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Resumen

En este trabajo se presentan y estudian las bases del acoplamiento luz-materia, en parti-
cular, se estudia el acoplamiento fuerte que se da al hacer interactuar excitones de Frenkel
(presentes en moléculas orgédnicas) con fotones de cavidad. Posteriormente se describe el
proceso de fabricacioén de un sistema compuesto por una cavidad Optica rellena de mo-
léculas de Eritrosina B para finalmente medir la frecuencia de Rabi con el espectro de
reflectancia y analizar la emision de la cavidad acoplada.

Palabras clave: nano-cavidades; acoplamiento luz-materia; excitones-polaritones
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1 INTRODUCCION

1. Introduccion

En general, los polaritones son excitaciones coherentes entre ondas electromagnéticas y
las oscilaciones de un dipolo. Al extender este concepto a cuantos de luz interactuando
con excitaciones materiales es posible modelarlos matematicamente como cuasiparticulas
que obedecen la estadistica bosénica. Ademads se ha observado que dichos entes han sido
capaces de exhibir fendmenos interesantes como condensados de Bose-Einstein y super-
fluidez [1} 2]. Un caso particular de estos son los excitones-polaritones los cuales, como
su nombre lo indica, aparecen debido a la interaccion entre excitones y ondas electromag-
néticas.

Los excitones son cuasiparticulas que describen un estado ligado entre un electrén y su
hueco. Aparecen en semiconductores cuando se excita un electrén de la banda de valencia
hacia la banda de conduccién; ya que el hueco que deja tiene una carga efectiva positiva
y el electron posee carga negativa existe una atraccion de Coulomb entre ellos. En solidos
cristalinos, el exciton puede desplazarse por varias celdas unitarias [3]].
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Figura 1: a) Representacion de exciton de Frenkel. b) Representacion de exciton de Wan-
nier
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1 INTRODUCCION

De acuerdo al tamafo del radio que presenten los excitones es posible clasificarlos en dos
tipos; de Frenkel y Wannier [4]. A continuacion se mencionan algunas de sus principales
caracteristicas:

Excitones de Frenkel

= El radio de Bohr del excitén es pequeiio (es comparable con el tamafio de la molé-
cula).

= Energia de enlace alta (~ 0.1eV — 1leV).

= Estdn asociados a materiales orgédnicos.

Excitones de Wannier

= El radio de Bohr del excitén es grande (se extiende a lo largo de algunas celdas
unitarias).

» Energia de enlace baja (~ 10meV — 60meV’)

= Estdn asociados a materiales inorgdnicos.

Para acoplar a los excitones con las ondas electromagnéticas es necesario el uso de ca-
vidades Opticas (las cuales se describirdn con mayor detalle mds adelante) para que los
fotones queden atrapados en el sistema y puedan excitar constantemente a la molécula.
Se ha observado que al hacer interactuar excitones (ya sean de Frenkel o Wannier) con
fotones de cavidad es posible llegar a dos regimenes distintos; el acoplamiento débil y el
fuerte [5]].

En el acoplamiento débil la tasa de pérdida energética del sistema es mayor que la tasa de
interaccion entre los fotones y excitones. Esto da lugar al llamado efecto Purcell [6] (que
se describird més adelante en el texto) con lo que se modifica la emision del sistema. Di-
cho de otra forma, en este régimen la tasa con la que los fotones salen de la cavidad I' y la
tasa con la que la molécula pierde energia (vibraciones, calor, etc.) x son mayores que el
acoplamiento luz-materia €). En el caso del acoplamiento fuerte sucede que la interaccion
entre las componentes supera a las pérdidas, entonces es posible lograr una nueva diné-
mica en el sistema pues se logra hibrizar a los fotones de cavidad con los excitones dando
paso a la aparicion de nuevos estados coherentes: los excitones-polaritones. Aqui las tasas
de decaimiento I, x son mds pequefias que el acoplamiento luz-materia 2. Ambos casos
pueden apreciarse esquemadticamente en la siguiente figura:
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1 INTRODUCCION
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Figura 2: a) Representacion simplificada del acoplamiento débil 2 < I', x donde I es la
tasa con la que los fotones salen de la cavidad dptica, « es la tasa de pérdida de energia de
la molécula y €2 es una constante que mide la interaccion luz-materia. b) Representacion
simplificada del acoplamiento fuerte 2 > I', x donde I" es la tasa con la que los fotones
salen de la cavidad 6ptica,  es la tasa de pérdida de energia de la molécula y €2 es una
constante que mide la interaccion luz-materia.

En este trabajo se describira el proceso de fabricacion de una nano-cavidad (la cual es ba-
sicamente un sistema formado por espejos paralelos entre si, los detalles serdn descritos
mas adelante) fuertemente acoplada con moléculas orgédnicas de Eritrosina B (cuyas ca-
racteristicas se describirdn més adelante), es decir, se fabricard un sistema capaz de lograr
acoplamiento fuerte entre excitones de Frenkel y fotones de cavidad para posteriormente
analizar su reflectancia y espectro de emision pues es aqui donde puede corroborarse que
el sistema ha logrado hibridizar con éxito la luz con la materia.
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2 POLARITONES

2. Polaritones

La interaccion entre un dipolo y un modo del campo eléctrico, pensando que el tamaino
del primero es mucho mds pequefio que la longitud de onda de la radiacién incidente,
puede ser cuantificada mediante la siguiente expresion [7]]:

V=-d-E (2.1)

En donde E es el campo eléctrico y d es el momento de transicién dipolar, d = (W |d|¥;)
el cual cuantifica la transicion de un estado inicial ¥; a uno final W del dipolo [8]. La
cantidad V tiene gran relevancia en la caracterizacion del sistema pues segun la regla de
oro de Fermi es proporcional a la tasa de transicidn entre estados por unidad de tiempo:

2
T ="V p(B) 22)

Otro aspecto importante de la expresion anterior es que 7 es directamente proporcional a
la densidad de estados p(E), es decir, si se logra modificar esta cantidad entonces la tasa
de emision cambiard tal como ha sido observado en el efecto Purcell 6] en el cual un
sistema cambia su emision espontdnea debido a modificaciones en su ambiente.

Una forma intuitiva de pensar este fendmeno es imaginar una molécula con cierta tasa
de emision, si esta se encierra en una cavidad optica (los detalles serdn descritos mas
adelante) entonces aumentard la probabilidad de reabsorcion de los fotones y la tasa de
emision aumentara pues la luz se mantendra dentro del sistema por cierto tiempo ya que
serd reflejada de vuelta por los espejos de la cavidad.

Esta situacion de interaccion entre el dipolo y el foton de cavidad puede ser caracterizada
con tres cantidades; la tasa de decaimiento de la molécula x, la tasa de salida del fotén
de la cavidad 6ptica I' y la constante de acoplamiento g que cuantifica el intercambio de
energia entre ambas entidades. Se dice que el sistema estd en acoplamiento fuerte si las
pérdidas del sistema son pequefias comparadas con el acoplamiento entre la molécula y el
foton: k, I < g.

Una primer descripcion de este fendmeno es pensar en una molécula como un sistema de
dos niveles que interactia con un modo del campo eléctrico. Esta propuesta estd conden-
sada en el hamiltoniano de Jaynes-Cummings [9]:

N 1 1 1
Hy o= 5wé. + Sw, (a*& + 2) +g (a*a + a&*) (2.3)

Los niveles de la molécula estdn dados por el estado base |b) y el estado excitado |e),
entonces los operadores que describen las transiciones entre niveles estdn definidos como:

& = |e){el —[b)(bly & = [e){b].

7 PROYECTO TERMINAL I



2 POLARITONES

Ademis se tienen a', @ que son los operadores de creacién y aniquilacién del modo del
campo eléctrico y w, w-, g las frecuencias de transicion de la molécula, la cavidad 6ptica
y la constante individual de acoplamiento luz-materia. Se ha considerado A = 1.

Como se menciond, este hamiltoniano s6lo considera una molécula y un sélo modo del
campo eléctrico, es posible ampliar este resultado a un sistema de N moléculas como lo
describe el hamiltoniano de Tavis-Cummings [10]:

Hy_c = wb'b+w,afa +Q (a'h+ ba) (2.4)

En donde IA)T,IA) son los operadores de ascenso y descenso de nivel molecular. Ademads se
ha considerado el limite en el cual hay un nimero grande de moléculas comparado con
el nimero de fotones del sistema [8]. A diferencia de la ecuacién (2.3)), aqui ya se cuenta
con la informacién de las N moléculas presentes en el sistema lo cual se ve reflejado en la
constante de acoplamiento colectivo, {2:

Q=gVN (2.5)

A esta constante se le llama frecuencia de Rabi (Rabi Splitting) y es la frecuencia con la
que las componentes del sistema (N moléculas-cavidad) intercambian energia de mane-
ra coherente. En ella es posible notar que el acoplamiento individual luz-materia aumenta
proporcionalmente con el nimero de moléculas en la cavidad. Ahora mediante la transfor-
macion de Holstein-Primakoff es posible reescribir el hamiltoniano de Tavis-Cummings
en términos de operadores de creacion y aniquilacion bosénicos los cuales permiten des-
cribir un sistema compuesto de excitones de Frenkel y fotones de cavidad como es el caso
del presente estudio.

En resumen, en el régimen de acoplamiento fuerte, la luz y la materia interactian coheren-
temente de tal forma que se hibridizan y dan paso a nuevos niveles energéticos llamados
polaritones cuyas energias propias pueden ser obtenidas del hamiltoniano (3.1I)) como se
estudiard en la seccidn siguiente. Es posible llegar a este régimen de muchas maneras dis-
tintas, sin embargo en el presente escrito, como ya se anticipd, se trabajara con fotones de
cavidad y excitones de Frenkel pues este sistema ha sido capaz de acoplar fuertemente a
la luz con la materia a temperatura ambiente [[11]].
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3 EXCITONES-POLARITONES

3. Excitones-Polaritones

El hamiltoniano escrito en segunda cuantizacién que describe la interaccidn entre fotones
de cavidad y excitones de Frenkel estd dado por [11]]:

H = w,(0)a%a + w5 + Q (a5 + 1'a) . 3.1

Donde dT(XT) representan los operadores de creacion de fotones (excitones) y &(X) a los
operadores de aniquilacién de fotones (excitones). Ademads w., () es la energia propia de
los fotones, w,, la energia propia de los excitones y {2 es la constante de acoplamiento co-
lectiva luz-materia (Rabi Splitting). Nuevamente se ha considerado & = 1 con el prop6sito
de simplificar el dlgebra.

Puede verse en la ecuacién (3.1)) que la energia propia de los fotones de cavidad depende
del dngulo de incidencia de la onda electromagnética. Esto es debido a que cuando los
fotones son confinados en la nano-cavidad (la cual se describira con detalle en la siguiente
seccion) la componente normal a la cavidad del vector de onda se cuantiza y esto afecta
su dispersién como se muestra a continuacion:

Figura 3: Representacion de una nano-cavidad Optica en la cual se coloca un medio activo.
Las capas grises representan los espejos mientras que la capa rosa a la pelicula. También
se ha dibujado un haz de luz junto con el vector de onda en sus componentes tangencial y
normal a la cavidad.
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3 EXCITONES-POLARITONES

La energia del foton estd dada por:

w4 (0) = hv = hck. (3.2)

En donde A es la constante reducida de Planck, c es la velocidad de la luz y £ es la
magnitud del vector de onda. Considerando las componentes tangencial y normal a la
cavidad se tiene:

w(0) = hey/ k3 (0) + E2. (3.3)

Como se mencion6 anteriormente, la componente normal a la cavidad se cuantiza debido
al confinamiento, entonces es posible aplicar desarrollo de Taylor a la expresion anterior
y asi se obtiene:

he he
0) = —k,
OJ'y( ) Nef + 2nefk:n

kZ(0). (3.4)

Abhora, respecto a la energia propia del exciton se considerard como constante pues su de-
pendencia con respecto al dngulo de incidencia puede ser despreciada ya que los exctiones
no presentan dispersion, se le dara el valor experimental de:

w, = 2.32¢V. (3.5)

Se elige este valor ya que es aqui donde la Eritrosina B tiene el pico maximo de absorcién
como se verd en la seccién posterior (figura[IT].

Hay que notar el hecho de que el hamiltoniano de la ecuacién (3.1)) puede escribirse como:

H=(at %) (ﬁ@) &) (i) . (3.6)

Se desea ahora expresar este hamiltoniano en la base de los excitones-polaritones, enton-
ces se propone la siguiente transformacion unitaria:

0 — < cos 3 sinﬁ) 7 (3.7)

—sinf cospf

La cual satisface UUT = 1, con ello es posible escribir al hamiltoniano como:

ey e (w0 (0) QN i (@
H=(at sHutt (W )u*u(), 3.8
(at &) 0w o (38)
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3 EXCITONES-POLARITONES

A (et oan\ gyt [ cosB o sinf\ (wy(0) QY [cospf —sinfB) (&
H—(oﬁ XT>UT (—sinﬁ cosﬁ) ( 7Q Wx) <Sinﬁ COSB)Z/{()%)' (39

El hamiltoniano que se desea obtener tiene la forma:

2 Tt Wyp 0 U
Hp = (U I )( 0 WLP> (L) (3.10)

Entonces si se comparan las ecuaciones (3.9) y (3.10)) se tiene:

cosf sinf\ (wy(0) Q) (cosf —sinp) [(wyp O 3.11)
—sinf cosf3 Q  w/\sinp cosp )\ 0 wrp) e

Igualando componentes se llega al siguiente sistema de ecuaciones:

w-(0) cos % + w, sin B + 2Qsin B cos B = wyp, (3.12)
Q (cos 8 — sin 8%) + (wy — w,(6)) sin Bcos B = 0, (3.13)
Q (cos 8 — sin 8%) + (wy — w,(0)) sin Bcos B = 0, (3.14)

w~(0) cos % + w, sin 2 — 2Qsin B cos 8 = wrp. (3.15)

Al resolver se consiguen dos resultados importantes; el primero es que las energias propias
de los polaritones superior e inferior (upper,lower) estan dadas por:

0 0) —w,y)? + 402
WUP:OJPY( )"‘Wx“’\/(w;( ) —wy)?+ 7 (3.16)

2 (0) oy = (s (0) — i )? + 422

wrLp = 9 (317)
El otro es que los elementos de la transformacion unitaria deben satisfacer:
1 wy(0) —w
sinff = — — 2l X , (3.18)
V2 VA + (w,(0) — wy )2
1 0) —
cosf=— |1+ w0 e (3.19)
V2 VAQ? + (w5 (0) — wy )2
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3 EXCITONES-POLARITONES

Estas cantidades son llamadas coeficientes de Hopfield y dan informacion acerca de si lo
que predomina en los polaritones es su naturaleza fotonica o excitonica.

Si se define ahora la desintonizacién (detuning) como ¢ = w. () — w, entonces las ener-
gias propias se convierten en:

d+ V0% 4 402

Wup = Wy 9 > (320)
§ — V6% 4402
wrp :(,UX—F + .. (321)

2

A continuacion se grafican las energias propias de los polaritones junto con las energias
de los fotones de cavidad a incidencia normal y del excitdn:

&leV]

wyp
5 L

I Wy
4
of
2 wp

1L

Figura 4: Gréfico de las energias propias de los polaritones upper (wyp) y lower (wrp)
junto con las energias de los fotones de cavidad (w,) y el excitén (w,). El eje vertical
corresponde a la energia y el horizontal al detuning.

En la figura anterior puede verse que si ocurre |§| >> 1 las energias de los polaritones
tienden asintéticamente hacia la energia del fotén o del excitén. Por otra parte, si se tiene
que 6 — 0 las energias propias de los polaritones tienen su maximo acercamiento (2(2),
se observa que en esta zona se tiene un cruce evitado entre el nuevo par de modos, esta
propiedad es caracteristica de un acomplamiento fuerte luz-materia [5]]. La hibridacién en-
tre las excitaciones materiales y las ondas electromagnéticas logra formar nuevos estados
coherentes. [12].
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3 EXCITONES-POLARITONES

En adicion a esto se presenta la grafica de los coeficientes de Hopfield en donde puede
verse segun las ecuaciones (3.18)), (3.19) que cuando los fotones estdn en resonancia con
los excitones (6 = 0) sin? 3 = cos? 3

1.0 -

Cos?[g]

5~ Sin[g]
-1.0 -0.5 . 05 1.0

Figura 5: Grafico de los coeficientes de Hopfield.

Si se considera ahora la variacion respecto del dngulo de incidencia y segun las ecuaciones

(B-4).(3-3).(3:20) y (3:21) la gréfica de las energfas propias queda como:

EleV]
3 34 Y 4 wUP
\ 4
\ 3.2 /] w
\ ) p 4
\Y Y/
Y 3.0 +/
\ 2,
\ V4
e 2.8 b,
\\ ,I
Te.. 26 .7
24 Wy
S . ky TP
-15 -1.0 -05 0.5 1.0 15

Figura 6: Energias propias de los polaritones upper y lower (lineas punteadas), los fotones
de cavidad y el exciton para un valor de 6 = 0. El eje vertical corresponde a la energia y
el horizontal a la variacién de la componente tangencial del vector de onda a la superficie
de incidencia.
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3 EXCITONES-POLARITONES

Para completar, se muestran los operadores de polaritones los cuales son una combinacion
lineal de los operadores de fotones y excitones:

U = édcos + g sinb, (3.22)
L=—asinb+ x cosf, (3.23)
Ut = afcosh + )A(T sin 6, (3.24)

Lt=—a'sinf + R cos 6. (3.25)

14 PROYECTO TERMINAL I



4 SISTEMA

4. Sistema

Con el propésito de llegar experimentalmente al régimen de acoplamiento fuerte luz-
materia se propone un sistema constituido por una nano-cavidad dptica cargada con mo-
léculas organicas de Eritrosina B suspendidas en una matriz de PVA (alcohol polivinilico)
la cual protege del deterioro a la muestra. Ambas partes se detallan a continuacién.

Nano-cavidad optica

La idea basica de una cavidad 6ptica de Fabry-Perot es un arreglo de dos espejos planos
y paralelos separados por una longitud L. Para que esta entre en resonancia (es decir, que
haya interferencia constructiva de las ondas dentro de ella) es necesario que la distancia
entre espejos sea del orden de la longitud de onda de la radiacién incidente. La condicién
de resonancia estd dada por la siguiente relacion [8]:

L_m)\

=2, “4.1)

En donde )\ es la longitud de onda de la luz, n es el indice de refraccién del material entre
espejos y m es un nimero entero.

Los dos espejos planos y paralelos estdn hechos de plata con un espesor de 300nm y 25nm
y estdn separados por una distancia de 160nm. Debido a la gran capacidad de reflejar la
luz de los espejos esta estructura permite que los fotones queden capturados el tiempo
suficiente para lograr la hibridizacién con la materia.

Figura 7: Del lado izquierdo, simplificacién de una nano-cavidad 6ptica, las lineas mora-
das representan los modos 6pticos confinados en ella y los rectangulos grises a los espejos
de plata. Del lado derecho, fotografia de una nano-cavidad.
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4 SISTEMA

Como se estudid en la seccion anterior, la dispersion de los fotones de cavidad es para-
bolica, esto puede verse también en el modo normal del patrén de reflectancia obtenido
mediante matriz de transferencia de una cavidad 6ptica con las caracteristicas que se des-
cribieron anteriormente.

R
—1
27 0.9
2.6 0.8
25 0.7
24 § E 0.6
< ;
223 0.5
3
29 0.4
2.1 0.3
2 0.2
19 0.1
-10 -5 0 5 10

kII (rad/pp m)

Figura 8: Patrén de reflectancia obtenido mediante matriz de transferencia [[13]]. Se grafica
el valor de la reflectancia como funcién de la frecuencia angular de la radiacién incidente
y el vector de onda paralelo. Se han considerado espejos de plata con espesor de 300nm
y 25nm, entre ellos una matriz de PVA de 160nm.

Cabe mencionar que en algunos trabajos de investigacion [14] se reemplazan los espejos
de plata por espejos de Bragg (Distributed Bragg Reflector, DBR, por sus siglas en inglés).
Estos espejos son una estructura formada por pares de capas de materiales dieléctricos
que son ordenados de forma que se alterna el valor de los indices de refraccion. Se eligen
materiales tales que tengan una diferencia considerable entre ellos; hay un indice mayor
y un indice menor 7,4, Nmin) €sto permite que debido a la reflexion interna en cada capa
haya interferencia constructiva y destructiva por ciertas longitudes de onda.

Una condicion importante para el correcto funcionamiento de los espejos de Bragg es que
el espesor de cada capa siga la siguiente relacion:

_477%

d; 4.2)

En donde ) es la longitud de onda central de la maxima reflectancia y n; es el indice de
refraccion de la capa i-ésima. A continuacion se presenta una figura simplificada de una
cavidad hecha de espejos de Bragg.
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4 SISTEMA
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Figura 9: Del lado superior izquierdo se tine una simplificacién de un espejo de Bragg
de 3 pares de capas dieléctricas con indices de refraccién ny y no con espesor de jz\. Del
lado superior derecho, una gréfica de reflectancia de un espejo de Bragg de 3 pares de
capas con indices de refracciéon n; = 1.76 y no = 1.49 con una longitud de onda central
de Ay = 600nm obtenida con matriz de transferencia. Del lado inferior izquierdo, una
simplificaciéon de una nano-cavidad de espejos de Bragg. Cada espejo estd formado por
3.5 pares de capas dieléctricas con indices de refraccién n; y no con espesor de %. Del
lado inferior derecho, una grafica de reflectancia de la misma nano-cavidad con indices
de refracciéon n; = 1.76 y ne = 1.49 con una longitud de onda central de \y = 600nm
obtenida con matriz de transferencia. Puede nortarse una resonancia en ~ 600nm
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4 SISTEMA

Eritrosina B

La Eritrosina B es un compuesto orgdnico que se usa como colorante para algunos ali-
mentos, en la figura (I0) se presenta su estructura molecular:

Figura 10: Estructura molecular de la Eritrosina B [[13]]

Esta molécula estd caracterizada por tener una fuerza de oscilador (amplitud méxima de
su espectro de absorcion, que ademads representa la probabilidad de que un fotén absor-
bido cree un exciton) considerablemente grande como para lograr acoplarse fuertemente
con los fotones de cavidad a temperatura ambiente. Esto se puede ver en el espectro de
absorcidn que se ha medido experimentalmente:

0.3 Espectro de absorcién de Eritrosina B

0.25 ,
02+ ,

3 0.15 - ]
01t .

0.05 [ b

O = Il Il Il Il Il Il
1.8 1.9 2 21 2.2 2.3 2.4 25 2.6 2.7 2.8

w [eV]

Figura 11: Espectro de absorcion de la Eritrosina B obtenido con medidas experimentales
en el laboratorio de Nanofotonica Avanzada del IFUNAM. Es apreciable un maximo en
w ~ 2.32eV y unvibron en w ~ 2.5eV .
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4 SISTEMA

Se aprecia en la grafica de absorcién un maximo en w ~ 2.32¢eV y ademas de ello aparece
una serie de excitaciones formando un hombro alrededor de w ~ 2.5eV. Esta parte del
espectro corresponde a la primera excitacion vibrénica de la molécula.

En resumen, el sistema a estudiar en este trabajo consiste en una nano-cavidad éptica con
espejos de plata de espesor 300nm y 25nm cargada de una pelicula delgada (160nm)
de Eritrosina B (con concentracion 0.50/) la cual esta depositada en una matriz de PVA
(acetato de polivinilo) [15].

%m  Ag
Class

Figura 12: Desde la capa inferior del sistema hasta la superior: Sustrato de vidrio, espejo
de plata de 300nm, Eritrosina B en matriz de PVA con espesor de 160nm y espejo de
plata de 25nm.
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5 FABRICACION DE LA NANO-CAVIDAD

5. Fabricacion de la nano-cavidad

Se describe en esta seccion el proceso de elaboracion de la nano-cavidad el cual se lleva a
cabo en el laboratorio de Semiconductores de baja dimensionalidad del IFUNAM. Dicho
procedimiento se puede separar en dos partes principales: la fabricacion de la pelicula
delgada de Eritrosina B (técnica de spin-coating) y la fabricacién de los espejos (técnica
de sputtering).

Preparacion de la solucion de Eritrosina B

Se comienza por cortar un sustrato de vidrio de aproximadamente 10 x 10mm?, después se
limpia mediante sonicacion por 10 minutos en el equipo de bafio ultrasénico BRANSON
1800 (figura[I3] A) con etanol, se repite el proceso con agua destilada y nuevamente con
etanol. Posteriormente este se seca con N y finalmente se deja aproximadamente 24 horas
en el horno a 70°C' para que se evaporen los residuos de los solventes y se elimine por
completo la humedad.

Ya que el sustrato estd completamente seco se deja al vacio y se limpia con plasma de O,
por 5 minutos con el equipo Harrick Plasma (figura[I3| B), esto ya que la exposicién al
plasma limpia la superficie y favorece la adhesion de la pelicula delgada.

a)

Figura 13: a) Equipo de bafio ultrasénico BRANSON 1800 b) Equipo de limpieza con
plasma Harrick Plasma.
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5 FABRICACION DE LA NANO-CAVIDAD

Se procede ahora a elaborar una soluciéon de PVA (alcohol polivinilico) con Eritrosina
B de concentraciéon 0.5M . Para ello se prepara primero una mezcla de PVA con agua
destilada; la cual contiene 25mg del soluto y 1m L de solvente. Luego se pone a calentar
en una parrilla a 70°C' por un dia completo con el objetivo de lograr la disolucion completa
del polimero. Cuando la solucién de PVA esta lista se le agregan 9.5mg de Eritrosina B
y se deja reposar por 8 horas a temperatura ambiente. Lo que sigue es crear la pelicula
delgada mediante spin-coating.

Spin-coating

Esta técnica es quizds la mds util para crear peliculas delgadas (desde pm a nm) [16].
Basicamente consiste en aprovechar la fuerza centrifuga para esparcir la solucion sobre
un sustrato. Este proceso se puede separar en las siguientes partes:

= Se deposita la solucién de Eritrosina B'y PVA sobre el sustrato, este ultimo se
coloca en el spin coater POLOS (figura el cual hace succién para que no se
mueva y solamente rote.

= Se configura el equipo para que rote el sustrato a una velocidad angular constante
de w = 2600RP M por 90s.

= Ya que la pelicula estd completamente esparcida en el sustrato, se quita la succién
y se retira del equipo.

Con este proceso se logra obtener un espesor aproximado de 160nm. Finalmente la pe-
licula delgada se calienta en la parrilla a 75°C' por 20 minutos para que el solvente se
evapore por completo.

Figura 14: Spin coater POLOS empleado para elaborar la pelicula delgada de Eritrosina
B/PVA
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5 FABRICACION DE LA NANO-CAVIDAD

Sputtering

La fabricacion de los espejos de plata se realiza mediante la técnica de sputtering. Esta
consiste en bombardear un blanco hecho del material con el cual se desea fabricar la
pelicula delgada con iones energéticos generados a partir de un plasma. Estos al impactar
removerdn atomos del blanco los cuales se aceleran hacia un sustrato donde se agregan
formando asi una capa de espesor uniforme [17].

En este caso se emplea un magnetron sputtering presente en el Instituto de Investiga-
ciones en Materiales, UNAM [18]]. El blanco de plata tiene una pureza de 99.99 % y un
didmetro de 5cm, la potencia de la fuente empleada es de 2511 y con ello se logra una
tasa de deposicién de 0.19™* [L1]].

Figura 15: Equipo de Magnetron Sputtering fabricado en el IIM.
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5 FABRICACION DE LA NANO-CAVIDAD

El proceso de deposito de la muestra se puede organizar en los siguientes puntos:

= Un sustrato de vidrio es introducido en la cAmara de vacio. Posteriormente se extrae
el aire hasta llegar a una presién de ~ 10~ Torr.

= Se enciende la fuente para generar la aparicion del citodo (blanco de plata) y el
anodo (el sustrato).

= Gas de Argodn es inyectado en la cdmara, este al ionizarse provoca la aparcién de
plasma cuyos iones "golpean” el objetivo liberando dtomos del mismo.

= Se continua con el proceso de deposicion de la plata en el sustrato hasta conseguir
un espesor de 300nm. El tiempo que tarda en depositar este espesor es conocido ya
que se sabe la tasa de deposicion del equipo.

Figura 16: A) Cdmara de vacio del equipo de magnetron sputtering. B) Blanco de plata
(catodo).

En resumen, para la fabricaciéon de la nano-cavidad dptica es necesario que en un sus-
trato de vidrio sea depositado un espejo (300nm de espesor) de plata, sobre él se agrega
una pelicula delgada de Eritrosina B (160nm) y finalmente un espejo delgado (25nm) es
agregado encima por sputtering.
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6 RESULTADOS Y DISCUSION

6. Resultados y discusion

La propiedad mds caracteristica del acoplamiento fuerte es la aparicién de dos nuevos es-
tados energéticos en el sistema. Son principalmente dos mediciones que delatan la presen-
cia de dichos estados de forma experimental; la reflectancia y la fluorescencia, la primera
muestra los modos de la nano-cavidad y la segunda la emision de los polaritones.

En esta seccién se describe el procedimiento para obtener reflectancia y fluorescencia de
la nano-cavidad optica, las mediciones se realizaron en el laboratorio de Nanofoténica
avanzada del IFUNAM.

Reflectancia

A continuacién se muestra el set up para medir reflectancia. El camino recorrido por el
rayo de luz se muestra en seguida:

Figura 17: Set up del laboratorio de Nanofotonica avanzada del IFUNAM. La linea ama-
rilla representa el rayo de luz blanca y el rectangulo gris con rosa a la nano-cavidad.
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6 RESULTADOS Y DISCUSION

En la figura se ve el inicio de la trayectoria del rayo. Una lampara de halégeno
produce luz blanca la cual pasa por un espejo comercial y posteriormente por un divisor
de haz (beamsplitter). Después de esto el rayo va a través de un objetivo Plan Flour
100x/0.9 y con ello se ilumina la nano-cavidad.

El camino contindia como indica la linea amarilla de la figura [I7] B hasta llegar a otro
espejo comercial y posteriormente a una lente de Fourier. El receptor de la luz es un
espectrometro Andor Kymera 328i acoplado a una cimara Andor Zyla 4.2P el cual se
muestra en la figura 18]

Figura 18: Espectrometro Andor Kymera 328i acoplado a una cimara Andor Zyla 4.2P

Los resultados obtenidos con el espectrometro se normalizan con la reflectancia de un
espejo comercial.

Ahora se muestran los resultados de cuatro nano-cavidades (fabricadas mediante el pro-
cedimiento descrito en la seccién pasada) cuya pelicula delgada de Eritrosina B posee
distintas concentraciones. Las graficas de reflectancia estdn en funcién del angulo de inci-
dencia de la luz y la longitud de onda. Es importante mencionar que sélo se ha considerado
polarizacién s en la cual el campo eléctrico es normal al plano de incidencia [19].
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6 RESULTADOS Y DISCUSION

Resultados experimentales de reflectancia
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Figura 19: a) Patrén de reflectancia de nano-cavidad con concentracién de 0.21/. b) Patrén
de reflectancia de nano-cavidad con concentraciéon de 0.3M. c) Patrén de reflectancia de
nano-cavidad con concentracién de 0.4M . d) Patrén de reflectancia de nano-cavidad con
concentracion de 0.5M.

Como puede verse, todas las gréficas tienen dos bandas donde la reflectancia es minima,
esto indica que el sistema se encuentra en el régimen de acoplamiento fuerte pues dichas
caidas en la reflectancia corresponden a las energias propias de los polaritones superior
e inferior. Sin embargo, la forma y espesor de las bandas es diferente para cada nano-
cavidad, esto se debe a que hay variaciones en la fabricacién; por ejemplo el hecho de
que la concentracion es diferente o la modificacidon de la distancia entre espejos pues esto
puede provocar cambios en la resonancia de la cavidad y junto con ello alterar el patrén
de reflectancia.
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6 RESULTADOS Y DISCUSION

Por otra parte, al tener datos de cuatro nano-cavidades con distintas conocentraciones se
puede estimar el acoplamiento individual ¢ segin la ecuacion (2.5). Para ello conviene
expresar las reflectancias en funcién de la componente paralela del vector de onda & y la
relacion de dispersion fiw mediante las transformaciones:

2
kH = TT( Sin@

Las gréficas resultantes son:
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Figura 20: a) Patrén de reflectancia en funcién de kj y fw de muestra de concentracion
0.2M. b) Patrén de reflectancia en funcién de k) y fiw de muestra de concentracién 0.3M.
¢) Patr6n de reflectancia en funcion de k| y hw de muestra de concentracién 0.2M. d)
Patron de reflectancia en funcién de k) y fiw de muestra de concentracién 0.3M
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6 RESULTADOS Y DISCUSION

Ya que se conocen las energias de los polaritones en funcion de las energias de los foto-
nes de cavidad y los excitones es posible ajustarlas a los patrones de reflectancia. En las
gréificas siguientes las energias de los polaritones (curvas rojas punteadas), fotones (curva
azul) y excitones (curva verde) se dibujan sobre la reflectancia del sistema:

a) ,,

26
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10 15

(rad/p m) k" (rad/p m)

4

R R

-15 -10 5 0 5 10 15 -15 -10 5

0 5 10 15
kI| (rad/p m) k“ (rad/p: m)

Figura 21: a) Correccién de muestra de concentracion de 0.2M. b) Correccidén de muestra
de concentracién de 0.3M. ¢) Correccion de muestra de concentracién de 0.4M. d) Correc-
cién de muestra de concentraciéon de 0.5M. Las curvas rojas punteadas son las energias de
los polaritones, la curva verde es la energia propia del exciton y la curva azul es la energia
del fot6n de cavidad.

Como se estudié anteriormente las ramas polaritonicas estdn separadas por una brecha
energética de 22, es posible entonces encontrar el valor del Rabi Splitting de cada nano-
cavidad. Para estimar este valor es necesario realizar un corte en la intersecciéon de la
dispersion del foton y el excitéon pues es en dicho punto donde se tiene desintonizacién
nula (6 = 0, esto se aprecia mejor en la gréfica de incidencia normal, figura [)). Por
otra parte, el nimero de moléculas en cada cavidad se puede estimar si se consideran las
siguientes aproximaciones: la concentracion es constante en toda la pelicula delgada de
Eritrosina B y el spot de 1a luz blanca es completamente circular.
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6 RESULTADOS Y DISCUSION

Con estas ideas se puede considerar un cilindro de moléculas cuyo radio es el radio del
spot (= 9um) de la luz blanca y su altura es el espesor de la pelicula delgada (160nm):

"Q/

Figura 22: Simplificacién de la nano-cavidad siendo excitada por el rayo de luz blanca.

El volumen de dicho cilindro es entonces v = 4.07 x 10~1"m? = 40.72fL, con ello es
posible encontrar el nimero de moles pues la concentracion es conocida:

M:%:m:MV 6.1)

Entonces el nimero aproximado de moléculas (/V) se calcula multiplicando el nimero de
moles por el nimero de Avogadro N4 ~ 6.022 x 10?3, En seguida se presenta la raiz del
numero de moléculas de cada muestra con su respectivo valor de Rabi Splitting, el orden
va desde la menor concentracion a la mayor:

VN QeV)
6.55 x 10* | 0.05
8.02 x 10* | 0.1031
9.26 x 10* | 0.1075
1.04 x 10° | 0.1361

29 PROYECTO TERMINAL I



6 RESULTADOS Y DISCUSION

Al graficar dichos puntos se obtiene la gréfica:
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Figura 23: Grafica de dispersion de puntos de cada una de las muestras, el eje horizontal
corresponde a la raiz del niimero de moléculas v/ y el eje vertical al Rabi Splitting {2 en
eV'. La curva punteada es la linea de tendencia calculada con minimos cuadrados.

Como puede verse, la grafica presenta un comportamiento lineal, de acuerdo al anélisis
de minimos cuadrados de los datos se obtiene la ecuacion:

y = 2.098 x 10~%z — 0.080 (6.2)

Si se compara con la expresion del Rabi Splitting 2 = g/ N se encuentra que el acopla-
miento individual tiene un valor aproximado de:

g =~ 2.098 x 107%V = 2.098ueV (6.3)
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6 RESULTADOS Y DISCUSION

Fluorescencia

De acuerdo a la discusion inicial en esta seccién una propiedad de la nano-cavidad que
resulta muy util para poder caracterizarla es la fluorescencia. Esta técnica consiste en
hacer incidir un laser de luz azul (A = 473nm) sobre la muestra y registrar su emisién. A
continuacion se presenta el set up del laboratorio:

Figura 24: Set up del rayo de luz azul, las imagenes se han acomodado para que encajen
con la configuracion real.

Puede verse que en la imagen de la derecha de la figura (24)) el camino del rayo cambia
su direccion al impactar con un espejo, posteriormente pasa a través de un atenuador,
interactia con otro espejo y después recorre el mismo camino que la luz blanca.
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6 RESULTADOS Y DISCUSION

Para estudiar la emision del sistema se presentan ahora los resultados experimentales de
la medicién de una nano-cavidad Optica (distinta a las anteriores) cuya pelicula delgada
de Eritrosina B tiene una concentracioén de 0.5M.

PL

15

w [eV]

-5 0 5
Kk ./ (rad/pm)

Figura 25: Gréfica de fluorescencia de una nano-cavidad dptica con concentracion de
Eritrosina B de 0.5M.

Como ya se indico, esta grafica de fluorescencia corresponde a otra muestra distinta a la
coleccion de nano-cavidades que se presentd anteriormente debido a que dichas muestras
no producian una emision lo suficientemente detectable como para ser presentadas. Puede
apreciarse que al excitar la muestra con el ldser de luz azul la Gnica emision es la del lower
polariton.

El hecho de que s6lo haya una tnica emision se debe a que el sistema estd constituido
por N + 1 estados; N excitones y 1 modo del campo eléctrico [8]. Una vez que se llega
al acoplamiento fuerte luz-materia aparecen 2 estados energéticos correspondientes a los
polaritones, entonces quedan /N — 1 estados que no son dpticamente accesibles formando
asi un reservorio.
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E
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Figura 26: Figura representativa de los NV + 1 estados del sistema; dos de ellos correspon-
den a los polaritones y N — 1 al reservorio de los excitones.

Al excitar la nano-cavidad con radiacion electromagnética de longitud de onda de \ =
473nm se le estd dando al sistema una energia de ~ 2.63eV/, entonces se esta excitando
la region del upper polariton. Debido a que el reservorio posee un nimero enorme de
estados, segun la regla de oro de Fermi es mds probable que la energia del sistema, al
relajarse, decaiga en el reservorio de excitones a que emita [8]. Del reservorio ahora se
decae al estado base, el lower polariton el tinico estado dpticamente activo.
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7. Conclusiones

El objetivo principal de este escrito era demostrar que el sistema compuesto de una nano-
cavidad Optica y moléculas de Eritrosina B tenia la capacidad de lograr un acoplamiento
fuerte entre la luz y la materia. Esto se pudo corroborar con el estudio de los patrones de
reflectancia y fluorescencia del sistema ya que, como puede verse en las figuras presenta-
das en la seccidn anterior, aparecen dos nuevos niveles energéticos, lo cual es la principal
caracteristica del acoplamiento fuerte.

Por otra parte, debido a la fabricacion de varias muestras de distintas concentraciones, fue
posible dar un estimado del acoplamiento individual luz-materia mediante una regresién
lineal y junto con ello se proporcioné una gréfica (figura 23) que muestra la relacion
funcional entre el niimero de excitones presentes en la cavidad y el acoplamiento colectivo
que estos tienen con los fotones de cavidad, mostrando asi que una mayor concentracion,
en principio, logra un acoplamiento més fuerte.

Ademads, gracias a la grafica de la fluorescencia de la muestra se puede ver que, efecti-
vamente, el inico emisor es el lower polariton, mostrando otra vez que este sistema se
encuentra en el acoplamiento fuerte.

Por ultimo, es importante mencionar también las ventajas que tienen los métodos de fabri-
cacién aqui expuestos ya que se basan en ideas muy intuitivas y proporcionan resultados
bastante precisos como por ejemplo el espesor de las muestras el cual es muy importante
para lograr hibridizacién de la luz con la materia.
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