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Procesos cuanticos en islas
semiconductoras: manipulacion doptica
y control de estados coherentes

J. ENrRIQUE ROLON* v SERGIO E. ULLoA*

INTRODUCCION

Es notable que muchos de los avances cientificos recientes y mas asombrosos de
nuestra sociedad, tanto en las ciencias fisicas y quimicas, como en las matematicas
mismas, derivan directamente de una de las leyes mas peculiares de la naturaleza, la
mecdnica cudntica. A mas de 100 afios de su formulacién, por algunas de las figuras
més destacadas de la fisica de todos los tiempos, la mecanica cuantica sigue iluminan-
do y causando perplejidad tanto en aficionados y estudiantes universitarios, como en
expertos en las teorias mas sofisticadas de la fisica (Tegmark y Wheeler, 2001). Lo que
es quiza menos obvio, y que con frecuencia la sociedad en general ignora, es que mu-
chos de los artefactos tecnoldgicos de uso comtin hoy en dia, como el computador per-
sonal, el teléfono movil, 1a television, la electronica de aparatos electrodomésticos y la
maés avanzada instrumentacién médica, existen gracias al entendimiento profundo de
la naturaleza via la fisica cuantica. Asimismo, el hombre ha buscado desde tiempo an-
cestral la forma de manipular la materia de tal manera que ésta exhiba propiedades fi-
sicas y quimicas que no existen naturalmente. La quimica y la fisica han dirigido estos
esfuerzos desde el advenimiento de la ciencia moderna. A lo largo de este camino, un
reto actual es el de crear nuevos métodos para crear estructuras artificiales a escalas
mucho mas pequefias que la escala macroscopica, pero grandes en comparacién con
los atomos mismos. Este reto tiene como objetivo obtener una nueva gama de mate-
riales (y dispositivos construidos a partir de ellos) explotando las propiedades cuan-
ticas de la nanoescala, con dimensiones de decenas o centenas de mil-millonésimas
de metro (o 10° m= 1 nanometro). En efecto, esto ha sido posible en los tltimos afios,
creando en el laboratorio estructuras materiales con propiedades fantasticas, pero
completamente controladas o anticipadas gracias a la mecdanica cudntica. Es en este
contexto, presentamos algunos de los tltimos desarrollos en las propiedades 6pticas
de los llamados puntos cuanticos en semiconductores. Estas técnicas nos permiten
explorar el mundo nanoscopico al nivel de una sola “molécula” o “atomo” artificial, fa-
bricado con puntos cuanticos.
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LA NATURALEZA A LA NANOESCALA POSEE
UNA IDENTIDAD DOBLE

La mecanica cuantica predice que la materia a escala nanométrica (o escalas mas pe-
quefias) revela su verdadera naturaleza dual, que incluye comportamiento como en-
tes discretos o particulas, al mismo tiempo que muestra una naturaleza ondulatoria.
Por ejemplo, un electrén, ademas de poseer momento mecanico p, p=mv, donde m es
la masa del electrén y v su velocidad, tiene asociado una descripcién ondulatoria ca-
racterizada por una longitud de onda, A, (Resnik, 2002). Esto implica que si uno hace
pasar un electréon por una rendija de dimensiones comparables con A, éste sufre el fe-
némeno de difraccién, al igual que en el caso de una onda luminosa. Ademas, las ondas
de materia pueden interferir entre si y cuando se habla de propiedades que pueden
ser medidas en un experimento, es imprescindible considerar la naturaleza ondula-
toria y hablar de la probabilidad de que dichas propiedades adquieran tal o cual va-
lor. Por ejemplo, cuando uno considera una nube de electrones «orbitando» en un
atomo (orbital ), no es posible decir donde estd el electrén a un determinado tiempo,
sino s6lo dénde es probable que se encuentre y dar dicha probabilidad. Mas atin, no se
pueden determinar simultdneamente su momento p y su posicién con exactitud arbi-
traria. Para maravilla de unos y pesar de otros, esto ha sido comprobado experimen-
talmente repetidas veces en el siglo pasado.

La naturaleza ondulatoria y probabilistica de las particulas cuanticas da también
lugar a un fenémeno muy peculiar, el efecto de tunelaje cudntico, con el que es posi-
ble explicar desde los enlaces quimicos entre &tomos hasta fenémenos como el decai-
miento espontaneo de los elementos radiactivos. De hecho, el tunelaje de electrones
determina la operacién de muchos de los dispositivos electronicos modernos. Mas re-
cientemente, se han desarrollado microscopios capaces de observar objetos con reso-
lucién a escalas atémicas, que utilizan el efecto de tunelaje de electrones.

NANOESTRUCTURAS

A partir de la invencién del transistor y los circuitos integrados, la fisica de semicon-
ductores ha progresado enormemente en el desarrollo de dispositivos electrénicos
de dimensiones reducidas, que rapidamente se han acercado mas y mas a tamafios
nanomeétricos. Este esquema de miniaturizaciéon no puede continuar de manera ar-
bitraria; sin embargo, debido a que cuando se alcance esta escala, el funcionamiento
de dispositivos sera fuertemente afectado por la mecdnica cudntica (Wang, 2008),
en formas que no se han incluido todavia en el disefio. Ademas de tratar de antici-
par los problemas que la fisica cuantica introduzca en dispositivos en un futuro in-
mediato, una de las preguntas basicas actuales explora los tipos de dispositivos o
nanoestructuras que pueden ser creados con nuevas funcionalidades gracias a efec-
tos cudnticos. Una de estas alternativas interesantes es la construccién de los deno-
minados puntos cudnticos y arreglos regulares conteniendo varios de éstos (vease
figura 1).

Los puntos cudnticos son objetos disefiados tipicamente en semiconductores con
el propdsito de confinar electrones en las tres dimensiones espaciales, de modo de
confinarlos a ‘cajas’ o volimenes con dimensiones de s6lo unos cuantos nanémetros
(Wolverton, 2009). Es interesante observar que el electréon confinado exhibe pro-
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FIGURA 1. a) Nube electrénica envolviendo un atomo aislado; b) dos (o mas) atomos se combinan para
formar una molécula mediante una redistribucion de sus orbitales; c) arreglo periédico de moléculas for-
man un soélido cristalino; d) nanoestructura compuesta por una isla piramidal entre varias capas de redes
cristalinas distintas, estas piramides se “auto-ensamblan” en procesos controlados de crecimiento en su-
perficies. (Figura realizada por Patrick Briddon, School of Electrical, Electronic & Computer Engineering).

a) b) C) d)

Atomo Molécula Solido cristalino Nanoestructura

piedades cualitativamente similares a los electrones ligados a un atomo, aunque con
otras energias y dimensiones caracteristicas. Por ejemplo, el electrén en un punto
cuantico tiene valores discretos de la energia bien definidos, asociados con el tamafio
reducido del punto y que en términos generales corresponderian a diferentes orbi-
tales en un atomo. De esta forma, a los puntos cudnticos también se les conoce como
dtomos artificiales (Leutwyler, 2001). Es de notar, sin embargo, que los niveles cuanti-
cos en esos sistemas estan separados por decenas de mili-electrén-Volts (en contraste
con las decenas de electrén-Volts en un atomo natural), de modo que hay una gran di-
ferencia no sélo en los tamafios sino en las escalas de energia de estos sistemas.

La gran ventaja de estos atomos artificiales es que pueden manipularse en un am-
biente sumamente controlado de laboratorio, gracias a ser de mayor tamafio que los
atomos ordinarios y a las diferentes técnicas de fabricacion. Mas atin, cambiando su
geometria y composicion quimica detallada, puede alterarse la estructura de niveles
intrinsecos de la estructura y, por consiguiente, todas las propiedades espectroscopi-
cas del punto cuantico.

OPTICA CUANTICA EN PUNTOS CUANTICOS

Una de las ramas de la fisica atdbmica moderna es la dptica cudntica, que ha permitido
investigar la respuesta éptica de los dtomos al ser irradiados por campos electromag-
néticos (luz) bajo diversas condiciones, las cuales incluyen la aplicacion simultanea
de campos eléctricos y/o magnéticos. En términos un poco mas especificos, la 6ptica
cuantica estudia fendmenos asociados con la luz misma como un ente cuantizado, es
decir, cuando a la luz se le considera compuesta por corpusculos luminosos en vez de
un campo clasico descrito por intensidades. Los celebrados corptsculos o fotones po-
seen cada uno una energfa E = hv, donde h es la constante de Planck y v es la frecuen-
cia (color) de la luz. Un haz de luz ‘clasica’, por cierto, contiene un nimero enorme de
fotones. Uno de los efectos mas conocidos en éptica cudntica, es el efecto de amplifi-
cacion de luz por emision estimulada de radiacién o efecto Idser por sus siglas en in-
glés, en donde la luz es emitida coherentemente por un medio que ha sido tipicamente
excitado éptica o eléctricamente.
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El estudio de nanoestructuras, incluyendo sistemas de agregados de puntos cuan-
ticos, combina los conocimientos de la fisica del estado sélido, la 6ptica cuantica y la
fisica atébmica, dando como resultado la posibilidad de alcanzar un nivel de miniaturi-
zacion de componentes electronicos donde los efectos cudnticos juegan un papel esen-
cial y donde la materia exhibe nuevas propiedades controlables en experimentos.

ATOMOS Y MOLECULAS DE DOS NIVELES

Para entender la interrelacion entre luz y materia en estos sistemas, partamos de la
siguiente premisa basica. Los estados energéticos permitidos a un electréon orbitan-
do en un atomo toman valores discretos; por simplificacidn, consideremos que posee
dos estados, E, y E,, donde el primero es el estado de mas baja energia. Cuando un ato-
mo es irradiado por luz, éste puede absorber un foton y sufrir una transicién (excita-
cién) adquiriendo la energia del foton para llevar al electrén desde el estado de baja
energia £, al estado de mas alta energia, E,. Este proceso requiere que la energia del
foton incidente sea igual a la diferencia energética entre los niveles atémicos, esto es,
hv = E,-E, (figura 2). El proceso inverso también es posible, tal que un electrén en un
estado excitado con energia E, se relajarfa al estado E, emitiendo un fot6n de frecuen-
ciav=(E,E)/h

Ahora, cuando dos atomos se combinan para formar una molécula, ésta posee-
ra también una estructura de niveles. En un sélido, conformado por millones de ato-
mos, esta descripcion sufre una modificacién importante. Dado el enorme niimero de
atomos en el s6lido, éstos poseen un nimero también enorme de niveles energéticos,
cuya separacidn entre ellos es tan pequefia, que las posibles energias de transicion
forman un cuasi continuo de valores (denominadas bandas de energia), separadas
tipicamente a su vez de otras bandas por valores en donde las transiciones no son
posibles (bandas prohibidas). En sé6lidos semiconductores, los miles de millones de
electrones ocupan totalmente un nimero de bandas energéticas (de las cuales la de
mas alta energia es la banda de valencia), dejando otras completamente vacias y sepa-
radas entre si por una ‘brecha’ de energia (o gap, por su término en inglés) de un ta-

FIGURA 2. Creacion de un exciton por bombeo éptico. Un foton de energia hv es absorbido en el punto
cuantico, promoviendo un electrén de su estado base a la banda de conducciéon que deja hueco en
la banda de valencia. Este proceso se puede interpretar como la creacion de un exciton [X) desde el
estado “vacio” |0), en donde no hay excitones y todos los electrones ocupan completamente la banda
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maflo caracteristico al material semiconductor usado (que, por supuesto, depende de
la composicién quimica detallada).

Esta configuracion energética resulta en una situacién interesante. Cuando el ma-
terial semiconductor es irradiado por luz de energia (frecuencia) mayor al gap en
cuestion, fotones son absorbidos, llevando a los electrones a ocupar la banda ‘vacia’
superior (llamada de conduccion). En este fendmeno de absorcion de luz, un electréon
es promovido a la banda superior, mientras que deja detras una vacancia (o hueco) en
la otrora-llena banda inferior de valencia.

ExciToNES

Cada vez que un electrén es excitado y un hueco es creado en la banda inferior, suce-
de un fenémeno interesante que parece ser relativamente simple, pero estd lleno de
sutilezas. Resulta que como hay otros electrones ocupando la banda inferior, el elec-
tron promovido por el fotdn deja un ‘lugar’ que puede ser ocupado por otro electréon
de esta banda, este ultimo deja otro hueco que, a su vez, puede ser ocupado por otro
electrdn,y asi sucesivamente . De esta manera, se puede pensar que cada hueco en la
banda inferior se comporta como una particula que se mueve en direccién opuesta a
los electrones y que como tal tiene una carga efectiva positiva. El movimiento de es-
tos huecos (o agujeros) genera una corriente opuesta a la del electrén. Mas intere-
sante aun, estas particulas con carga positiva efectiva son atraidas a los electrones,
que bajo condiciones adecuadas pueden formar un estado ligado semejante al que
un electrén en un &tomo comun y corriente tiene cuando se liga al nucleo positivo. A
este par ligado de electréon-hueco se le llama excitén (Lundstrom et al, 1999), véa-
se la figura 2, y puede pensarse como una cuasi-particula neutra compuesta y suje-
ta a interaccionar con otros electrones, huecos, iones u otros excitones presentes;
ademas de ser capaz de transportarse de un lugar a otro dentro del semiconductor.
A este objeto nanoscopico se le puede también asociar una energia y correspondien-
te funcién de onda para su descripcién cudntica. Sin embargo, es importante no ol-
vidar que el electrén mismo esta en un estado excitado, de modo que después de un
tiempo caracteristico, llamado vida media del exciton, éste se recombina, regresando
hacia la banda de valencia y destruyendo al excitén por completo. Al desaparecer el
exciton de esta manera, se genera un foton con una frecuencia caracteristica del ma-
terial. Es asi, de hecho, como se genera la luminiscencia tipica en un fotodiodo (LED),
donde éste emite en la region visible del espectro electromagnético (aunque otras
frecuencias son posibles para los LED). Curiosamente, por un proceso fisico similar
es que las luciérnagas y algunos animales en los abismos del mar emiten luz, aunque
claro que ahi los excitones son generados en biomoléculas localizadas en las células
del tejido de estos seres.

Si seguimos esta linea de razonamiento, puede pensarse en la posibilidad de ge-
nerar excitones con estructuras mas complicadas, y de hecho asi es. Existen excito-
nes neutros llamados biexcitones, compuestos por dos electrones y dos agujeros que
residen en cercana proximidad en el sélido. Otros excitones con carga residual neta,
llamados triones, consisten en dos electrones (o huecos) mas un hueco (o electrdn),
conformando triones negativos (o positivos). Otras combinaciones son posibles en
principio; sin embargo, entre mas electrones o huecos posean estos complejos, mas
inestables son y méas corta es su vida media.
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EXCITONES EN PUNTOS CUANTICOS
Y MOLECULAS ARTIFICIALES

En un punto cudntico, las funciones de onda tanto de un electrén como de un hueco
estan confinadas en un espacio muy reducido (del orden de la longitud de onda carac-
teristica de las particulas). Al crearse un exciton en el punto cudntico, el electréon-hue-
co que lo compone se liga fuertemente formando un exciton confinado. Similarmente,
al recombinarse el exciton se produce fotoluminiscencia provenientemente de una re-
gion localizada en el espacio. El grado de confinamiento que produce un punto cuan-
tico ofrece la posibilidad de que las energias de los diferentes excitones que pueden
ser foto-generados exhiban una cuantizacién adicional, al igual que los electrones por
si mismos. Un punto cuantico, entonces, puede verse como un atomo artificial com-
puesto por electrones, huecos y excitones. Desde luego, hay muchas otras propieda-
des de los puntos cuanticos que tienen analogos en otros objetos cuanticos, pero lo
que nos interesa aqui es la analogia atémica y molecular. De modo que la pregunta na-
tural concierne al espectro exciténico que pudiera exhibir un punto o molécula cuanti-
ca artificial (Stinaff et al., 2006). ;Qué ventajas y posibles aplicaciones ofrecen la fisica
de excitones en estas nano estructuras? Una respuesta interesante surge cuando con-
sideramos complejos estructurales que involucran multiples puntos cudnticos. De és-
tos, los pares de puntos acoplados son considerados de particular importancia.

INANOFABRICACION DE MOLECULAS ARTIFICIALES

Consideremos el caso de dos puntos cudnticos auto ensamblados, fabricados en el la-
boratorio por una técnica de crecimiento de superficies por epitaxia de haces molecu-
lares, (Tsao, 1993) llamada de Stranski-Krastanov. Mediante esta técnica, es posible
crecer una superficie en un sustrato dentro de una camara de alto vacio, a través del
bombardeo controlado del sustrato cristalino con diferentes haces de moléculas o
atomos de la especie quimica deseada. A medida que la primera capa de material se
forma sobre el sustrato, ésta se arregla en una estructura cristalina, siguiendo la es-
tructura dictada por el sustrato. Sin embargo, cuando el espaciamiento entre los ato-
mos del sustrato es sustancialmente diferente al de los &tomos formando la capa, la
aleacion que se forja entre éstas dos es sujeta a fuerzas de estrés a medida que los
atomos de capa y sustrato tratan de encontrar su periodicidad ideal. Este estrés ge-
nerado en la red se minimiza con la formacion de islas de dimensiones nanométricas,
puntos cudnticos, como se aprecia en la figura 3a. Estas islas pueden adquirir dife-
rentes geometrias, como pirdmides truncadas, cilindros truncados, o secciones elipti-
cas, dependiendo de las condiciones de crecimiento, véase la figura 3c. Asimismo, es
posible crecer sobre estas islas una capa del mismo material del sustrato, repetir el
proceso y generar una capa de islas encima. En este caso, los mismos esfuerzos que
producen las islas favorecen la formacion de pares de islas una sobre la otra, véase la
figura 3b. Ahora, si el material del sustrato posee un gap mayor entre sus bandas de
conduccién y valencia que en el material que constituye al punto cuantico, es posible
que el punto cudntico resulte efectivamente como un pozo energético de potencial. En
este caso, el sustrato resulta ser como una barrera a los electrones que residen en el
punto, pues les resultaria dificil excitarse hacia la banda de conduccion del sustrato.
De manera inversa, los electrones que viven en el sustrato ven al punto cuantico como
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FIGURA 3. a) Crecimiento epitaxial de puntos cuénticos en forma de islas; b) micrografia por microscopia
electrénica de transmision de un par de puntos cuanticos auto ensamblados, creacion de una molécula
artificial efectiva para los electrones y huecos; c) acercamiento de un solo punto cuantico. (Figura realiza-
da por TL Reinecke y D. Gammon, Naval Research Laboratory , Washington DC, EUA).

un pozo en donde podrian relajarse a niveles mas bajos de energia. Esta situacion la
podemos apreciar en la figura 4, donde un par de puntos cuanticos produce un par de
pozos de potencial en la banda de conduccioén.

MOLECULAS ARTIFICIALES: TRANSFERENCIA
FORSTER DE ENERGIA Y TUNELAJE CUANTICO

Uno se pregunta ;qué tipo de interacciones ocurren en un par de dos puntos cudn-
ticos? Hablamos anteriormente del efecto de tunelaje como uno de los principales
responsables del acoplamiento entre puntos cuanticos cercanos. Para entender como
opera en esta nanoestructura, recordemos que los puntos cuanticos estan separados
por un material que funge como una barrera de potencial, la cual aumenta con el es-
pesor de dicho material. Asi, cuando un exciton es generado en uno de los puntos, tan-
to el electrdn o el hueco que lo constituye pueden realizar un tunelaje cuantico hacia
el otro punto. De esta forma si uno calculara la probabilidad de encontrar al electréon
o al agujero en cierto lugar del espacio, encontrariamos que la probabilidad se distri-
buye en una regién extendida entre los dos puntos cudnticos. De esta forma el electrén
(hueco) esta descrito por una nube electrénica (distribucién de carga) no localizada
en un solo punto. Si recordamos un poco de quimica, resulta que ésta es la manera de
representar cuanticamente los enlaces quimicos entre dos atomos, donde una nube
electronica es compartida entre ellos, siendo la intensidad de dicho enlace depen-
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diente de la geometria de la nube. Es asi que dos puntos cuanticos acoplados por tu-
nelaje dan origen a una molécula artificial. Esto lo podemos observar en méas detalle
en la figura 4, en donde dos puntos cuanticos T y B, en presencia de un campo eléctri-
co, pueden acoplarse por tunelaje del electrén o del hueco, dependiendo del valor del
campo aplicado. El campo eléctrico sintoniza en o fuera de resonancia los niveles res-
pectivos del electron y el agujero en ambos puntos, promoviendo un mayor traslape
de las funciones de onda y efectivamente cambiando la naturaleza del enlace quimi-
co de esta molécula artificial: sabemos que cuando dos o mas estados se acoplan en-
tre si, éstos forman una mezcla tal que sus funciones de onda se combinan y dan lugar
a nuevos estados cudnticos y a posibles efectos de interferencia. Estas mezclas afec-
tan de manera directa la probabilidad de encontrar los electrones o huecos de los ex-
citones en una region particular de la molécula. En el lenguaje molecular ortodoxo, se
dice que la molécula artificial adquiere diferentes tipos de enlace, caracterizados por
la geometria de las nubes electrénicas compartidas de sus componentes. Si el tunela-
je entre las moléculas es fuerte, las nubes electrdnicas del electrén (hueco) se distri-
buyen en forma extendida a lo largo de ambos puntos cuanticos, con una probabilidad
alta de encontrarse en la barrera entre ellos y dando lugar a un traslape fuerte entre
las dos funciones de onda. En contraste, si el traslape entre estas funciones de onda es
débil, se espera el confinamiento de la nube electréonica a un solo punto cuantico. En
el primer caso, se dice que los puntos se acoplan (enlazan) fuertemente, mientras que
en el otro se acoplan débilmente por tunelaje.

Dado que en un punto cuantico viven particulas cargadas (electrones y huecos),
las interacciones tanto estaticas como dindmicas juegan un papel importante en los
mecanismos de acoplamiento molecular. Una de las particularidades de la interac-
cién de Coulomb es que es de largo alcance, decayendo inversamente proporcional a
la distancia entre la separacion de las cargas. La variacidn con la distancia entre obje-

FIGURA 4. Diagramas de banda de energia de una molécula de puntos cuénticos T y B. Banda de
conduccidn Ec y de valencia Ev, en presencia de un campo eléctrico F. (Panel izquierdo) Los niveles de
energia del electrén de Ty B en resonancia promoviendo el traslape de sus funciones de onda o tunelaje
del electron. (Panel derecho) Niveles del agujero en resonancia, promoviendo tunelaje del agujero. (Fi-
gura realizada por G. Abstreiter y J.J. Finley, Walter Schottki Institut, Technische Universitat Miinchen, Am
Coulombwall 3, D-85748 Garching, Germany).
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tos con distribuciones de carga de geometrias mas complicadas puede ser diferente.
Por ejemplo, en el caso de dipolos eléctricos formados entre pares neutros de electron-
hueco en un excitdn, la interaccién varia como el inverso de la distancia al cubo. En
efecto, cuando dos excitones son fotogenerados en diferentes puntos cudnticos de la
molécula, cada uno de ellos representando un dipolo, éstos interaccionan via la inte-
raccion dipolo-dipolo que varia inversamente proporcional al cubo de la distancia en-
tre ellos.

Es interesante observar que la interaccién dipolo-dipolo da lugar a un efecto mas
sutil que resulta en la transferencia de excitacion éptica desde un punto cuantico al
otro. Imaginemos que es posible excitar continuamente un solo punto cuantico con un
laser, esta excitacion genera un proceso dinamico mediante el cual se crean y destru-
yen excitones. Esta energia producida por la excitacién en un punto cuantico puede en
efecto ser transferida al punto vecino, provocando en él la creacién de un exciton se-
cundario. Este proceso es llamado transferencia Férster de energia (Orrit, 1999), y es
un mecanismo que ocurre de manera natural en muchos procesos bioldgicos, involu-
crando la transformacién de energia luminosa en otras formas de energia, dando lu-
gar a muchas reacciones bioquimicas. Cabe mencionar que hoy en dia se buscan crear
dispositivos hibridos a base de nanoestructuras semiconductoras y biomoléculas or-
ganicas que toman ventaja de este mecanismo (Shimon, 1999).

SIGNATURAS OPTICAS Y CONTROL DE
MOLECULAS ARTIFICIALES

Surge ahora la pregunta final en este relato. ;Qué propiedades podrian identificar-
se en moléculas artificiales acopladas por tunelaje y transferencia de Forster? Para
ello puede pensarse en un modelo. Imaginemos que dos puntos acoplados son colo-
cados dentro de un dispositivo (chip) electrdnico e irradiados por luz laser, véase fi-
gura 5. El chip ademas puede proveer a los puntos con un campo eléctrico externo
que tendria el efecto de modificar la geometria de las nubes electrénicas asociadas a
los electrones y huecos de los excitones, como hemos descrito arriba (Krenner et al.,

FIGURA 5. (Panel izquierdo) Molécula artificial de arseniuro de indio (InAs), crecida sobre un sustrato
de arseniuro de galio (GaAs). Punto cuantico T es crecido directamente sobre el punto B, separados
por una distancia d. (Panel derecho) Un ensamble de moléculas es embebido en un chip de Schottky
proveyendo un campo eléctrico F. A pesar de la presencia de otras moléculas vecinas, una sola molécula
es seleccionada por excitacion optica por luz laser, gracias a una mascara con perforaciones en la parte
superior del chip (Krenner et al,, 2005)
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2005). A su vez, el laser puede adquirir diferentes frecuencias e intensidades lumino-
sas, permitiendo acceder a diferentes niveles de energia de la molécula artificial y sus
correspondientes estados excitonicos, los cuales son los mas relevantes para fines de
nuestra discusion. Asi, tenemos dos pardmetros de control de los estados cuanticos.
Si la luz laser ilumina continuamente el chip, podriamos pensar que un haz de foto-
nes inunda la molécula, de modo que cualquier cambio o transicién excitonica en uno
de los puntos cuanticos, afectaria el campo de radiacién inmediato. En este efecto so-
bre los estados energéticos de la molécula se dice que son vestidos por el campo de
radiacion. De hecho, es la combinacién de estos estados vestidos la que describe la na-
turaleza de las diferentes configuraciones posibles de la molécula artificial asi como
la evolucién temporal del estado cuantico bajo diferentes condiciones experimenta-
les externas.

Cuando la molécula no es excitada, podriamos pensar que su estado esta carac-
terizado por el vacio, o ausencia de excitones. Y cuando lo es, la molécula es ocupada
por diferentes especies de ellos (excitones neutros, biexcitones, triones, entre otros).
Como se mencion6 anteriormente, estos excitones se acoplan simultdneamente por
tunelaje y acoplamiento Forster.

La naturaleza de los orbitales de la molécula artificial caracteriza a su vez la na-
turaleza de los excitones que pueden ocurrir en la molécula. Por ejemplo, si es sélo el
electron que se extiende entre los dos puntos, mientras que el hueco queda confinado
en uno de ellos, en un limite se puede hablar de un excitén indirecto, en donde el elec-
tron y el hueco estan en diferentes puntos de la molécula. Por otro lado, cuando am-
bos, electrén y hueco, se localizan en el mismo punto, hablamos de un exciton directo.
Lo mismo ocurre para biexcitones, habiendo biexcitones directos (con dos electrones
y dos huecos en el mismo punto), asi como un biexcitén indirecto puede descompo-
nerse en un electron extendido entre dos puntos y un trién localizado en el otro.

De esta manera, podemos etiquetar cada uno de los excitones con el simbolo ‘ZZ X
donde los superindices e, y e, denotan que un gran porcentaje de la nube de proba-
bilidad del electrén esta localizada en el punto cuantico B y T, respectivamente, y de
manera analoga para los subindices del hueco h, y h,.. Asi, por ejemplo, 10X serfa un
excitén con caracter directo en el punto B mientras que 30 X serfa un excitén con carac-
ter indirecto con un electrén en B y un agujero en T. El bombeo de un excitén directo
en el punto B seria representado por |0) —10 x, donde |0) es el estado vacio en la molé-
cula; similarmente, un proceso de tunelaje del electrén a partir del excitén directo en
el punto B, 19X =32 X, produce un excitén indirecto y asf sucesivamente.

Ahora, lo que realmente define en ultima instancia la naturaleza de los enlaces
moleculares y ejemplifica las fantasticas habilidades experimentales modernas es el
comportamiento dinamico de las funciones de onda excitdnicas, que pueden ser fina-
mente controladas en el laboratorio al nivel de una sola molécula. Este control resulta
en efectos de interferencia interesantes que dan lugar a probabilidades dependien-
tes del tiempo, donde un valor maximo de la probabilidad corresponde a una inter-
ferencia constructiva de estas ondas y ocupacion maxima de un estado exciténico en
particular. Bajo condiciones experimentales adecuadas, la dinamica de las probabili-
dades de ocupacién de estados exhibe un comportamiento oscilatorio regular, llama-
das oscilaciones de Rabi, en donde un sistema de dos niveles simples, por ejemplo, es
controlado por la radiacién incidente resonante. En particular, la amplitud de estas os-
cilaciones es controlada directamente por la diferencia de energia entre la frecuencia
del laser y la energia de creacién minima del nivel exciténico. La amplitud de oscila-
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cidn es pequeiia cuando esta diferencia de energias es muy grande (y el laser se dice
estad muy fuera de tono con el nivel en cuestién), pero crece cuando las dos energias
son iguales (y el laser estd en resonancia).

En el laboratorio, se tienen entonces una serie de controles finos sobre el estado
cuantico de la molécula. Por una parte, el campo eléctrico externo deforma los orbi-
tales de la molécula, haciendo el tunelaje cuantico de los electrones o huecos mas o
menos dificil (y por ende cambiando el traslape de las funciones de onda asociadas y
la naturaleza del enlace). Por otra parte, la frecuencia del laser que se usa para crear
los excitones puede acercarse a una condicién resonante, modificando las poblacio-
nes de los diferentes excitones en una forma dindmica. Finalmente, la molécula puede
ser “interrogada” monitoreando la luz que es emitida por la molécula, completando
el ciclo de definicién-control-interrogacién del sistema cuantico molecular de pun-
tos semiconductores.

En este amplio contexto con potencial para afectar el comportamiento cuantico de
dichos objetos nanoscépicos, cabe preguntar cudl es el efecto de la transferencia Fors-
ter de energia, cdmo compite con los procesos de tunelaje y bombeo 6ptico, y como
puede quiza utilizarse para mejorar mas aun el control sobre estas moléculas. Jus-
to esta pregunta hemos analizado con detalle en un trabajo reciente. (Rolén y Ulloa,
2009). Como se puede apreciar en las figuras 6 y 7, el efecto Forster provoca el “des-
doblamiento” de lineas espectrales (en donde dos lineas aparecen en vez de una sola,
si por ejemplo comparamos los paneles ay b en la figura 6), asociadas a los orbitales
exciténicos de caracter directo, para campos eléctricos intensos, F > 80 kV/cm para
el caso de las figuras. Vemos que a diferencia del tunelaje, que acopla excitones direc-
tos con indirectos (via el tunelaje de electrones o huecos), la interacciéon de Forster
acopla dos excitones directos como un todo. El desdoblamiento de las lineas excitoni-
cas directas es anélogo al desdoblamiento de las lineas espectrales atémicas por un
campo magnético o eléctrico efectivo, como sucede en el efecto Zeeman o Stark, res-
pectivamente. En nuestro contexto, el desdoblamiento se explica por el hecho de que

FIGURA 6. a) Distribucion de probabilidad de cada uno de los excitones presentes en la molécula ar-
tificial, en funcion del campo eléctrico aplicado F en unidades de kilo-voltios por centimetro y energia
(frecuencia) de luz laser aplicado en unidades de mili-electron voltios; b) el acoplamiento coherente
de Forster promueve el desdoblamiento de las lineas excitdnicas con caracter directo indicada por las
flechas (Rolon y Ulloa, 2009).
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FIGURA 7. Distribucion de probabilidad (poblacion de niveles) correspondiente al exciton directo lo-
calizado en el punto B. Se observa que este exciton se mezcla con otros tipos de excitones (distintas
hibridaciones orbitales) dependiendo del valor del campo eléctrico y de la energia de laser de bombeo.
En rojo se observa la mezcla simultaneamente con el exciton directo en el punto Ty un excitdn indirecto.
La flecha de la esquina inferior izquierda muestra el correspondiente desdoblamiento de esta mezcla por
acoplamiento Forster (Rolon y Ulloa, 2009).
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la interaccién de Forster afecta tanto los orbitales del agujero como los del hueco si-
multaneamente, provocando que el estado cuantico resultante sea una mezcla de las
funciones de onda de estados exciténicos directos: diferencia del efecto del tunela-
je, donde una de las particulas se deslocaliza entre los dos puntos, el desdoblamiento
aqui se debe a la transferencia de excitacion 6ptica y no a la deformacién geométrica
de los orbitales. Algo muy importante en este sistema es que el campo eléctrico pro-
mueve (o controla) que los niveles de energia de los dos puntos cuanticos entren en
resonancia, favoreciendo tanto el fendmeno de tunelaje de cargas como el mecanismo
de Forster. En la mayoria de las moléculas estudiadas en experimentos, el efecto del
tunelaje que deforma el orbital para una sola de las particulas en cuestion, electrén o
agujero, acaba por dominar sobre la mezcla causada por Forster, destruyéndola por
completo. Esto se aprecia en la figura 6, justo en la regiéon del mapa alrededor de F=+
20 kV/cm, en donde la mezcla de los diferentes orbitales excitonicos es completa, pro-
duciendo poblaciones casi idénticas sobre una regién amplia de campo. La repulsidn
de lineas espectrales observada ahi es debida esencialmente al acoplamiento cuanti-
co por tunelaje, mientras que la mezcla por la interaccion de Forster es s6lo notable
para campos grandes, como mencionamos antes.

Es esta variacion controlada de parametros externos capaces de acoplar y desaco-
plar los puntos cudnticos lo que hace a estas nanoestructuras sumamente atractivas.
Una aplicacién que estd en la frontera de la investigacién en todo el mundo es la de ha-
cer que éstas moléculas funcionen como un interruptor légico cuantico, o bit cudntico
(qubit es el término usado en inglés). Posibles qubit 16gicos en este sistema molecular
serian la presencia (o ausencia) de un excitén en un punto, la presencia (ausencia) de
un electrén o agujero en un punto u otro, o cualquier otra configuracién bipartita de
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la molécula artificial. Las posibles operaciones cuanticas de este qubit deseables para
implementar una computadora cuantica estan limitadas por el grado de estabilidad
de los excitones y de las conformaciones moleculares de ellos. Aunque los retos para
llegar a esta meta son importantes, este campo sigue avanzando con la colaboracién
entre teodricos y experimentales. Ademas de lograr un mejor entendimiento de estos
sistemas cuanticos y de ser capaces de controlarlos una-molécula-a-la-vez, ofrecen la
promesa de nuevas aplicaciones como en computacién e informacidn cuantica. Otros
ejemplos incluyen quiza la fabricacién de materiales “inteligentes”, con la capacidad
de responder a estimulos externos y exhibir propiedades completamente distintas,
dependiendo del valor de los parametros de control.
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