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I. INTRODUCCION

RESUMEN

En este articulo presentamos calculos teéricos de la seccion eficaz de dispersién inelastica de luz
(Raman) por excitaciones electrénicas en un punto cuantico cargado con 42 electrones. Los estados
multielectrénicos involucrados en el célculo de la amplitud de transicion Raman son obtenidos en la
aproximacion de fase aleatoria (RPA). La evaluacién de las reglas de sumas pesadas por energia
permiti6 clasificar las excitaciones electrénicas en uniparticulares (SPEs) y colectivas de carga (CDEs)
y de espin (SDEs). Los espectros Raman calculados en geometria polarizada y no polarizada son
mostrados en diferentes regiones de la energia del laser incidente. Se predicen tedricamente las
ventajas asociadas al célculo o medicién de los espectros en régimen no resonante. Los valores
calculados de las razones de polarizacion de las intensidades Raman demuestran el rompimiento de
las reglas de seleccion del efecto Raman en presencia de campos magnéticos externos. La regla del
salto de la intensidad Raman es propuesta como herramienta novedosa para la identificacién de la
naturaleza (carga o espin) de las excitaciones electronicas. En la region de resonancia extrema, se
obtienen espectros Raman dominados por picos asociados a estados excitados uniparticulares. Se
argumenta cualitativamente la importancia de incorporar los tiempos de vida de los estados intermedios
para la descripcion de los espectros Raman en la regién de energias del laser incidente 40-50 meV por
encima de la brecha energética de la estructura semiconductora.

ABSTRACT

In this article we present a theoretical investigation of the inelastic light scattering by electronic
excitations in a quantum dot charged with 42 electrons. The energies and wave-functions of the
multielectronic states involved in the Raman process, are obtained in the framework of Random Phase
Approximations (RPA). Charge-Density (CDE) and Spin-Density (SDE) excitations are identified by
evaluating the multipolar energy-weighted sum rules (EWSR). We compute Raman spectra for different
values of the incident laser energy in both, polarized and depolarized geometry. Calculated Raman
spectra with anexcitation energy below the bandgap reveals several advantages for identifying and
following individual peaks. The breakdown of Raman polarization selection rules under the influence of
an external magnetic field is studied by calculating the polarization ratios. The breakdown of these
selection rules under resonant excitation with the semiconductor bandgap, which we termed Raman
intensity jump-rule, is found and proposed as a useful tool for identifying the character (charge or spin)
of electronic excitations. We found that Raman spectra in the extreme resonance region are dominated
by strong peaks associated to single-particle excitations (SPEs). The interference effects between the
intermediate states in the Raman transition amplitude are evaluated. The main features of Raman
spectra with excitation energy well-above the bandgap are qualitatively reproduced in terms of lifetimes
of the intermediate states.

punto de partida ideal para

la fabricacion de

En la actualidad un elevado porciento de las
investigaciones de la fisica de la materia condensada,
concentran sus esfuerzos en el estudio de las
propiedades fisicas de heteroestructuras semiconduc-
toras cuyas dimensiones espaciales se encuentran
en la escala nanométrica. Técnicas modernas
sofisticadas como la Epitaxia de Haces Moleculares
(MBE) han hecho posible la obtencion de gases
electrénicos cuasi-bidimensionales en materiales
semiconductores. Tales sistemas constituyen un
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estructuras con dimensionalidad reducida como los
hilos (cuasiunidimensionales) y los puntos (cuasi-
cerodimensionales) cuanticos [1]. Estos ultimos,
conocidos también como atomos artificiales dada la
cuantizacién co®mpleta de su espectro energético,
son obtenidos por diversos métodos y con diversas
geometrias [2]. El estudio de las propiedades 6pticas
y electronicas de los puntos cuanticos ha tenido en
los ultimos afos una gran fuerza [3] dado que los
resultados de estas investigaciones tienen un
impacto directo en el desarrollo de nuevas ramas de



la fisica aplicada. La espectroscopia de excitaciones
electrénicas en atomos artificiales, o sea, puntos
cuanticos que contienen un nimero N de electrones
confinados en la banda de conduccion, constituye la
analogia mas natural de la espectroscopia en
sistemas atémicos. El espectro de estados excitados
de atomos artificiales es una informacion béasica para
el desarrollo de dispositivos electronicos cuyos
principios de funcionamiento se basan en los efectos
cuanticos presentes en estas nanoestructuras. La
dispersion inelastica de Iluz (Raman) permite
investigar diferentes sectores del espectro de
excitaciones electrénicas de estos sistemas. En la
década de los afnos 1990 aparecieron en la literatura
los primeros trabajos experimentales sobre
mediciones de espectros Raman asociados a
excitaciones electronicas en atomos artificiales que
contienen cientos de electrones [4—7]. Una amplia
descripcidon de los resultados obtenidos en estos
trabajos aparece publicada en las referencias [8,9].
Recientemente se han reportado mediciones de
espectros Raman de excitaciones electrénicas en
puntos cuanticos notablemente pequefios que
contienen como promedio entre 2 y 6 electrones
confinados en las dimensiones de la estructura
semiconductora [10,11].

En general las excitaciones electrénicas en puntos
cuanticos pueden clasificarse en excitaciones
uniparticulares (SPEs) y excitaciones colectivas de
carga (CDEs) y de espin (SDEs). Los picos Raman
asociados a las CDEs pueden ser medidos o
calculados en la llamada configuracién de geometria
polarizada, en la cual los vectores de campo eléctrico
del foton dispersado e incidente son paralelos,
mientras que los estados excitados del tipo SDEs
son obtenidos en geometria no polarizada donde el
vector de campo eléctrico del fotén dispersado es
ortogonal con respecto a la misma magnitud del
foton incidente. Esta diferenciacion esta dada por las
reglas de seleccion del efecto Raman [12]. Schiller y
colaboradores [5,7] han mostrado experimentalmente
que fuertes picos Raman asociados a SPEs aparecen
en los espectros medidos como resultado de iluminar
el punto con un laser cuya energia estd muy cercana
al valor de la brecha energética (Egyp) del
semiconductor mientras que para energias de
incidencias muy por encima de Eg, el espectro
Raman es dominado por excitaciones de naturaleza
colectiva.

La obtencion de estos resultados experimentales
motivé un conjunto de estudios tedricos encaminados a
la descripcién de la fenomenologia encontrada en
los citados trabajos. Estas teorias [13—17] sdlo
vdlidas en régimen no resonante, han descrito las
posiciones de las excitaciones colectivas para
diferentes valores del vector de onda de la radiacién
incidente y de campos magnéticos externos. Sin
embargo, los citados formalismos presentan
limitaciones inherentes a las aproximaciones usadas
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tales como: i) la incapacidad de describir las
relaciones de intensidades entre los picos Raman
asociados a SPEs y CDEs y/o SDEs obtenidas en
los experimentos, ii) la incapacidad de predecir la
presencia de picos Raman asociados a SPEs, iii) no
consideran los estados electronicos en la banda de
valencia, los cuales juegan un papel crucial en el
célculo de la seccién eficaz de dispersion Raman
[18]. Este articulo tiene como objetivo fundamental
enriquecer y complementar las interpretaciones
discutidas en los trabajos experimentales publicados
en esta tematica aunque no sélo se limita a eso,
dado que nuevas predicciones teéricas han emergido
del andlisis de los célculos realizados.

En la préoxima seccion describimos de manera
general el esquema de calculo implementado para la
obtencion de la seccion eficaz diferencial Raman. La
seccion Il contiene la discusiéon y andlisis de los
resultados. Finalmente las conclusiones generales
son brindadas en la seccion IV.

IL METQDOS TEORICOS Y ESQUEMA
DE CALCULO IMPLEMENTADO

La idea basica de la dispersibn Raman es simple:
un fotdbn con energia hv; el cual es dispersado
inelasticamente por la materia puede ganar (procesos
anti-Stoke) o perder (Stoke) energia. La teoria de
perturbaciones permite obtener la expresion para el
célculo de la amplitud de transicién Raman [20], Ay,

definida por la siguiente ecuacion:
<f‘ 0 int><int‘ Az, i>

hvi = (Ejnt —Ej) +lint

Asi~ (1)

int

Una representacion esquemdtica del proceso de
dispersién Raman es mostrado en la Figura 1. |i) y [f)
son los estados electrénicos inicial y final respectiva-
mente que describen a los N-electrones confinados
en el punto cuantico. En principio, la suma en la
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Figura 1. Amplitud de transicién Raman
y su interpretacion
en términos de transiciones virtuales.



Ecuacién (1) debe incluir todos los estados electro-
nicos que no anulen los elementos matriciales en
el numerador. En los trabajos experimentales men-
cionados la energia del laser incidente, hv;, toma
valores del orden de Eg,p. Esto permite restringir la
suma en la Ecuacion (1) por estados intermedios que
son excitaciones interbandas de la estructura
semiconductora, 0 sea, por estados de un sistema en
el cual existen (N + 1) - electrones confinados en la
banda de conducciéon y 1 hueco confinado en la
banda de valencia. H,_, denota el Hamiltoniano de
interaccién del sistema electrénico con el campo de
fotones de la radiacion incidente [12]. E; y E;; son las
energias correspondientes a los estados iniciales e
intermedios y I es un parametro asociado a los
tiempos de vida de estos Ultimos. La ley de
conservacion de la energia establece la ecuacion,

hVi - th = Ef - Ei = AE, (2)

donde hv; es la energia del foton dispersado, E; es la
energia del estado excitado final y AE es la energia
de excitacion electrénica o corrimiento Raman
asociado al estado |f) . Una vez obtenida la amplitud

de transicibon Raman podemos calcular la seccion
eficaz diferencial de dispersién Raman, do, a través
de la siguiente expresion:

do~> ‘ Aﬁ‘z SE +hv,-Ef-hv).  (3)
f

La conservacién de la energia es forzada por la
funcién delta de Dirac en la Ecuacién (3). En nuestros
célculos, ésta es simulada por la funcién de Lorentz:

Ff/ﬂ:

8(X) = ————
™) x2 +T?

(4)

A. Esquema computacional para la obtencion
de la amplitud de transicion Raman

Las ecuaciones y expresiones explicitas detalladas
de las diferentes aproximaciones involucradas en el
célculo de la amplitud de transicion Raman, Ag,
pueden ser encontradas por los lectores interesados
en las referencias [18,19]. En esta seccién brindare-
mos una descripcién de la metodologia de célculo
implementada auxilidndonos de la Figura 2.

System parameters

- Lateral confinement energy (7 wn= 12 meV)
- Material constant (me/mo—0.067, K =12.5)
- External magnetic field
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Figura 2. Esquema de célculo implementado.
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El punto cuantico en forma de disco es modelado
con un potencial de paredes rigidas en la direccién z
(direccion de crecimiento de la heteroestructura) y un
confinamiento lateral (direcciones X, y) de tipo para-
bélico con una energia caracteristica hw, = 12 meV.
La base de funciones utilizada que caracteriza los
estados de una particula estan construidas como el
producto de las autofunciones del oscilador
bidimensional, del pozo infinito y las funciones de
espin [18].

Con el objetivo de hacer eficiente el calculo de las
energias y funciones de onda de los sistemas
multielectrénicos involucrados, nosotros calculamos
previamente todos los valores de los elementos matri-
ciales de la interaccion de Coulomb, (a, B|1/rly, ),
donde a, B, Y y & son estados arbitrarios de una
particula. Estos elementos matriciales son cargados
en memoria al inicio de cada célculo permitiéndonos
resolver las ecuaciones no lineales integro-
diferenciales de Hartree-Fock para 42 electrones en
pocos minutos, o calcular todos los estados
intermedios considerados (alrededor de 10,000) en la
Ecuacion (1) en pocos dias. Las ecuaciones de
Hartree-Fock para huecos incluye el campo
electrostatico generado por el background de
electrones en el punto y considera los efectos de la
mezcla de las bandas de valencia a través del
Hamiltoniano de Kohn-Luttinger [18].

Los estados excitados finales e intermedios son
descritos en el marco de la Aproximacion de Fase
Aleatoria [21] (RPA). Mediante la RPA es posible
calcular las energias y funciones de onda de los
estados finales en diferentes sectores del espectro
de excitaciones electronicas del punto, donde cada
sector esta definido por reglas de seleccion para la
variacion (respecto al valor de la magnitud en el
estado base) del momentum angular (Al=0, 1, 2,...) y
la proyeccién del espin (ASz =0, + 1). La evaluacion
de reglas de sumas pesadas por energia [21]
permite identificar, de manera independiente al
célculo de la amplitud de transicion Raman, los
estados colectivos de carga (CDEs), de espin
(SDEs) y las excitaciones uniparticulares (SPEs). Por
otro lado, los estados intermedios del proceso
Raman, estan caracterizados por la proyeccién del
espin del electron anadido S, y el momento angular
total del par, F =g + |- m;.

Una vez calculados los estados finales e interme-
dios son evaluados los elementos matriciales del
Hamiltoniano de interaccion del punto cuantico con el
campo electromagnético en términos de los
coeficientes que caracterizan las funciones de onda
de los estados multielectrénicos finales e intermedios
y los coeficientes de la expansion de los estados
uniparticulares de Hartree-Fock de electrones vy
huecos en la base de funciones utilizada.
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B. Aproximacion para el calculo de la amplitud
de transicion Raman en régimen no resonante
(ORA)

La ORA (off-resonant approximation) es una
aproximacioén en la cual la expresién para el célculo
de la amplitud de transicion Raman, Aj;, involucra
solamente a los estados final e inicial del punto
cuantico. La suma por estados intermedios
desaparece; esto significa que en los marcos de esta
aproximacion no es posible la explicacién de efectos
producto de resonancias con estados intermedios en
el proceso de dispersion Raman.

La deduccién de la expresion para la amplitud de
transicion Raman en esta aproximacion puede ser
consultada en la referencia [12]. Las suposiciones
béasicas para su derivacion son: (i) la energia del
laser incidente esta lo suficientemente lejos de las
energias de los estados intermedios, por lo que la
dependencia en la Ecuacion (1) con E;; en el
denominador puede ser despreciada; (ii) existe una
ventana energética de estados intermedios (40 meV
por encima de Ey,,) donde las variaciones de N, son
despreciables y la relacion de completitud

zim|int><int| ~1 es casi satisfecha. Bajo estas suposi-

ORA

ciones la amplitud de transicion Raman, Ag

escribirse como:

, puede

ADFA — (F|HE_H., (5)

).

Haciendo uso de las expresiones para H;_, y Hg_,

[12] es posible deducir la siguiente férmula para el
célculo de la amplitud de transicién Raman:

AORA Z<a‘ei(ai—amf a/>
o0
2. . .
g(ei -ef)<f‘eaTem +te €y |>

1. . N
+3(@ xaf)-<f‘z(e(ﬂem —e, 8y)+

i)}

Del analisis de la Ecuacién (6) podemos inferir
algunas conclusiones. Primero, solamente los
estados finales excitados colectivos tendran una
amplitud Raman asociada diferente de cero. No es
posible describir picos Raman asociados a
excitaciones uniparticulares en esta aproximacion.
Segundo, las reglas de seleccion del efecto Raman
asociadas a las polarizaciones de los fotones
incidente y dispersado pueden ser entendidas de la
Ecuacién (6): el primer término, el cual no altera el
ndmero cuantico de espin del estado inicial esta

(6)

+(X=iy)e ,e, +(X-iy)e_ e, 1



multiplicado por un factorg; - €;. Esto significa que los

estados finales colectivos de carga aparecen en
geometria polarizada. Por otro lado, los otros términos
que modifican el espin del estado inicial estan
multiplicados por un factor € x€; y consecuentemente

los picos Raman asociados a estas excita-ciones
aparecen en geometria no polarizada.

III. RESULTADOS

En este articulo reportamos los resultados para un
punto cuantico con 42 electrones confinados en la
banda de conduccion. ElI ancho del pozo en la
direccion z es L =25 nm y la energia de confina-
miento caracteristica es hwy = 12 meV. El nimero de
electrones corresponde a un punto de capas
cerradas. En nuestro estudio consideramos estados
excitados con energias de excitacibn AE < hw,o,
siendo hw o = 30 meV el valor de energia umbral
para la emisién de fonones Opticos longitudinales en
el GaAs. Esto significa que los estados finales tienen
pequerios anchos para los cuales hemos tomado un
valor constante It = 0.1 meV. De igual manera para
los estados intermedios con energias de excitacion
menores que hw o escogemos el parametro it
=0.5 meV. Para valores superiores en energias de
excitacion, como resultado de la emisién de fonones
LO fijamos el parametro I,y = 10 meV. Todos los
espectros Raman estdn calculados en la
configuracién de retrodispersion, donde la luz
incidente y dispersada forman un angulo de 20°
respecto a la normal del punto.

A. Espectro de excitaciones electrénicas
En la Figura 3 mostramos el espectro de estados

finales excitados del punto modelado, calculados en
la aproximacion de fase aleatoria. Las energias de

excitacibn de estos estados es precisamente la
magnitud medida en los experimentos de dispersion
inelastica de luz (corrimiento Raman). En la figura se
identifican los estados colectivos de carga (CDE) y
espin (SDE) en todos los sectores y la contribucién
de cada estado colectivo a la regla de suma pesada
por energia es explicitamente sefalada. El resto de
los estados mostrados corresponden a excitaciones
uniparticulares.

La evolucion del espectro de estados excitados
monopolares (Al = 0, AS, 0) como funcién del
campo magnético externo es mostrada en la Figura 4.
Las excitaciones colectivas de carga y espin, cuya
contribucion a la regla de suma pesada por energia
excede el 5%, son representadas con cuadrados y
triangulos respectivamente. La contribucion de cada
modo es proporcional al tamafo de los simbolos
usados. Las excitaciones uniparticulares de carga
(SPEs(C)) y espin (SPEs(S)) son también
mostradas con lineas horizontales largas y cortas
respectivamente.

Con relacion a las excitaciones colectivas de carga
se pueden notar dos caracteristicas fundamentales: (i)
la energia de excitacion asociada a este modo
evoluciona de manera suave respecto al campo
magnético externo y (ii) el tamafio de los simbolos no
cambia para diferentes valores del campo,
manifestdndose la fuerte naturaleza colectiva de
estos modos.

Los estados de bajas energias de excitacién
corresponden a excitaciones colectivas monopolares
de espin. A diferencia de los modos colectivos de
carga podemos observar, para valores de campos
magnéticos B = 2 T mas de un estado colectivo
contribuyendo a la regla de suma pesada por energia.

AE; (meV)
30+
_ 25+
N CDE (99%) {35 %)
I o0 L
——(za%) SDE(M%) 151 SDE (94 % (20%
(7 %) () T A%
CDE (100 %)
SDE i SDE
10+
— ) — = (8%)
(88 %) (BB %)
SDE S SDE
| | | 1 | |
Al = Al= Al=0 Al=0 Al=1 Al=2
AS;=1 ASy=1 AS;= 2S;=0 AS,=0 AS,=0

Figura 3. Espectro de excitaciones electronicas multipolares del punto cudntico.
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Figura 4. Espectro de excitaciones electrénicas

monopolares (Al = 0, AS=0)
vs campo magnético externo.

B. Espectros Raman en régimen no resonante
(hv; < E,,p)

En este régimen no existen resonancias con estados
intermedios. Sin embargo, esto no implica que la fisica
de la espectroscopia Raman pueda ser descrita en su
totalidad con una aproximacién que desprecie la

contribucién de dichos estados como la ORA. Las
B X 10'2 1 1 1 1 1 1 1 1
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54 polarized r
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£
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=
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Raman shift (meV)

Figura 5. Espectros Raman para diferentes sectores de excitaciones electronicas. hv; = Eg,p, —

principales caracteristicas de los espectros Raman en
esta regién son expuestos de manera resumida a
continuacion. Un andlisis méas amplio de los mismos
puede ser consultado en la referencia [22].

1. Contribucion de las excitaciones electronicas
multipolares en los espectros Raman

Espectros Raman asociados a excitaciones electré-
nicas en diferentes sectores de momentum angular y
espin son mostrados en la Figura 5. Las intensidades
Raman correspondientes a excitaciones monopolares
y cuadrupolares (Al = 2) exhiben magnitudes compa-
rables aunque se observa un predominio de los picos
Raman asociados a los modos monopolares. La
contribucion al espectro Raman en geometria no
polarizada de las excitaciones de espin del tipo spin-
flip (ASz = £1) es mucho mas débil comparada con la
contribucion de los estados excitados de espin
caracterizados por un cambio en el valor del espin
total pero no en el valor de su proyeccion. Dado que
ambos modos estdn muy cercanos en energias los
picos Raman colectivos medidos en geometria no
polarizada son adjudicables a estados excitados en
los cuales la proyeccién total del espin del estado
base no es modificada en el proceso de dispersion.
Los espectros Raman asociados a excitaciones
dipolares (Al = 1) [18] revelan intensidades uno o dos
6rdenes de magnitud menores en comparacién con
las mostradas en la Figura 5.
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2. Comportamiento de las intensidades Raman
como funcion de la energia del laser incidente

Es posible, a partir del esquema de calculo imple-
mentado, monitorear el valor de la intensidad Raman
asociada a cualquier estado excitado del punto
cuantico en la medida que se varia la energia del
laser incidente. En esta regién, donde la energia de
la luz que incide sobre el punto es variada en el
intervalo (Egap-30 meV, Egyp), las intensidades Raman
asociadas tanto a los modos SPEs como a los modos
colectivos (CDEs, SDEs) muestran un comporta-
miento mondtono creciente cuando hv; se incrementa.
Este comportamiento se muestra en la Figura 6
donde hemos ploteado los valores de |Aﬁ|2 para dos
estados uniparticulares y el modo colectivo del
sector monopolar de excitaciones electrénicas.
Aunque no se han reportado mediciones de espectros
Raman en esta regién, desde el punto de vista
tedrico se predice un comportamiento de las
intensidades Raman muy conveniente para la
identificacion de los picos en un experimento real.
Otro aspecto a resaltar es que, efectivamente, existe
un limite para el valor de energia del laser incidente,
por debajo de la brecha energética del semi-
conductor, a partir del cual los picos mas fuertes en el
espectro estan asociados a excitaciones colectivas.
Dicho limite, a partir del cual la fenomenologia del
efecto Raman puede ser descrita con una
aproximacion del tipo de la ORA fue investigado en
la referencia [12].
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0.020

0.016

0.012 A
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0.008
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Figura 6. Comportamiento de |Al* para el modo colectivo
monopolar y dos modos uniparticulares
de carga como funcién de la energia del laser
incidente. B=0T.

meV)

3. Correlacion entre las intensidades de los picos
Raman y la densidad de estados finales

Es razonable esperar picos Raman intensos para
valores de la energia de excitacion donde existe una
aglomeracion de estados excitados finales de una
particula. Lo novedoso en este punto, mostrado para
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el caso de excitaciones monopolares en la Figura 7,
es la estrecha correlacion obtenida entre la densidad
de niveles de energia de los SPEs de carga con la
intensidad de los picos Raman obtenidos en la
configuracién de geometria polarizada y entre los
SPEs de espin con la intensidad de los picos Raman
obtenidos en la configuracién de geometria no
polarizada en ausencia de campos magnéticos
externos. O sea, la correlacion existente entre la
intensidad de los picos Raman y la densidad de
estados excitados uniparticulares esta mediada
también, en ausencia de campos magnéticos
externos, por las reglas de seleccién del efecto
Raman deducibles sélo para los modos colectivos.
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Figura 7. Espectros Raman de excitaciones monopolares
en ambas geometrias. Comparacién
con la densidad de estados SPEs. B=0T.

4. Rompimiento de las reglas de seleccion
del efecto Raman en un campo magneético externo

En presencia de un campo magnético externo
perpendicular al plano de movimiento de los
electrones confinados en el punto, las reglas de
seleccion del efecto Raman se rompen parcialmente
para los estados colectivos y drasticamente para las
excitaciones de una particula. Este efecto es ilustrado
en la Figura 8 donde hemos ploteado los espectros
Raman asociados a excitaciones monopolares para
B =0y 1 T. Mediante el calculo de las razones de
polarizacion [23] de los picos Raman monopolares
para B = 0, 1 T se evaluaron cuantitativamente los
efectos del campo magnético en las reglas de
seleccion de la dispersion Raman: (i) se chequearon
para B = 0 las reglas de seleccién para las intensi-
dades Raman asociadas a los estados colectivos,
(i) el andlisis de las razones de polarizaciéon de las



intensidades Raman para cada modo uniparticular
mostr6 que dichas excitaciones, al igual que los
modos colectivos, obedecen las reglas de seleccion
del efecto Raman en ausencia de campos magnéti-
cos externos, (iii) la presencia de un campo magnético
externo, en este caso B = 1 T, rompe las reglas de
seleccion del efecto Raman parcialmente para los
modos colectivos y drasticamente para los estados
excitados uniparticulares.
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Figura 8. Espectros Raman de excitaciones monopolares
para B =0y 1 T en ambas geometrias.

5. Regla del salto de la intensidad Raman
cuando hv; = Egqp

Este es un resultado bien interesante de esta
investigacion y esta estrechamente ligado con lo
explicado en la seccién anterior. En presencia de un
campo magnético externo si seguimos el comporta-
miento de la intensidad Raman correspondiente a un
estado excitado de carga (espin) en geometria no
polarizada (polarizada) como funcién de la energia
del laser incidente, encontramos valores muy
pequefios de las intensidades cuando hv; < Eggp.
Sin embargo, si hv; = Eg,, la amplitud de transicion
Raman aumenta de manera abrupta. Este comporta-
miento lo denominamos la regla del salto para la
intensidad Raman y es mostrado graficamente en la
Figura 9 para los modos colectivos monopolares en
un campo magnético externo B=4.5T.
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Figura 9. Espectros Raman de excitaciones monopolares
en ambas geometrias para B = 4.5 T. Los picos
Raman asociados a las excitaciones uniparticula-
res han sido substraidos de los graficos.

El comportamiento de las intensidades Raman de
estos mismos modos, en geometria polarizada para
diferentes valores de hv; y del campo magnético
externo B, es mostrado en la Figura 10. La regla del
salto de la intensidad Raman es apreciable en la
Figura 10 (b) para el modo colectivo de espin en
todos los valores de campo excepto en los puntos
B = 0 (regla de seleccion), 2.5, 3.0 y 5.0 T donde
observamos un colapso de este comportamiento. Un
andlisis del mismo tipo al presentado en la Figura 10
se realizd para las excitaciones uniparticulares de
bajas energias obteniéndose un resultado similar [23].
La regla del salto es obedecida por todos los modos
monopolares para valores pequefios de B. Aunque
esta regla no es universal respecto al campo
magnético externo, constituye una herramienta Util
para identificar la naturaleza de las excitaciones
electrénicas en puntos cuénticos.

C. Espectros Raman en régimen de resonancia
extrema (hv; = E,,;)

Algunas de las caracteristicas discutidas en la
seccion anterior se manifiestan también en este
régimen, sin embargo, aparecen también nuevos
efectos en los espectros Raman, caracteristicos de
la espectroscopia Raman en régimen de excitacion
resonante.
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1. Predominio de los picos Raman correspondientes
a excitaciones uniparticulares

Las intensidades Raman asociadas a las excita-
ciones uniparticulares experimentan un incremento
notable en condiciones de excitacién resonante. En
este régimen la mayor contribucion a la amplitud de
transicion Raman, Ecuacion. (1), esta dada por el
estado intermedio en resonancia con la energia del
laser incidente. Este estado (virtual) decae indis-
criminadamente a estados excitados uniparticulares
o colectivos. Como fue mostrado en las Figuras 3 y 4,
existe un numero grande de estados finales
uniparticulares compactados en regiones estrechas
de la energia de excitacion (picos en la densidad de
estados finales) contribuyendo esto a que los picos
Raman en esta regién sean mayores que aquellos
correspondientes a los modos colectivos. Este
resultado estd ilustrado en la Figura 11, la cual
muestra los espectros Raman monopolares para
diferentes valores de hv;.

2. Correlacion entre las intensidades de picos
Raman individuales y la densidad de niveles
de energia de los estados intermedios

En la Figura 12 ploteamos los valores de |As> como
funcion de hvi en el intervalo (Egap,Egep + 30 meV) en
conjunto con la densidad de niveles de energias de
los estados intermedios para los mismos estados
finales usados en la construccién de la Figura 6.
Como resultado de las resonancias con los estados
intermedios podemos observar fluctuaciones abruptas
en los valores de las amplitudes de transicién Raman
ploteados. Los picos en los valores de |Agf
reproducen, fundamentalmente en la region donde
hvi — Egep < 15 meV, los inicios de los conglomerados
de estados intermedios.
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3. Efectos de interferencia en el calculo de la amplitud
de transicion Raman

En la Figura 13 evaluamos la contribucién de los
diferentes estados intermedios que entran en la suma
de la Ecuacién (1). En esta figura comparamos la
magnitud |Afi|2 asociada a un estado final (uniparticular)
de espin con las contribuciones individuales del estado
intermedio en resonancia con la energia del laser
incidente. Como conclusién podemos extraer que



sOlo aquellos estados intermedios cuyas energias
estan muy cercanas al valor de hv; contribuiran a la
amplitud de transicion Raman, por tanto los efectos
de interferencia en el calculo de A;; son débiles.
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Figura 13. IAﬁI2 asociado a una excitacién uniparticular
de espin en conjunto con la contribucién
individual de cada estado intermedio
en resonancia con hv; . B=0T.

D. Espectros Raman en régimen resonante
en la region donde hv;)) E,,,

Como mencionamos al inicio de la seccion lll, para
el calculo de la amplitud de transicion Raman en
este régimen asumimos que el parametro [y,
asociado al tiempo de vida del estado intermedio
lint>, experimenta un incremento abrupto cuando
Eint > Egap + hwo. Como resultado, la contribucion
de estos estados a A5 no es resonante, por lo que la
intensidad de los picos Raman seran funciones
suaves respecto a hv;, en similitud a lo explicado
en la seccién Il B2. Sin embargo, un incremento en
la intensidad Raman dado un valor particular de
hv; en este régimen no sélo puede estar dado por un

incremento en el valor del producto <f\|3|;f_r \X)

<X! Ho_, !i), una disminucion en el valor del pardmetro

I se manifiesta también en un aumento de la
intensidad Raman. En el conjunto de estados
intermedios incluidos en el calculo de la amplitud de
transicion Raman pueden existir estados con
propiedades fisicas especificas [18] que se
manifiestan en una disminucién del Tint asociado.
En la Figura 14 mostramos un espectro Raman
calculado con hv; = Egp + 40 meV. Esta energia de
incidencia la hemos escogido en resonancia con un
estado intermedio cuya anchura energética ha sido
fijada a Iy = 2 meV. En la figura se puede observar
un espectro Raman donde el pico mas intenso
corresponde al modo colectivo monopolar de carga.
La inclusién de los tiempos de vida de los estados
intermedios [24] en el esquema de célculo implemen-
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tado podria complementar cuantitativamente la idea
cualitativa expuesta en esta seccion, lo cual explicaria
la fenomenologia observada en este régimen.
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Figura 14. Espectro Raman monopolar en geometria
polarizada. hv; =Eg, +40 meV.B =0T.

IV. CONCLUSIONES

En este trabajo hemos implementado una esquema
de calculo consistente de la amplitud de transicion
Raman asociada a excitaciones electrénicas en un
punto cuantico cargado con 42 electrones. Los
espectros Raman calculados han revelado caracteris-
ticas muy interesantes y una gran sensibilidad con
respecto a la energia de la luz incidente y a la
presencia o no de campos magnéticos externos. En
la regién de régimen no resonante, las intensidades
de los picos Raman dependen suavemente de la
energia del laser incidente. Para B = 0, las reglas de
seleccion del efecto Raman, deducibles a partir de la
ORA para los modos colectivos, es obedecida
también por los estados excitados uniparticulares.
Esto implica, que es posible obtener informacién del
perfil de la densidad de estados finales excitados a
partir de la estructura del espectro Raman medido o
calculado. En presencia de campos magnéticos
externos, se rompen las reglas de seleccién de la
polarizacion del efecto Raman, particularmente
cuando hv; es incrementado hasta la brecha
energética del semiconductor, efecto que hemos
denominado regla del salto de la intensidad Raman.
En régimen de excitacién resonante las intensidades
Raman muestran un comportamiento de fuertes
fluctuaciones con la energia de la luz incidente como
resultados de las resonancias con los estados
intermedios. En este régimen los picos més intensos
en los espectros estan en correspondencia con
estados excitados uniparticulares. Se determiné que
los efectos de interferencia en el célculo de la
amplitud de transicion Raman son débiles, quedando
el valor de esta magnitud determinado por la
contribucion de los estados intermedios cuasi-
resonantes con la energia del laser incidente. Una



interpretacion cualitativa para los espectros Raman
en la regién donde la energia de la radiacién incidente
estd muy por encima de la brecha energética
del semiconductor es propuesta. Estos resultados

brindado a los trabajos experimentales publicados en
el tema y estimulan la realizaciébn de futuros
experimentos que podrian ayudar a la comprension
de aspectos complejos de la espectroscopia Raman

complementan las

interpretaciones que se han de excitaciones electrénicas en puntos cuanticos.
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