién de energia
entre modos (A), la distribucion de desplazamiento actstico de un estado de Wannier-Stark
estard mayormente concentrada en una tnica cavidad. Por el contrario, si A es pequenio, los
estados de Wannier-Stark estaran distribuidos espacialmente a lo largo de un gran ntimero

de cavidades actsticas.
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Figura 6.18: Estructura de bandas de los fonones acisticos en el resonador de

Bloch. Las lineas punteadas rojas delimitan la region de la WSL.

El resonador de Bloch forma un espaciador 6ptico de espesor 4\ para la cavidad 6p-
tica. El espejo superior (inferior) de la cavidad optica esta formado por 10 (14) periodos
de AlAs/Alp2Gag gAs (71.90/62.06 nm). La diferencia en el namero de periodos sirve para
compensar la diferencia entre los coeficientes de reflexion aire/muestra y muestra/sustrato.
En el panel izquierdo de la Fig. 6.19 puede observarse la reflectividad éptica simulada de
esta estructura. Se puede distinguir claramente la presencia del modo 6ptico de cavidad
a 851.5 nm. En el panel de la derecha de la Fig. 6.19 se muestra la intensidad del campo
electromagnético en funcién de la posicidon dentro de la estructura para la energia corres-
pondiente al modo 6ptico confinado. Para facilitar la localizacion de las diferentes partes
de la estructura, se incluye el perfil de indices de refraccion. El campo eléctrico presenta 8
maximos en la region del espaciador 6ptico (debe recordarse que es una cavidad de espesor
4)). La existencia de estos 8 maximos (y de sus 7 minimos asociados) implica que toda la

estructura acustica no sera excitada de manera uniforme.
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Figura 6.19: Izquierda: reflectividad optica calculada de la microcavidad optica
con un espaciador formado por un resonador de Bloch. Derecha: intensidad del campo
electromagnético en funcién de la posicién para la longitud de onda correspondien-
te al modo confinado. Se incluye el perfil de indices de refraccion para facilitar la

localizacion de las diferentes partes de la estructura.

En la Fig. 6.20 se muestra un detalle de la distribucién de la intensidad del campo
eléctrico en la region del espaciador 6ptico. Los circulos indican la posicion de los espa-
ciadores actsticos de las nanocavidades que forman el resonador de Bloch, que a su vez
constituye el espaciador de la microcavidad éptica. Tanto el niimero de periodos en el es-
pejo acustico de cada celda unidad, como la energia de la primera cavidad y el gradiente A
fueron elegidos de manera tal que aproximadamente una de cada dos cavidades aciisticas
se localice en un maximo del campo eléctrico confinado. Se puede observar que esto se

cumple particularmente bien en las dltimas 10 nanocavidades de la estructura.
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Figura 6.20: Detalle de la intensidad del campo electromagnético en funcion de la
posicion para la longitud de onda correspondiente al modo confinado en la region del
espaciador 6ptico. Los circulos indican la posiciéon de los espaciadores actsticos de las

cavidades que forman el resonador de Bloch inmerso en la cavidad 6ptica.

La reflectividad actstica calculada del resonador de Bloch se muestra en gris en la
Fig. 6.21. Los circulos con cruces indican las posiciones frecuenciales de las cavidades
acusticas desacopladas. En la region de la WSL los modos de alta transmisién no coinciden

con las energias de las cavidades individuales, sino que corresponden a modos colectivos
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y sus frecuencias se encuentran entre las frecuencias de dos cavidades consecutivas. Como
en el caso estudiado en la seccién anterior, se observa una banda de alta reflectividad
que se asocia a la reflectividad de los dos minigaps inclinados y superpuestos. La curva
naranja en la Fig. 6.21 corresponde al espectro Raman calculado en la microcavidad 6ptica
considerando que la excitacion se realiza en resonancia con el modo éptico. Entre 17.0 y
22.0 cm~! se observan una serie de picos bien definidos, mientras que a ambos lados de
estas energias se ven oscilaciones. En el conjunto de modos se pueden distinguir claramente
5 picos a 18.03, 18.76, 19.48, 20.20 y 20.92 cm~! que coinciden perfectamente con estados
de alta transmision, asociados a los estados de Wannier-Stark actusticos. No sélo coinciden
en las posiciones espectrales con los estados de Wannier-Stark (WS), sino que sélo uno de

cada dos picos resulta Raman activo en esta configuracion.
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Figura 6.21: Reflectividad acustica calculada (gris) del resonador de Bloch, y es-
pectro Raman considerando que la excitacién se realiza en resonancia con el modo de
la microcavidad optica (naranja).

Teniendo en cuenta el gradiente de energias A=0.36 cm™!

, es posible ver que los modos
de la WSL estan muy localizados espacialmente; y la excitaciéon de una cavidad actstica
dentro de la estructura se ve reflejada en un modo activo en el espectro Raman. De esta
manera, cambiando la posicién de los maximos del campo eléctrico respecto a los espa-
ciadores de la nanocavidades que forman el resonador de Bloch, deberian cambiar las
intensidades relativas de los picos, y en principio deberia ser posible volver activos los
picos inactivos y viceversa. En otras palabras, realizando un diseno del campo eléctrico
dentro la estructura de cavidades acopladas, deberia ser posible evidenciar la existencia de

todos los modos de la WSL.

Existen diversas formas de modificar la posicion relativa de las nanocavidades actusticas
respecto a los maximos del campo eléctrico, por ejemplo, disminuyendo el nimero de
cavidades acopladas, agregando un espaciador de AlGaAs, o periodos acuisticos adicionales
para cambiar el ancho del espaciador 6ptico, o modificar los espesores de las capas de los
espejos Opticos junto con el ancho total de la muestra acistica para cambiar la longitud

de onda Optica resonante.

Con el fin de ilustrar como cambia el espectro Raman con la sintonizacién de los
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maximos del campo eléctrico, se disené una segunda muestra, en donde se agrega una
cavidad actstica adicional (al principio de la estructura), y un espejo acustico al final de
la misma, de manera tal de lograr una nueva cavidad 6ptica 4\ pero para una longitud
de onda levemente més grande. En este caso, la ubicaciéon de las cavidades respecto a los
maximos de intensidad del campo eléctrico esté invertida respecto a la estructura estudiada
anteriormente.

En la Fig. 6.22 se muestran la reflectividad (gris), y el espectro Raman (naranja)
calculado en la nueva estructura en condicién de resonancia 6ptica. En la banda frecuencial
entre 17.0 y 22.0 cm™! se puede distinguir una serie de picos bien definidos, y oscilaciones
fuera de esta banda. Los picos ubicados a 17.68, 18.39, 19.12, 19.83 y 20.55 cm ™! coinciden
perfectamente con modos de transmisiéon asociados a los niveles de WS. En particular, estos
picos Raman activos corresponden a los modos inactivos en la otra muestra (comparar con
el espectro de linea punteada en la misma figura). En el caso del pico a 19.83 cm™! es
notable como pasa de ser inactivo en una estructura a ser el pico més intenso en la otra,
donde la tinica diferencia fundamental entre las dos muestras es la fase relativa del campo

eléctrico con la superestructura acustica.
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Figura 6.22: Reflectividad actstica calculada (gris) del resonador de Bloch, y es-
pectro Raman considerando que la excitacion se realiza en resonancia con el modo de

la microcavidad 6ptica (naranja). Con linea punteada se incluye el espectro Raman
de la Fig. 6.21

Comparando las Figs. 6.21 y 6.22, se ve que es posible estudiar completamente los
modos propios de un resonador de Bloch en el dominio espectral, cambiando las condi-
ciones de contorno electromagnéticas. Extendiendo el concepto a otro tipo de estructuras,
es posible prever la posibilidad de realizar experimentos de dispersiéon Raman excitando
selectivamente una regién espacial de la muestra, sin necesidad de recurrir a resonancias
electronicas (a diferencia de lo estudiado en el Cap. 5). En el proximo apartado se estu-
diard un resonador fonénico de Bloch en el dominio temporal mediante experimentos de

generacion coherente de fonones actusticos.
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6.2.4. Estudio experimental de las oscilaciones de Bloch de hipersonido

Las oscilaciones de Bloch son la contraparte temporal de los niveles de Wannier-Stark
estudiados en la seccién anterior mediante la simulacién de experimentos de dispersiéon
Raman. En este apartado se presentan los resultados del estudio de las oscilaciones de
Bloch fonoénicas en el rango de los THz mediante experimentos de generacién coherente de
fonones actisticos. La muestra estudiada es idéntica a la correspondiente a la estructura de
bandas mostrada en la Fig. 6.18. La estructura de 15 nanocavidades actisticas acopladas se
creci6 sobre un sustrato de GaAs orientado en la direccion (001). Es importante remarcar

que esta muestra no incluye espejos 6pticos en su estructura.

Para el estudio de las oscilaciones de Bloch de hipersonido, se realizaron experimentos
de generacién coherente de fonones actsticos, a temperatura ambiente, y en geometria de
reflexion. En esta configuracion, tanto la generacion como la deteccion de los fonones acts-
ticos se realizé directamente sobre la estructura de nanocavidades acopladas. A causa de
los efectos de confinamiento eléctronico, y del gradiente en espesores, los gaps correspon-
dientes a los BRs a temperatura ambiente se localizan entre 810 y 830 nm, mientras que
los espaciadores de las nanocavidades presentan sus transiciones electréonicas entre 760 y
790 nm. Los experimentos fueron realizados con una longitud de onda del laser A = 815 nm,
por lo que los espejos fondnicos que forman las cavidades actisticas se excitaron en forma

resonante. Se utiliz6 una potencia de 54.6 mW (10.0 mW) para el pump (probe).

En la Fig. 6.23a se muestra en azul la senal de reflectividad resuelta en tiempo medida
en la configuracion de reflectometria. La variacion inicial rapida se debe a la respuesta
electronica del sistema. La curva roja corresponde al ajuste de la senal con un polinomio
de grado 9. Este ajuste se utiliza como aproximacién del fondo casi continuo de la curva
experimental. En el cuadro interior se muestra un detalle de la senal en el intervalo entre
200 y 300 ps, donde pueden observarse cuatro oscilaciones de baja frecuencia correspon-
dientes al modo Brillouin. Asimismo, pueden distinguirse oscilaciones de alta frecuencia
de menor intensidad. En la Fig. 6.23b se muestra la misma senal experimental luego de
haberle restado el fondo casi continuo. En este caso, se vuelve evidente la presencia de las
oscilaciones Brillouin. La oscilacion de baja frecuencia (con un periodo de ~300 ps) es un
efecto introducido por el ajuste polinémico, y no corresponde a una caracteristica propia
de la respuesta del sistema. En el cuadro interior se muestra un detalle de la senal entre
200 y 300 ps, donde ademas de las oscilaciones Brillouin se pueden distinguir claramente

oscilaciones de alta frecuencia.

En el panel superior de la Fig. 6.24 se muestra la reflectividad aciustica calculada uti-
lizando los espesores nominales de la estructura. Entre 17.5 y 21.1 cm™! puede observarse
una serie de picos, cuyas posiciones corresponden a las energias de los modos de la WSL.
En el panel inferior de la misma figura, se muestran en negro la transformada de Fourier
(E) de la derivada de la senal temporal mostrada en la Fig. 6.23, en azul la simulacion del
espectro de generacion (G), y en rojo la simulacion de la senal detectada en el experimento

I una serie de picos intensos,

(D). El espectro experimental presenta entre 17.5 y 21.1 cm™
equiespaciados, cuyas posiciones coinciden con las energias de la WSL. El célculo de los

espectros de generaciéon y deteccion se realizé utilizando el modelo fotoelastico descripto en



204 Superestructuras formadas por cavidades acusticas acopladas

0

- a

e}

[

"z

o

c

=

e}

©

S

(7]

c

2 st

E -8 200 225 250 275 300

0 100 200 300 400 500 600 700 800

3 —

-~ b

S 4

® 2

'.E' X100

g 0

=
-2

B 3

.-E -4 ok

2 5 4

2 o

£ -8 200 225 250 275 300

-10 1 1 1 L 1 L L
0 100 200 300 400 500 600 700 800

Tiempo (ps)

Figura 6.23: Reflectividad resuelta en tiempo medida en la estructura formada por
15 cavidades acusticas acopladas. Panel a: senal medida en configuracién de reflec-
tometria, con una longitud de onda del laser A = 815 nm (curva azul), y ajuste de la
misma con un polinomio de grado 9 (curva roja). Panel b: sefial luego de sustraer el
ajuste polinémico. La senal ha sido multiplicada por un factor 100 con el fin de obte-
ner intensidades comparables a las mostradas en el panel a. En los cuadros interiores

se muestra un detalle de las senales entre 200 y 300 ps.

la Sec. 5.3.1. Para ello se considerd un coeficiente fotoelastico tnico para todas las capas de
GaAs (AlAs) p =250.0 (p =28.3). De esta manera se desprecian los efectos de resonancias
electrénicas con los diferentes pozos cuénticos del sistema. Asimismo, se despreciaron los
efectos de absorcion de la luz, utilizando indices de refraccion reales para ambos materia-
les. Ademaés, en la simulacion del espectro detectado se introdujo un ensanchamiento de
los picos para tener en cuenta una ventana temporal de mediciéon de 800 ps. El acuerdo
entre los datos experimentales y las simulaciones, tanto del espectro de generacién como
del experimento completo, es excelente. Las simulaciones reproducen todas las posiciones
de los principales picos observados. Existen, sin embargo, claras diferencias en sus inten-
sidades relativas. Estas diferencias pueden estar relacionadas con la resonancia del laser
con los pozos cuanticos que forman los espejos acusticos de la estructura. Por otro lado, se
puede notar que el ancho de los picos experimentales es mayor que el ancho de los picos
del espectro D. Esto puede deberse a efectos de absorcion actistica, que no fueron tenidos
en cuenta en la simulacion.

Observando la Fig. 6.24 resulta evidente que las frecuencias correspondientes a los esta-
dos de WS pueden ser excitados y detectados directamente por la estructura de cavidades

acopladas. Para estudiar las oscilaciones de Bloch fonoénicas en el dominio temporal es
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Figura 6.24: Panel superior: reflectividad actstica de un resonador de Bloch. Los
minimos de reflectividad corresponden a estados de WS actusticos. Panel inferior:
transformada de Fourier de la derivada de la senal experimental mostrada en la
Fig. 6.23 (E), y calculo de los espectros generado (G) y detectado (D). Las simu-
laciones fueron realizadas despreciando los efectos de absorcion de la luz, y resonan-
cias electronicas con los pozos cuanticos que forman la estructura. Notar el excelente
acuerdo entre el espectro medido y las simulaciones.

posible filtrar las curvas experimentales de reflectividad resuelta en tiempo mostradas en
la Fig. 6.23. En la Fig. 6.25a se muestra la senal temporal tratada con un filtro pasabanda
definido entre 17.26 y 21.21 cm ™!, banda energética que corresponde aproximadamente a la
WSL completa. La senal esta dominada por oscilaciones de alta frecuencia (correspondien-
tes a la WSL), que pueden apreciarse en el cuadro interior, donde se muestra un detalle
de la senial entre 200 y 300 ps. Ademas, la amplitud de estas oscilaciones se encuentra
modulada por una envolvente con maximos cada ~95 ps. Cabe mencionar que aplicando

1

un filtro pasa-altos con frecuencia de corte por encima de 3 cm™", se obtiene una respuesta

similar. Esto se debe a que fuera de la banda de energias de los estados de WS, la tinica
contribucién importante esta dada por el modo Brillouin con una frecuencia de ~1.5 cm ™.

En la Fig. 6.25b se muestra la sefial experimental (Fig. 6.23) tratada con un filtro
pasabanda definido entre 18.48 y 19.50 cm™!. Esta banda de frecuencias comprende sélo
tres modos de WS. En este caso resulta evidente la presencia de la envolvente que modula la
intensidad de las oscilaciones. La frecuencia de la envolvente esté precisamente determinada
por el periodo de las oscilaciones de Bloch, y por lo tanto, por el gradiente de energias con el
que fue disefiada la estructura. En el cuadro interior se muestra un detalle de la senal entre
200 y 300 ps, donde pueden apreciarse las oscilaciones de alta frecuencia (~19.0 cm™1)
cuya amplitud estd modulada por una frecuencia de ~10.49 GHz (T=95.3 ps), que ajusta
perfectamente el valor nominal de 10.79 GHz (1T'=92.7 ps).

Para comprender la dindmica temporal de las oscilaciones de Bloch fonénicas dentro de

la estructura, se realizo la simulacién de la evolucion temporal de la deformacion actstica
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Figura 6.25: Reflectividad resuelta en tiempo medida en la estructura formada
por 15 cavidades acusticas acopladas, tratada con un filtro pasabanda definido entre
17.26 y 21.21 cm™! (panel a), y entre 18.48 y 19.50 cm~! (panel b). En los cuadros

interiores se muestra un detalle de las senales entre 200 y 300 ps.

en la muestra generada fotoeldsticamente por la interacciéon con un pulso laser ultracorto a
t=0 ps. Para ello se utiliz6 el espectro de generacion mostrado en la Fig. 6.24. En el panel
de la izquierda de la Fig. 6.26 se muestra dicha evolucién temporal tomando tinicamente las
componentes frecuenciales en la banda comprendida entre 18.48 y 19.50 cm™!. Las lineas
verticales blancas indican la posicién de los espaciadores de las cavidades que forman
la superestructura actstica. Puede observarse claramente que existe una oscilacién bien
definida entre las cavidades 7, 8, y 9. Las senales tenues que se observan entre las cavidades 1
y 7 corresponden a fonones confinados entre la interfaz aire/muestra y los espejos acusticos.
En el panel de la derecha de la Fig. 6.26 se puede observar la misma senial mostrada en
la Fig. 6.25b. Con lineas horizontales grises se indican las posiciones de los maximos de la
envolvente de las oscilaciones de alta frecuencia. Para la banda de frecuencias seleccionada,
la senal detectada presenta un maximo cuando el hipersonido se encuentra localizado en
la cavidad 7.

La dinamica de los fonones actsticos en el experimento realizado es mucho mas com-
pleja, debido a que el espectro generado presenta todas las componentes mostradas en la
Fig. 6.24, y no sb6lo una banda acotada como la simulada en la Fig. 6.26. Cuando el es-
pectro de generacién es ancho, el patréon de intensidades de los fonones confinados entre
los dos minigaps que delimitan espacialmente las oscilaciones de Bloch, esta distribuido

en una fraccién mas grande de la estructura, como puede deducirse del diagrama de ban-
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das mostrado en la Fig. 6.18. En este caso, no se puede diferenciar un tnico paquete y
seguir facilmente su evolucion temporal como cuando se analiz6 la interaccion de un pulso

gaussiano espectralmente angosto con el resonador de Bloch (Sec. 6.2.2).
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Figura 6.26: Panel izquierdo: Simulacién de la evoluciéon temporal del espectro
generado entre 18.47 y 19.50 cm ™! considerando un mecanismo fotoelastico. Las lineas
verticales blancas indican las posiciones de los espaciadores actsticos del resonador
de Bloch. Panel derecho: senal experimental tratada con un filtro pasabanda definido
entre 18.47 y 19.50 cm~'. Las lineas horizontales grises son una gufa para asociar
los méaximos de la senal detectada con la ubicaciéon del maximo de intensidad de la

deformacién acustica dentro de la estructura.

En resumen, la dindmica de los fonones actsticos observados corresponde a las oscila-
ciones de Bloch fonénicas estudiadas teéricamente en la Sec. 6.2.2. Filtrando las curvas
experimentales es posible evidenciar estas oscilaciones, y mediante la simulacién de la
evolucién temporal del espectro generado, analizar la dinamica de los fonones actsticos
confinados entre los dos minigaps de la estructura. El acuerdo obtenido entre los experi-
mentos y las simulaciones es excelente, atn cuando se utilizaron los mismos valores de la
constante fotoelastica para todas las capas de GaAs, no teniendo en cuenta las condiciones

de resonancia electrénica del laser con los diferentes pozos cuanticos.

6.3. Conclusiones

En este capitulo se estudiaron los efectos de acoplamiento en sistemas formados por
nanocavidades actsticas. En primer lugar se presentaron las dobles cavidades o moléculas
fononicas formadas por nanocavidades idénticas y se analizaron los principales parametros
de diseno. Se demostroé cémo es posible controlar las frecuencias de batido caracteristicas
y los tiempos de vida media del hipersonido dentro de estas estructuras. Asimismo se
analiz6 el comportamiento de moléculas fonénicas formadas por cavidades diferenciables.
Mediante experimentos de dispersién Raman se demostré por un lado el desdoblamiento
de los modos en una molécula fonénica, y por otro la paridad de los mismos, al observarse
un modo activo y uno inactivo desplazados respecto de la posiciéon central del minigap.

Aumentando el nimero de cavidades acusticas acopladas es posible formar una ban-

da fonoénica. La reflectividad de los espejos determina las caracteristicas de la bandas de
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transmisién de los nuevos stop-bands determinados por el acoplamiento de las cavidades.
Introduciendo un gradiente en las frecuencias caracteristicas de las cavidades que forman
una superestructura es posible replicar el efecto de un potencial. Mas atn, dada la versa-
tilidad de los sistemas estudiados es posible simular la presencia de un potencial fonénico
practicamente arbitrario.

La presencia de un potencial peridédico lineal, junto con la estructura de bandas fono6ni-
cas en sistemas de cavidades acopladas produce el equivalente actustico de las oscilaciones
de Bloch en dominio temporal y la definicién de los niveles de Wannier-Stark en el dominio
frecuencial. Se presentaron estrategias y estructuras capaces de evidenciar estos niveles
en experimentos de dispersion Raman con condiciones de confinamiento 6ptico. Por tl-
timo, se demostraron experimentalmente las oscilaciones de Bloch fonénicas en el rango
GHz-THz, mediante experimentos de generacién coherente de fonones acusticos. Asimis-
mo, se demostré la existencia de un conjunto discreto de modos equiespaciados asociados
los niveles de WS de la superestructura.

En los experimentos realizados, la generacion y la deteccién de los fonones actsticos
coherentes se produce en la misma estructura, excitando todas las cavidades simultanea-
mente. La dindmica de la respuesta actstica del sistema es compleja, y se requiere el uso
de filtros para evidenciar las oscilaciones de Bloch aciisticas. La evoluciéon temporal del
sistema podria simplificarse excitando selectivamente una nanocavidad, en lugar del con-
junto completo de cavidades que forman el resonador de Bloch. Otra alternativa es realizar
un experimento de transmision de fonones actusticos, donde, utilizando un generador op-
timizado como los discutidos en el Cap 3, podria obtenerse una senal que no requiera el
filtrado posterior [40].



Capitulo 7

Conclusiones

En este trabajo de tesis estudiamos nuevos fenomenos fisicos en estructuras basadas
en multicapas nanométricas capaces de generar, detectar y manipular la propagaciéon de
fonones actsticos en el rango de frecuencias GHz-THz. Debido a las frecuencias involu-
cradas, el control de la dinamica de los fonones actisticos tiene implicancias en el control
coherente ultra-rapido de carga, luz e hipersonido.

En la primera parte del trabajo abordamos el estudio de sistemas basados en superredes
y nanocavidades simples. Realizamos experimentos de transmisiéon de hipersonido, desaco-
plando los procesos de generacion y deteccion de fonones actisticos coherentes, y utilizando
transductores de banda ancha. Para ello, una pelicula delgada de aluminio actudé como
generador de un lado del sustrato, y una segunda pelicula como detector del otro lado.
Estudiamos la dindmica de fonones en nanocavidades y demostramos las caracteristicas
de confinamiento en el dominio temporal. Observamos tiempos de transmisién particular-
mente cortos a través de las estructuras en los minigaps actsticos, motivando el estudio y
la demostracion del equivalente del efecto Hartman en nanofonoénica. Analizamos teoérica-
mente la trasmision de hipersonido a través de superredes peridédicas y notamos que, para
frecuencias en el minigap y a partir de un determinado nimero de periodos, el tiempo de
transmision resulta independiente del nimero de periodos que forman la estructura.

Habiendo estudiado la transmision a través de dispositivos simples, usando transduc-
tores de banda ancha separados por un sustrato, cabe preguntarse sobre el desempeiio
de las superredes y nanocavidades como generadores y detectores coherentes de fonones
acusticos orientados a la monocromaticidad. Para realizar este analisis, combinamos un
transductor metalico de banda ancha que actu6é como generador (detector), con una su-
perred o nanocavidad que actué como detector (generador) de hipersonido del otro lado
del sustrato. De los resultados obtenidos concluimos que las nanocavidades y superredes
pueden ser usadas como detectores de fonones cuasimonocromaticos, permitiendo el estudio
de la dinamica de fonones actsticos con frecuencias tan altas como 1.2 THz. Verificamos
que la generacién se produce en el centro de la zona de Brillouin, con ¢ = 0, mientras que
la deteccion se produce con ¢ = 2k. Asimismo, un anélisis preliminar nos permitié inferir la
existencia de una longitud de onda 6ptica 6ptima en el proceso de deteccién que maximiza
la sensibilidad del sistema.

El uso de transductores metélicos para la generacién de fonones actusticos, junto a los
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efectos de propagacion no lineal en el sustrato, permite obtener fonones de ultra-altas fre-
cuencias. La generacién coherente con un nanodispositivo basado en multicapas tiene como
ventaja que la energia de los fonones generados estd determinada por la estructura y es
por lo tanto factible de ser especificada por disefio. Por otro lado, el proceso de generacién
se produce en una regién espacial determinada por el espesor del dispositivo, contraria-
mente a lo que sucede en el caso de las peliculas metalicas en que el proceso de conversion
de frecuencias se produce a lo largo de todo el sustrato. En nuestros experimentos usan-
do peliculas de aluminio como detectores no hemos logrado medir senales con frecuencias
superiores a 250 GHz. Usando superredes como detectores, demostramos que la generacién
de fonones actsticos en una pelicula metalica combinada con los efectos de propagacion
no-lineal en el sustrato puede alcanzar frecuencias superiores a 1.0 THz.

Hasta aqui establecimos las diferencias entre un transductor metélico de banda ancha (el
transductor méas usado en experimentos de actustica de picosegundos), y los transductores
orientados a la monocromaticidad basados en superredes y nanocavidades de semiconduc-
tores. Nos preguntamos si es posible cambiar las propiedades intrinsecas de la emisién de
fonones aciisticos de una pelicula delgada metélica cambiando las condiciones de contorno
acusticas del transductor. Introduciendo la pelicula en una nanocavidad actustica (y for-
mando lo que denominamos una nanocavidad hibrida metal-6xido) demostramos que es
posible amplificar o inhibir la generacién o emisién de fonones hacia el sustrato, de forma
anéloga al efecto Purcell estudiado en el contexto del electromagnetismo.

A continuacién estudiamos el problema del diseno y optimizacién de filtros para hiper-
sonido. Demostramos que dentro de los limites constructivos de las tecnologias actuales,
con control de los espesores al nivel de la monocapa atémica, existen ordenamientos no-
periddicos con las caracteristicas espectrales deseadas. Para el diseno de estos dispositivos
implementamos rutinas de optimizacién multivariable basadas en el algoritmo Nelder-
Mead. Este algoritmo de busqueda directa demostré ser muy eficiente en la localizacion de
minimos locales en la funcién objetivo. Mostramos que disenando apropiadamente semi-
llas inteligentes, es posible encontrar filtros de fonones acusticos con los requerimientos
impuestos en un nimero relativamente bajo de iteraciones. Analizamos las propiedades
de cambio de escala y periodicidad de la funcién reflectividad, caracteristicas que per-
miten refinar y ajustar las distribuciones de espesores una vez finalizado el proceso de
optimizacion. Asimismo, presentamos diversas estrategias para el diseno de las semillas
de optimizacién. Disenamos y optimizamos una serie de dispositivos fonénicos en el rango
GHz-THz que tienen su analogo en foténica: espejos de banda ancha, filtros de borde, filtros
notch y filtros de color. De los disefios presentados, se eligieron tres que fueron crecidos por
MBE. Estas estructuras fueron caracterizadas estructuralmente por HRXRD. El acuerdo
obtenido entre los difractogramas experimentales y las simulaciones nos permitié utilizar
los espesores nominales en las simulaciones del resto de los experimentos. Por otra parte,
la caracterizacion de los niveles electronicos se realizé mediante PL. Sin embargo ninguna
de estas dos técnicas nos proporciond informacién directa sobre los estados vibracionales
de las muestras.

Para realizar una caracterizaciéon vibracional, llevamos a cabo experimentos de disper-

sion Raman en distintas geometrias. Esto nos permitié demostrar la complementariedad de
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la informacién obtenida en BS y F'S y motivo el estudio de la solucién del problema inverso
usando datos experimentales de dispersion Raman en miltiples geometrias para reducir el
espacio de soluciones. A pesar de los resultados alentadores, identificamos dos limitaciones
principales: por un lado, los modelos en la aproximacion utilizada no son validos en condi-
cibn de resonancia electronica, y los pardmetros accesibles en la literatura corresponden
a los materiales masivos, sin tener en cuenta efectos de confinamiento, por ejemplo en la
constante fotoelastica o el indice de refraccion. Por otro lado, los detalles de alta resolucién
de los espectros medidos quedaron ocultos por la resolucién experimental limitada.

Si bien la espectroscopia Raman nos permitié acceder a los estados vibracionales de
los filtros optimizados, no es una herramienta directa para caracterizar el funcionamiento
de los filtros. Para ello, diseniamos un segundo conjunto de muestras operativo en el rango
~160 GHz, sobre los que realizamos experimentos de transmisiéon de fonones actisticos.
Usando generadores y detectores metalicos separados por el sustrato y el dispositivo op-
timizado y utilizando técnicas de actustica de picosegundos, validamos experimentalmente
el concepto de filtros aperiddicos. Ademas, con los resultados obtenidos evaluamos el de-
sempeno de los dispositivos, y a la vez evidenciamos el rol de la superficie libre y del
transductor metélico en la respuesta del filtro.

La utilizacién de las rutinas de optimizacion presentadas y el concepto de dispositivo
aperiodico, no se limitan al contexto de filtros pasivos de fonones actisticos, sino que, por
el contrario, pueden ser aplicadas para el disefio de otros dispositivos fonénicos como ge-
neradores y detectores de fonones coherentes, compensadores de dispersion, y retardadores
de transmisién por mencionar algunas de las posibles aplicaciones tecnolégicas.

En la tercera parte del trabajo, propusimos el uso de microcavidades 6pticas en expe-
rimentos de generacién coherente de fonones actsticos con el fin de amplificar las senales.
Usando como estructura modelo una microcavidad 6ptica cuyo espaciador esta formado por
una nanocavidad actstica, pudimos evidenciar los efectos de las resonancias electrénicas,
Opticas y actisticas en el dominio espectral, mediante experimentos de dispersién Raman,
y en el dominio temporal mediante experimentos de actstica de picosegundos.

Introduciendo las nociones de excitacién espacial selectiva, y de resonancia 6ptica,
realizamos experimentos de dispersion Raman en una microcavidad en condicién de doble
resonancia 6ptica y en resonancia con un estado electrénico confinado en un pozo cuantico.
Cambiando la posiciéon relativa del laser respecto de la energia de este estado electronico,
analizamos los cambios tanto cualitativos como cuantitativos observados en los espectros,
asocidndolos a las diferentes resonancias logradas. Observamos una amplificacion de las
seniales asociada al comportamiento resonante del campo eléctrico dentro de la cavidad,
y un cambio de las reglas de selecciéon debido al caricter estacionario del mismo dentro
del espaciador 6ptico. Observamos también la excitacion de modos acisticos confinados
cuasimonocrométicos amplificados por la resonancia excitonica.

Con el fin de analizar la influencia del confinamiento 6ptico en los experimentos de gene-
raciéon y deteccion de fonones actusticos coherentes, desarrollamos un co6digo de simulacién
basado en un modelo fotoelastico que tiene en cuenta tanto las condiciones de contorno
actsticas como opticas. En experimentos de dispersion Raman (generacion incoherente de

fonones) observamos la maxima amplificacion de las sefales cuando los campos incidente
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y dispersado se encuentran sintonizados con el modo de la cavidad 6ptica. En cambio
demostramos que, bajo condiciones de confinamiento 6ptico, los procesos de generacion y
deteccion de fonones acusticos coherentes responden a reglas de amplificacién diferentes.
Siempre considerando un mecanismo fotoelastico de interaccién luz-hipersonido, observa-
mos que la generaciéon es proporcional a la intensidad del campo eléctrico en el centro
de la cavidad. De manera semejante a lo observado en la dispersion Raman, la maxima
amplificacién se logra entonces cuando el pump se sintoniza exactamente con el modo
optico confinado. Por otro lado, demostramos que el proceso de detecciéon es fuertemente
dependiente de las caracteristicas fotoelasticas de los materiales que forman el espaciador
optico. Considerando coeficientes fotoelasticos reales, la méxima sensibilidad en el proceso
de deteccion no se logra en el centro del modo de la cavidad, sino donde la derivada de la
reflectividad presenta los maximos valores absolutos. En el caso mas general, la maxima
amplificaciéon de la generacion no coincide con la maxima sensibilidad en la detecciéon para
una dada longitud de onda. Asimismo, vimos que el caracter estacionario del campo eléc-
trico dentro de la cavidad modifica las reglas de seleccién de los procesos de generaciéon y
deteccién de fonones actsticos coherentes de manera tal que el espectro generado coincide
con el espectro detectado, lograndose una amplificacién adicional.

La generacion coherente de fonones acusticos de ultra-altas frecuencias requiere pulsos
de luz ultra-cortos, y por lo tanto esto limita la méaxima finesse que puede tener una micro-
cavidad Optica para experimentos de actustica de picosegundos en el rango GHz-THz. Reali-
zamos experimentos de pump-probe sobre una semicavidad 6ptica para evidenciar cambios
en las reglas de seleccion, y sobre una microcavidad completa de relativamente baja fi-
nesse para estudiar las reglas de amplificacién por confinamiento éptico. Los experimentos
de generacion coherente de fonones acusticos fueron realizados cambiando la longitud de
onda del laser, la temperatura y los dngulos de incidencia. En el caso de la semicavidad,
modificando la posicién relativa del stop-band 6ptico respecto al laser observamos cambios
cualitativos importantes en los espectros detectados. Al aumentar la reflectividad 6ptica,
se observo un aumento tanto de la intensidad general de los espectros como de la intensidad
relativa del modo de cavidad respecto al resto de los picos. En los experimentos realizados
en resonancia Optica en la microcavidad completa, en todos los casos observamos senales
amplificadas en las proximidades del modo 6ptico de cavidad, demostrando el rol del confi-
namiento del campo eléctrico. Notamos la presencia de dos méximos que no coincidian con
el centro del modo 6ptico, indicando que la maxima amplificacién no se produce cuando
pump y probe estan perfectamente sintonizados con la cavidad. Trabajando a bajas tem-
peraturas, y eligiendo apropiadamente la posicién del modo de la microcavidad logramos
excitar selectivamente fonones localizados en el espaciador de la nanocavidad actstica den-
tro de la microcavidad 6ptica, mostrando comportamientos similares a los observados en
los experimentos de dispersiéon Raman resonante.

Con el fin de lograr la maxima amplificacién éptica posible, y extendiendo el concepto
de doble resonancia 6ptica estudiado en el contexto de la dispersion Raman, propusimos y
demostramos el concepto de doble amplificacién 6ptica, que consiste en elegir apropiada-
mente los angulos de incidencia de los haces pump y probe de manera que ambos procesos,

generacion y deteccion, se encuentren en condiciéon de méxima amplificacion para la longi-
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tud de onda de trabajo. En experimentos realizados a temperatura ambiente, comparamos
como cambian las intensidades relativas de los maximos de sensibilidad al modificar el an-
gulo de incidencia del probe, manteniendo el del pump en direccién préicticamente normal.
Para un dngulo de incidencia del probe de aproximadamente 30° obtuvimos un méaximo de
la senal cuando el pump se acopla con el modo de la cavidad.

En el dltimo capitulo de la tesis estudiamos superestructuras de miiltiples nanocavi-
dades actsticas acopladas. Comenzamos por el sistema mas simple: una molécula fondnica
formada por dos nanocavidades acopladas. Mediante experimentos de dispersién Raman
en condicion de doble resonancia 6ptica logramos evidenciar los efectos de acoplamiento,
observando un corrimiento en la posicién del modo confinado Raman activo. El excelente
acuerdo obtenido entre las simulaciones y los espectros experimentales, motivé el estudio
tanto tedérico como experimental de superestructuras de cavidades actsticas mas comple-
jas. Aumentando el nimero de nanocavidades, e introduciendo un gradiente en las energias
de los modos confinados, es posible replicar el efecto de un potencial fonénico lineal. En
analogia a lo que le sucede a un electréon en presencia de un potencial peridédico y un campo
eléctrico lineal, el hipersonido experimenta oscilaciones de Bloch fonoénicas en el espacio
real, y en el dominio espectral apareceran niveles discretos de WS.

Usando los mismos modelos utilizados para la molécula fonénica, desarrollamos una
estrategia que permite evidenciar los niveles de WS en experimentos de dispersién Raman.
Modificando la distribuciéon del campo eléctrico dentro de la estructura con una micro-
cavidad optica demostramos que es posible excitar selectivamente modos colectivos del
resonador completo. Asimismo realizamos un estudio experimental de las oscilaciones de
Bloch fonénicas en el dominio temporal mediante la generaciéon coherente de hipersonido.
En un experimento donde tanto la generaciéon como la deteccién con pulsos ultra-cortos de
luz se realizaron en la misma muestra, observamos modos discretos separados por la fre-
cuencia caracteristica de las oscilaciones de Bloch, asociados a la WSL. Filtrando las curvas
experimentales de reflectividad resuelta en tiempo, fue posible observar directamente los
batidos caracteristicos de las oscilaciones de Bloch actisticas. Para comprender la natu-
raleza de estas vibraciones simulamos la evoluciéon temporal de los modos, y determinamos
que se trata de fonones que oscilan entre dos minigaps actsticos, transfiriendo su ener-
gia entre los espaciadores que forman la estructura de nanocavidades acopladas. De esta
manera, demostramos experimentalmente las oscilaciones de Bloch de fonones acisticos en
estructuras formadas por nanocavidades acopladas.

En sintesis, en esta tesis hemos demostrado una amplia gama de fenémenos fonénicos
en el rango GHz-THz, inspirandonos en algunos casos en fenémenos anteriormente estu-
diados en el contexto de la fisica del estado sélido y de la foténica. Hemos desarrollado
y estudiado nuevos dispositivos basados en multicapas de materiales semiconductores, de
oxidos dieléctricos y metales, capaces de generar, detectar y controlar la propagacion de
fonones acusticos. Los resultados obtenidos abren nuevas posibilidades en la ingenieria de
hipersonido en nanoestructuras, con implicancias en el control coherente de otros fonones,
de fotones y de carga. Sin duda, los avances presentados en materia de generadores cohe-
rentes, filtros, cavidades y espejos tendréan impacto en el eventual desarrollo de un laser de

sonido o séaser. La ingenierfa de dispositivos complejos activos (en contraste con los filtros
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pasivos), el diseno de experimentos de transmision de fonones acisticos sin los efectos que
introducen las superficies libres, y la implementacion de los conceptos estudiados en apli-
caciones tecnolbgicas y cientificas son s6lo algunas de las nuevas lineas de investigacién que

quedan abiertas a partir de este trabajo de tesis.
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Apéndice A
Interferometro de Sagnac

El uso de técnicas interferométricas permite la deteccién de la parte imaginaria de
una senal de reflectividad resuelta en tiempo. En este apéndice se describe y detalla la
configuraciéon experimental de un interferémetro de Sagnac, utilizado en algunas de las
mediciones presentadas en esta tesis.

El funcionamiento de un interferémetro de Sagnac se basa en la interferencia de dos
haces que recorren un circuito 6ptico en sentido inverso. En la Fig. A.1 se muestra un
esquema del interferémetro de Sagnac utilizado. En primer lugar, el haz probe (polarizado)
incide sobre un cubo polarizador. La polarizacién del probe se elige de manera tal que el
haz resulte reflejado hacia el segundo cubo divisor. Esta seré la polarizacion de referencia.
El segundo cubo (no polarizador) es el encargado de dividir el probe en los dos haces de
igual intensidad que recorreran el circuito 6ptico en sentido inverso. La muestra se coloca
en una posicién asimétrica respecto de este cubo divisor. Los dos caminos 6pticos entre el
cubo y la muestras tienen diferente longitud. A estos dos caminos se los denomina brazos
del interferémetro. De esta manera, los dos pulsos que salen del cubo divisor alcanzaran
la muestra en dos instantes diferentes ¢ y t + 7, donde ¢ es el tiempo de retardo respecto
del pulso pump, y 7 es el tiempo adicional que le toma a la luz recorrer la diferencia de
camino entre los dos brazos del interferometro.

Un rotador A/2 y un retardador A/4 se incluyen uno en cada brazo del circuito éptico,
con el fin de maximizar la sensibilidad del interferometro. Un retardador A/4 usualmente se
utiliza para producir un desfasaje entre dos componentes de polarizacion. La luz polarizada
en el eje rapido se propaga mas rapidamente que en el eje lento. En el caso del interferémetro
de Sagnac, el retardador se alinea de manera tal que uno de sus ejes principales sea paralelo
a la polarizacién del probe. De este modo, no se cambia la polarizaciéon de los pulsos
que atraviesan el retardador A/4. Por otro lado, el rotador se utiliza para cambiar la
polarizacién del haz en 90°. Con este arreglo, los pulsos que recorren el interferémetro en
sentido antihorario resultan desfasados mientras que los que circulan en sentido horario no
son afectados.

El pulso que recorre el interferometro en sentido horario (circuito azul en la Fig. A.1),
pasa primero por el rotador que cambia su polarizaciéon y luego por el retardador con su
polarizacion alineada segun el eje lento (rapido). El segundo pulso recorre el interferémetro

en sentido antihorario (flechas verdes en la Fig. 2.11) pasando primero por el retardador con
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Figura A.1: Esquema de deteccion utilizando un interferometro de Sagnac y dos
fotodiodos. Al atravesar el segundo cubo divisor, el haz probe recorre el mismo circuito
6ptico en sentidos inversos.

su polarizacion alineada segun el eje rapido (lento) y luego por el rotador \/2 cambiando

su polarizacion.

Para explicar con mayor detalle el funcionamiento del interferémetro de Sagnac utiliza-

do, es necesario establecer algunos principios generales de 6ptica y las caracteristicas de

los elementos 6pticos utilizados:

» Los cubos divisores no polarizantes, o las laminas semireflectantes (50 %-50 %) refle-

jan la mitad de la luz incidente, y refractan la otra mitad.

La velocidad de la luz en los vidrios es del orden de dos tercios la velocidad de la luz

en aire.

Cuando un rayo de luz incide sobre una superficie desde un medio con un indice de
refraccién que el del material del otro lado de la superficie, la luz reflejada sufre un

cambio de fase de exctamente media longitud de onda.

El indice de refraccién de un espejo perfecto puede considerarse como infinito, aso-

ciando un cambio de fase de media longitud de onda en las reflexiones en espejos.

Las transmisiones a través de los semiespejos tienen un corrimiento de fase ¢ que
depende solamente del indice de refraccion del material transparente, y del espesor

del mismo.

Teniendo en cuenta estas reglas, la intensidad de luz que llega a los detectores A y B

puede ser calculada considerando los diferentes desfasajes introducidos por los espejos y

por el cubo no polarizador en el circuito éptico.
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Se analizara primero un esquema simplificado del interferémetro de Sagnac, en donde
no se incluye la muestra, ni el retardador. Para ello, se considerara la intensidad de luz
que llega a cada detector, dada por los haces que recorren el interferémetro en sentidos
contrarios. Entre paréntesis se incluyen la polarizaciéon y desfasaje resultantes.

Detector A, sentido horario:

1. Reflexion en el cubo divisor (], +2¢ + )
2. Rotacion de la polarizacion (<, +2¢ + )
3. Reflexion en el cubo divisor (<, +4¢-+)

Detector A, sentido antihorario:

1. Transmision a través del cubo divisor (], +2¢)
2. Rotacion de la polarizacion (<, +¢)
3.Transmision a través del cubo divisor (<, +4¢)

Se puede observar que la intensidad detectada en el fotodiodo A corresponde a la suma
de los campos electromagnéticos en contrafase, i.e., a una interferencia destructiva.

Detector B, sentido horario:

1. Reflexion en el cubo divisor (], +2¢ + )
2. Rotacion de la polarizacion (<, +2¢ + )
3. Transmision a través del cubo divisor («», +4¢ + )

Detector B, sentido antihorario:

1. Transmision a través del cubo divisor (], +2¢)
2. Rotacion de la polarizacion (<, +2¢)
3. Reflexion en el cubo divisor (<, +4¢ + )

En este caso, puede verse que los haces se encuentran en fase, i.e., en condicién de
interferencia constructiva. De este modo, la intensidad en el detector B resulta maxima,
mientras que en el detector A resulta minima.

Para realizar el analisis del interferémetro de Sagnac utilizado durante los experimentos
presentados en esta tesis, se requiere la incorporacion del retardador /4 orientado con uno
de sus ejes principales en posicién vertical. De esta manera, no se cambia la polarizacién
de los pulsos que atraviesan el retardador, sino que solo se introduce un retardo de \/4
para una de las polarizaciones, y cero para la otra. Asimismo, la muestra se coloca en una
posicién no simétrica respecto a la ubicacion del cubo divisor y reflejara los pulsos que
provienen de los dos brazos del interferémetro en dos instantes diferentes t y t + 7.

Detector A, sentido horario:

1. Reflexion en el cubo divisor (], +2¢ + )

2. Rotacion de la polarizacion (<, +2¢ + )

3. Reflexion en la muestra r(t)

4. Transmision a través del retardador (<, +2¢ + 7)

5. Reflexion en el cubo divisor («, +4¢ + 7)
Detector A, sentido antihorario:

1. Transmision a través del cubo divisor (], +2¢)

2. Transmision a través del retardador (], +2¢ + 7/2)

3. Reflexion en la muestra r(t+7)

4. Rotacioén de la polarizacion (<, +2¢ + 7/2)
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5. Transmision a través del cubo divisor (<, +4¢ + 7/2)
El desfasaje entre ambos haces es de /2
Detector B, sentido horario:

1. Reflexion en el cubo divisor (], +2¢ + )

2. Rotacion de la polarizacion (<, +2¢ + )

3. Reflexion en la muestra r(t)

4. Transmision a través del retardador (<, +2¢ + )

5. Transmision a través del cubo divisor («, +4¢ + )
Detector B, sentido antihorario:

1. Transmision a través del cubo divisor (], +2¢)

2. Transmision a través del retardador ({, +2¢ + 7/2)

3. Reflexion en la muestra r(t+7)

4. Rotacion de la polarizacion (<, +2¢ + 7/2)

5. Reflexion en el cubo divisor («», +4¢ + 37/2)
En este caso, ambos haces llegan al detector también con un desfasaje de 7/2 pero con

signo contrario a lo que ocurre en el detector A.

La intensidad en cada uno de los detectores puede calcularse entonces como:

Iy = |T(t)ei(4¢+7r)E0 + ’r‘(t + 7_)61'(4¢+7r/2)E0|2 (Al)
Ip = |r(t)ei(4¢+7r)E0 +r(t+ T)ei(4¢+3W/2)E0|2 (A.2)

El punto de trabajo del interferémetro se dara cuando la fase total sea tal que la intensidad
de luz recibida en los detectores presenta la mayor derivada respecto a la fase. En los
experimentos realizados, un ciclo de realimentacion controla una celda Pockels que permite
mantener esta fase constante, independientemente de cual sea el valor del angulo ¢.

En las expresiones A.1 y A.2 es posible sacar como factor comiin |e*? Eg|?. Definiendo
r(t) r(t + 7) segun:

r(t) = (14 p)e®rg (A.3)
rt+7) = (1+ p’)em/ro, (A.4)

a primer orden de aproximaciones en p y «, y aplicando el teorema del coseno, las intensi-

dades en los detectores estaran dadas por:

Ip o< 2(04+p+p)+2(01+p+ p)sen(a— ) (A.5)
Ip < 2(1+p+p) =21+ p+p)sen(a—a) (A.6)
Definiendo
prot = p+p (A7)
ot = a—a, (A.8)

y teniendo en cuenta que la deteccidén sincrénica serd sélo sensible a componentes con

frecuencias que coincidan con las del modulador acusto-6ptico, las intensidades detectadas
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pueden ser reexpresadas de la siguiente manera:

Iy o< pior + sen(aor) (A.9)
Ip < pror — sen(aor) (A.10)

De este modo es posible obtener las partes real e imaginaria de la variacion de reflec-
tividad sumando y restando las senales detectadas en ambos diodos, respectivamente.

Es importante notar que en la traza temporal 14 — Ip detectada con un interferémetro
como el descripto, la sefial aparece duplicada, con signos invertidos. Asi el pulso que recorrié
el brazo largo del interferémetro llegara antes a los detectores que el pulso que inici6é su
recorrido en el brazo corto. Por otro lado, dos pulsos que recorren el circuito 6ptico en
sentidos contrarios llegan a la muestra con polarizaciones cruzadas, ocasionando que las

reflectividades medidas puedan ser diferentes.
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Apéndice B

Ataque quimico selectivo en

heteroestructuras

GaAs/AlGaAs/AlAs

Una solucién para realizar un ataque quimico selectivo ideal tiene que ser capaz de
remover selectivamente parte del cristal con una determinada composicién quimica y dejar
inalterado el resto de la muestra. El coeficiente de selectividad S de una solucién se define

segin:

S =Ri/Ry, (B.1)

donde R; y R son las velocidades de reaccion de los componentes 1 y 2 respectivamente.
La solucion 6ptima deberia presentar factores S y R; grandes, y un factor Ry pequeno.
Se basa en el sistema sistema peroxido de hidrégeno - amonio para el ataque quimico de
GaAs selectivamente sobre Al,Gaj_,As, y acido fluorhidrico de baja concentracién para
el ataque selectivo de AlAs sobre Al,Gaj_,As.

La solucion utilizada fue presentada originalmente por Logan et al. [164], en 1973. En
este trabajo se utilizaron los protocolos presentados por J. Dubard en la Ref. [165].

El espesor de las muestras al salir de la maquina de crecimiento es de aproximadamente
350 pum, con una variacion de 4+50 pm. En general se ha trabajado con dos tipos de
sustratos, uno que presenta una cara plana, pulida y una cara rugosa. Este es el tipo de
sustrato més usual. Por otro lado se han utilizado también sustratos doblemente pulidos,
cuyas caras se pueden utilizar para realizar crecimientos epitaxiales. Del lado del sustrato
sobre el que se ha crecido la muestra, existe un anillo exterior plateado, a veces con lineas
finas oscuras, este anillo es la sombra del soporte que se utiliza en la maquina de crecimiento
para sostener el sustrato dentro de la camara de crecimiento.

Para el estudio de las muestras se han realizado ataques quimicos desde ambas caras
de la muestra, dependiendo del tipo de experimento a realizar. Por un lado se han re-
movido sustratos, de esta manera es posible realizar experimentos de dispersiéon Raman en
geometria de F'S; o experimentos de generacion coherente de fonones en geometria de trans-

mision diferencial. Por otro lado, se han realizado ataques sobre la muestra propiamente
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dicha con el fin de remover espejos Opticos en microcavidades Opticas. En este segundo
caso se han utilizado las dos soluciones mencionadas anteriormente.

La solucion para el ataque quimico selectivo de GaAs sobre AlGaAs es la misma que la
utilizada para el ataque quimico selectivo de AlGaAs sobre AlAs. Consiste en una solucién
Hy02(30%) : NHyOH (20 %) : H20 400 : 8 : 100. Para la preparacion se procede de la
siguiente manera:

1) Se prepara una solucion de N H4OH con la concentracion indicada. Comercialmente
se dipone de NH4OH al 30 %.

2) Se colocan 400 ml de H203 (30 %) o 100 Vol.

3) Se agregan 8 ml de NH4OH (20 %)

4) Finalmente se agregan 100 ml de agua destilada.

Para la remocion de sustratos de GaAs se armo6 un equipo de circulacion que per-
mite obtener un jet de aproximadamente 2 mm de didmetro similar al descripto en la
Refs. [165, 166], sin el sistema de control automatico. Es importante notar que la bomba
de circulacion utilizada para generar el jet no debe reaccionar quimicamente con la solucién
de H202(30%) : NH,OH (20 %).

Para el ataque selectivo inverso, i.e., de AlAs sobre AlGaAs, o de AlGaAs sobre GaAs,
se utilizo una solucion de acido fluorhidrico en la siguiente proporcion HF(50 %) : HoO
5:2000. Para la preparacion de la soluciéon se procede de la siguiente manera:

1) En un recipiente plastico se colocan 200 ml de HO destilada

2) Se agregan lentamente 0.5 ml de HF (50 %) con una pipeta descartable de plastico
mientras se agita.

Debe tenerse en cuenta que para la manipulaciéon de esta solucién no pueden utilizarse
materiales de vidrio ni metalicos. Asimismo, con ambas soluciones deben utilizarse guantes
de nitrilo para evitar el contacto directo con la piel. La velocidad de remocion de AlAs con

esta solucion se estima en 9 nm/s a 2 °C.
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