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Resumo

Os materiais bidimensionais se tornaram uma grande area de estudo, principal-
mente desde a descoberta de propriedades como a supercondutividade do grafeno.
Dentre esses materiais, temos os dicalcogenetos de metais de transicdo (DMT), que
sao materiais semicondutores que quando em uma unica camada apresentam band-
gap direto. Desta forma, monocamadas de DMTs s&o 6timos emissores de luz e po-
dem ser utilizado como emissores de fétons unicos, podendo assim, serem integrados
a dispositivos fotdnicos de forma muito mais simples, além de ocuparem menos es-
paco, do que os semicondutores de gap direto convencionais, como os llI-1V (GaAs).
Este trabalho apresenta o processo de producgao e caracterizagao de heteroestruturas
de dicalcogenetos de metais de transicdo de MoS, e WSe, através das interagdes
de van der Waals para futuras integragdes em dispositivos fotdnicos. Para verificar
sua eficiéncia em dispositivos fotonicos, também foram produzidas simulagdes do tipo
Finite element method (FEM) modal e Finite-difference time-domain method (FDTD)
para diferentes tipos de guias de onda retangulares com o intuito de investigar seus
respectivos modos guiados e também o acoplamento da fotoluminescéncia emitida por
essas fontes. As simulagdes apresentaram 6timos resultados, principalmente para as
guias de onda Ridge e Horizontal Slot, o qual obtiveram acoplamento maior do que
90% para varios valores de largura e altura da guia de onda, ou seja, proporcionando
0 mesmo acoplamento para erros de medida no processo de producdo das guias de
onda.

Palavras-chave: Dicalcogenetos de metais de transicédo; Heteroestrutura; Espectros-
copia Raman; Semicondutores; Acoplamentos; Guias de ondas; Teoria de modos aco-
plados; Fator de Purcell.



Abstract

Two-dimensional materials have become a major area of study, especially since
the discovery of properties such as the superconductivity of graphene. Among these
materials, we have transition metal dichalcogenides (TMD), which are semiconductor
materials that, when in a single layer, present direct bandgap. In this way, monolayers
of TMDs are excellent light emitters and can be used as single photon emitters, thus
being able to be integrated into photonic devices in a much simpler way, in addition
to taking up less space than conventional direct gap semiconductors, such as IlI-IV
(GaAs). This work presents the process of production and characterization of transi-
tion metal dichalcogenide heterostructures of MoS, and WSe, through van der Wa-
als interactions for future integration into photonic devices. To verify their efficiency
in photonic devices, simulations of the type modal Finite element method (FEM) and
Finite-difference time-domain method (FDTD) were also produced for different types
of rectangular waveguides with the aim of investigating their respective guided modes
and also the coupling of photoluminescence by these sources. The simulations showed
excellent results, mainly for the Ridge and Horizontal Slot waveguides, which obtained
coupling greater than 90% for various values of waveguide width and height, that is, pro-
viding the same coupling for measurement errors in the waveguide production process.

Keywords: Transition metal dichalcogenides; Heterostructure; Raman spectroscopy;
Semiconductors; Couplings; Wave guides; Coupled mode theory; Purcell factor.
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Introducao

No século passado, a possibilidade de empilhar diferentes estruturas tornou pos-
sivel a producdo de equipamentos que revolucionaram a industria da tecnologia e da
telecomunicagdo. Montar heteroestruturas de semicondutores proporcionou a utiliza-
¢ao de efeitos fisicos na pratica, como a superinjecdo de portadores, confinamento
optico e de elétrons, e a melhoria de determinados equipamentos. Lasers, LEDs de
alta eficiéncia, células solares, transistores foram apenas alguns dos dispositivos e
equipamentos que foram descobertos e aprimorados com a montagem de heteroes-
truturas de semicondutores [1].

Analogamente, nas ultimas décadas, a descoberta do grafeno proporcionou
grandes avangos e a criagdo de uma nova area de estudo, a dos materiais bidimen-
sionais. A partir do grafeno, uma grande variedade de familias de materiais com pro-
priedades fisicas incomuns em duas dimensdes foram descobertos, como o Nitreto de
Boro Hexagonal (hBN) e os 6xidos e calcogenetos bidimensionais [2].

Consequentemente, nao tardou o estudo da montagem de estruturas desses
materiais, da construcdo da area de estudo das heteroestruturas de van der Waals
de materiais bidimensionais, assim chamadas devido a forma de interagdo dominante
entre as camadas de materiais distintos [3].

Dentre as propriedades mais interessantes das heteroestruturas de van der Wa-
als (HvdWs) esta a formacao de padrdes moiré, que criam uma superrede e modificam
de forma significativa as propriedades 6pticas e eletrbnicas do conjunto [4-9], e a pos-
sibilidade de formacéao de éxcitons intercamada, caso em que o elétron fica em um dos
materiais e o buraco no outro.

Dado o panorama sobre as HdvWs, este trabalho visa estudar a producao, ca-
racterizagao e investigagao das propriedades oOpticas produzidas pelos éxcitons em
monocamadas e heteroestruturas de van der Waals de dicalcogenetos de metais de
transicao (DMT) e o comportamento do acoplamento da radiagao eletromagnética emi-
tida pela recombinacgao de éxcitons nas heteroestruturas em estruturas fotdnicas.

Para isto, foi elaborada uma revisdo bibliografica sobre os dicalcogenetos de
metais de transicdo com o objetivo de entender suas propriedades fisicas em poucas
camadas e leva-las para a compreensao também do comportamento em heteroestru-
turas.
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Logo apés, foi produzida também a revisao bibliografica sobre as heteroestrutu-
ras com o interesse em revisar e estudar o processo de montagem e suas propriedades
fisicas a partir dos conceitos ja revisados sobre os DMT em poucas camadas, para que
sejam produzidas e caracterizadas no laboratério.

Dada toda a reviséo, foi elaborado um estudo sistematico com objetivo de pro-
duzir e caracterizar monocamadas para futuras aplicacbes experimentais a partir de
métodos fisicos como a espectroscopia Raman.

A intencao deste estudo é verificar a integridade do material, ou seja, defeitos
e rugosidade provocados pela execugao das transferéncias ou produgcéo do material
e também para caracteriza-lo como monocamada dado que a microscopia 6ptica, por
mais que eficiente, ndo oferece uma garantia fisica de que o material € genuinamente
uma monocamada.

Além disso, com interesse na aplicacédo e produ¢ao de HvdWs de DMT em es-
truturas fotdnicas, também investigamos o acoplamento da luz emitida por dipolos em
diferentes estruturas de guias de onda de silicio (Si).

Em resumo, o trabalho se dividiu em duas partes principais, uma experimental
e outra computacional, no qual na primeira foi produzida uma revisdo sobre materi-
ais bidimensionais e montagem de heteroestruturas juntamente com todo o processo
experimental da montagem das heteroestruturas nos laboratorios da UNICAMP e CN-
PEM.

Na segunda foi elaborada um estudo completo sobre o acoplamento da fotolumi-
nescéncia emitida pelas heteroestruturas em cinco guias de onda retangulares, no qual
as principais sdo a Ridge e Horizontal Slot. Para isso, foram produzidas simulacdes
computacionais do tipo Finite element method (FEM) modal e Finite-difference time-
domain method (FDTD) para investigar tanto os modos guiados quanto o acoplamento
e o fator de Purcell.
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Capitulo 1

Semicondutores 2D - Dicalcogenetos
de metais de transicao (DMTs)

A fisica de semicondutores nas ultimas décadas proporcionou um enorme avan-
¢o na tecnologia, como, por exemplo, na producédo de transistores menores, viabi-
lizando o avango em equipamentos eletronicos. Os semicondutores sdo a base da
tecnologia atual, principalmente o Silicio e o Germanio e a partir deles que s&o pro-
duzidos grande parte dos equipamentos eletrénicos. Contudo, estamos chegamos ao
limiar deste avancgo, principalmente na area da computagao, ja que os transistores
estdo chegando praticamente ao tamanho de um atomo.

Atualmente, estamos no processo de iniciagao e investigacdo da computagao
quantica como outro caminho para a continuagao deste avangco. Neste processo,
pretende-se produzir qubits que atualmente ha varias formas de serem fabricados,
como, por exemplo, utilizando processos eletrénicos ou fotdnicos.

Recentemente, foram descobertos que determinados materiais quando em duas
dimensdes (2D) apresentam uma grande melhora em propriedades fisicas, 6pticas e
eletrénicas [2]. Estes materiais surgem como parte da solugao para produgao de bits
quanticos.

O maior exemplo desses materiais é o grafeno, precursor dos materiais 2D, que
consiste na grafite em uma unica camada atdmica de altura. Este material possui altas
condutividade elétrica e rigidez mecéanica que, em determinadas situagdes e proprie-
dades fisicas, também pode se tornar um supercondutor ou um isolante de Mott [10,
11].

Além do grafeno, outros materiais bidimensionais com propriedades fisicas in-
teressantes foram descobertos, como o nitreto de boro hexagonal e os dicalcogenetos
de metais de transicdo (DMTs) [3, 12].

Nas Figuras 1.1 a), b) e e) ha ilustragbes da estrutura cristalina em diferentes
angulos de monocamadas de DMTs, que sao materiais semicondutores com formula
MX2, no qual M (atomo verde) € um metal de transicdo e X (atomo vermelho) um
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calcogénio [3, 12].

Segundo Liu [12], estes materiais ganharam grande visibilidade na fisica de se-
micondutores 2D por suas propriedades, tal como o bandgap indireto quando em bulk
e direto na forma de monocamada [13], e também por suas propriedades incomuns,
como o efeito Hall induzido por simetria de rede [14], polarizacdo de vales [15] e su-
percondutividade [16].

Figura 1.1: Figuras ilustrativas da estrutura cristalina de dicalcogenetos de metais de transi¢ao no qual
M (verde) representa um metal de transigéo e X (vermelho) um calcogeneto. Em a) temos uma ilustragéao
de uma monocamada de DMT e em b) a visao da parte superior de uma monocamada. Em c) e d) temos
as duas possiveis estruturas cristalinas apresentadas por DMT, respectivamente, a trigonal prismatica e
a octaédrica. Em e) temos a visdo lateral de uma monocamada de DMT. Os tamanhos a e b nas Figuras
b) e e) sdo os parametros de rede da estrutura cristalina.

Observando-se de cima, todos os DMTs apresentam estrutura hexagonal, como
podemos observar na Figura 1.1 b), com o empilhamento de um atomo da molécula
(X-M-X). Os dois tipos mais comuns de estruturas cristalinas dos DMTs sao a trigonal
prismatica, Figura 1.1 c), e a octaédrica, Figura 1.1 d). As diferengas entre essas
estruturas ndo sdo meramente ilustrativas, enquanto os DMTs com fase octaédrica
apresentam um comportamento metalico, os com fase trigonal prismatica apresentam
comportamento semicondutor [17].

Como os DMTs semicondutores sdo bons emissores de luz, mesmo a tempe-
ratura ambiente, e que podem ser integrados a dispositivos fotdnicos de forma muito
mais simples do que os semicondutores de gap direto convencionais, como os IlI-1V
(GaAs), este trabalho visa estudar o acoplamento da luz emitida por DMTs em guias
de onda. Desta forma, utilizamos DMTs que apresentam a estrutura com fase do tipo
trigonal prismatica.

Para que possamos estudar as propriedades Opticas nos materiais que foram
produzidos, € necessario entender como essas propriedades ocorrem e também bus-
car trabalhos os quais estudaram essas propriedades para que possamos ter um base
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sobre como estuda-los.

Para isso, este capitulo visara em entender as propriedades 6pticas dos DMTs e
também sera feita reviséo bibliografica sobre resultados obtidos nessas propriedades,
como, por exemplo, no comportamento dos fénons e éxcitons nesses materiais.

1.1 Propriedades 6pticas

Para que seja feito o estudo e caracterizagdo dos DMTs, é necessario compreen-
der suas propriedades Opticas. A partir delas, podemos identificar o material, a quan-
tidade de camadas, conhecer sua emissao em fotoluminescéncia e como sintoniza-la,
entre outros aspectos. Dentre elas, a espectroscopia Raman é um método fisico que
observa o espalhamento de luz, chamado espalhamento Raman, por fénons, utilizado
para conhecer qual material temos e sua quantidade de camadas através dos fénons
que se espalham no material.

Os DMTs, apresentam uma forte fotoluminescéncia quando em poucas cama-
das, principalmente em uma Unica camada. Isso se da pela transi¢cao de gap indireto
para direto, ocasionando a recombinagao sem a necessidade de aplicar momento nas
quasiparticulas confinadas formadas em sua estrutura cristalina, como, por exemplo,
os éxcitons, os trions e bi-éxcitons [18]. Como o foco deste trabalho esta nos éxcitons,
os trions e os bi-éxcitons n&o serdo explorados.

Desta forma, sera dada primeiramente uma abordagem geral sobre os fénons
e éxcitons e, logo apéds, especifica-lo para os DMTs que serdo utilizados em nosso
trabalho (MoS; e WSe»).

1.1.1 Fonons

Em uma rede cristalina em equilibrio, atomos estdo posicionados em seus res-
pectivos sitios. Quando um atomo é deslocado da sua posigao de equilibrio, ira se
movimentar e tender a sua posicao de equilibrio novamente. Devido a interacao entre
os atomos em cada sitio, este movimento ira se propagar em toda a rede cristalina,
ocasionando uma vibragao na rede. Ao tratar essas vibragdes na rede como quasipar-
ticulas, ou seja, quantizando-as, as chamamos de fénons.

Uma rede cristalina, de acordo com a quantidade de atomos e geometria, pode
apresentar diversos modos de vibragao acustico e 6ptico. Considere, por exemplo,
uma rede unidimensional diatdmica, como na Figura 1.2 abaixo. Nela, ha dois atomos
de massas m iguais (verde e vermelho) com constante molar K; associada a interagéo
entre o atomo verde e o vermelho e Ky associada entre o atomo vermelho e o verde.
Dado que o parametro de rede € o menor comprimento em que, ao repeti-los pode-se
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construir a rede inteira, foi escolhida a distancia entre o atomo verde e o seu segundo
vizinho, ou seja, o proximo atomo verde, como paréametro de rede.

a m m
X—2 Y2 X-1 Y-1 X0 Yo X1 Y1 X2 Y2

Figura 1.2: Figura ilustrativa de uma rede unidimensional diatdmica de &tomos com mesma massa. K;
e K, sdo as constantes elasticas associadas, respectivamente, a interagdo entre o atomo verde e o
vermelho e entre o 4tomo vermelho e o verde.

Aplicando as leis de Newton nesse sistema no atomo x e y, temos que,

moxy = Ko (8yn — 6xu) + Ky (Oyn—1 — 6x1), (1.1)
moy, = Ky (0xn+1 — Oyn) + Ko (62, — Oyn) - (1.2)

Para encontrar a solugédo para ambos, sera aplicado os dois seguintes ansétze:

(an :Axeiwt—ikna’ (13)
Syn = Aye @tk (1.4)

No qual Ay e A, as amplitudes de oscilagao para os atomos x e y, respectiva-
mente, k o vetor de onda e w € a frequéncia da vibragcdo. Ao aplicar os ansétzes nas
equacdes 1.1 e 1.2 e simplificar, podemos escrever o seguinte sistema de matrizes:

9 Ay _ Ki + Ky —Ky — Kleik“ Ay

Al =Ky —Kje i  K{+K A (1.5)
y 2 1€ 1+ Ko y

maw

Por fim, ao resolver este sistema encontramos que w € dado por:

Ki+K 1
©, = \/% + E\/K% + K2 + 2K Kacos(ka). (1.6)

O modelo unidimensional diatdbmico apresentou dois ramos de vibracbes na
rede, como podemos observar na Figura 1.3. Para w-, o modo de vibrag&do para
grandes comprimentos de onda, ou seja, ka << 1 e na regido da primeira zona de
Brillouin, tende a ser linear. A proporcionalidade nessa linearidade é justamente a ve-
locidade do som, por este motivo, estes modos se chamam de modos acusticos. Os
modos de vibragdes acusticos, observando a célula unitaria, apresentam fases iguais
na amplitude da oscilagao, logo, A; = As. Como elas estdo em fase, no limite em que
k — 0, ou seja, A tende ao infinito, o que ocorre na rede € uma translagédo que, conse-
guentemente, significa que as ligagcdes entre os atomos nao estardao comprimidas ou
dilatadas, nao tendo energia elastica no sistema.
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Figura 1.3: Relag&o de dispersédo na zona de Brillouin reduzida das vibragdes para o caso diatdmico
unidimensional. Grafico retirado de Steven H. Simon [19].

Para w., nota-se que no limite em que o vetor de onda é nulo, ou seja, para
grandes comprimentos de onda, ainda existe energia elastica no sistema. Isso se da
justamente pelo fato de que os atomos estdo em oposigéo de fase (A; = —As), logo,
as ligagcdes atdmicas estardo ou comprimidas ou dilatadas.

Modo 6ptico

Modo acustico

Figura 1.4: Ondas transversais épticas e acusticas numa rede diatdmica linear com comprimento de
ondas iguais. llustragao produzida com base no Kittel [20].

Como para um ramo 6ptico as amplitudes de oscilagdo de cada atomo estdo em
oposicao de fase, os atomos se polarizardo, como mostrado na Figura 1.4. Por este
motivo, mesmo que o vetor de onda seja praticamente nulo, o modo ainda existe.
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Desta forma, como os ramos acusticos sdo modos em que os atomos oscilam
em fase, a cada grau de liberdade na movimentagao atémica, surgem novos modos
acusticos. Sendo i 0 numero de dimensdes possiveis, a quantidade de modos acusti-
cos no sistema sera i.

Os ramos o6pticos, como estdo associados a fases oposta no atomo, surgem
a cada atomo diferente que exista no material. Ou seja, seja p 0 numero de atomos
presentes na molécula de uma rede, o numero de ramos opticos serai-p —i.

Os dicalcogenetos de metais de transigao por terem trés atomos em sua célula
unitaria, apresentam nove modos de vibragao (fonons), sendo trés deles acusticos e
seis Opticos. Dentre eles, temos um acustico para cada diregao, no caso, longitudinal
(LA), transversal (TA) e fora do plano (ZA). Enquanto para os 6pticos, ha dois modos
de vibragao para cada diregao, longitudinal (LO), transversal (TO) e fora do plano (ZO)
[21].

Na Tabela 1.1, temos uma tabela produzida por Chen [21], o qual investigou o
comportamento dos fénons e suas simetrias em DMTs de acordo com a quantidade de
camadas e também com a helicidade dos fotons incidentes os quais excitam os fénons
nesses materiais.

Tabela 1.1: Tabela da representagdo de simetria de fdnons em bulks e poucas camadas de DMTs.
Tabela retirada de Chen [21].

: LO/TO 20
#of Sym. a,,fl LA/TA  ZA
Layer Grp. Sym. IC IMC Shear oc oMc Breathing
+ E E . 1FE i 1A, - -
1 D3y, 7 2 E
= : i 1E . : E 1A, =
+ - - 1E, 1E, 1E, 1A, 1Ay, 1Ay,
2 Day
- e 1E, 1E, : L 1A i
adn | o + E - (N-1)/2E (N+1)/2 E (N-1)/2 E (N+1)/2 A, (N-1)/2 A, (N-1)/2 A,
0
i 4 A,  (N+#1)/2 B (N-1)/2 B (N-1)/2 B (N-1)/2 A, (N+1)/2 A", (N-1)/2 A,
+ . - N/2 E N/2 E N/2 E N/2 A N/2 A N/2 A
even N Dy B g g 1 1g 1
it Eib A lENDE; NZE: (NS EL N2A. N2A (IN2ZA.
buk | D + . . 1 Ey 1E, 16, 1A, 1B, 1 B,
Ea Elu Azu 1 EZu 1 E1u T 1 Blu 1 AZu

*A terceira coluna especifica se o modo € par (+) ou impar (-) sob reflexdo do plano do espelho horizontal (inversdo) para nimero impar de camadas (nimero par de
camadas e volume).

Na primeira coluna esta a quantidade de camadas do material, na segunda a
simetria de grupo que muda de acordo com a paridade na quantidade de camadas ou
para o bulk, a helicidade dos fotons incidentes que interagem com a rede que provo-
cam diferentes modos de vibragao e nas demais, os modos de vibragao da rede. Nos
modos, o0 “IC” se refere a modos com vibragdes dos calcogenetos no plano da camada,
o “IMC” se refere a vibragdes de todos os atomos no plano da camada, “Shear” se re-
fere aos que provocam um cisalhamento entre camadas e “Breathing” se refere aos
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que vibram fora do plano da camada e causam uma oscilagdo na distancia entre as
camadas do material. O “OC” e 0 “OMC”, respectivamente, se referem ao mesmo que
0 “IC” e 0 “IMC?”, s6 que para fora do plano das camadas.

A letra de cada fénon representa a degenerescéncia e a simetria dos fénons
em referéncia ao principal eixo de simetria da rede. Os indices estdo associados as
demais simetrias dos fGnons na rede do material.

Os modos de vibragdes dos materiais, além de suas aplicagcbes, funcionam
como uma digital do material, pois cada um tem diferentes modos de vibragbes. Desta
forma, identificar os fonons de determinado material, consequentemente, Ihe da infor-
macao do que ele é feito.

Para isso, a espectroscopia Raman é um método de identificar os fénons de um
material a partir de fétons incidentes na rede nos quais observa-se o espalhamento
inelastico da luz incidente no material e os picos de intensidade aparecem com uma
diferenga de energia em relagéo a da luz incidente que corresponde a energia do fénon.

Usualmente, ao tratar de Raman, por ser o calculo de pequenas diferengas de
energia entre a luz espalhada e a luz do laser de bombardeio, a unidade utilizada para
essa diferenca de energia € cm™!. Em Elétron-volt (eV), 1cm™' é igual a aproximada-
mente 1,24 -10~4 eV.

Alguns modos 6pticos da rede ndo conseguem interagir com os fétons para o es-
palhamento do tipo Raman. Os modos opticos da rede que conseguem sdo chamados
de Raman ativos.

Na Figura 1.5 foram ilustrados os fénons com Raman ativo nos DMTs. O “E”
nos modos representam dupla degenerescéncia, justamente pelo fato da vibracao ter
duas diregdes, o “A” representa vibragdes unidimensionais, no caso, em uma unica
direcao com simetria em relagao ao eixo principal de simetria e 0 “B” o mesmo que o
“A”, contudo, apresenta anti-simetria em relagdo ao eixo principal de simetria.

Para os indices, 0 “g” e 0 “U” representam, respectivamente, simetria e anti-sime-
tria em relagao ao centro de simetria (entre as camadas para DMTs, existente apenas
para estruturas com quantidades pares de camadas). O “1” e 0 “2”, respectivamente,
representam simetria e anti-simetria em relagao ao eixo perpendicular ao principal. A
aspas e a dupla de aspas, respectivamente, representam simetria e anti-simetria em
relacdo ao plano horizontal de simetria. O “CM” ou Shear se refere aos modos que
causam cisalhamento entre as camadas e “RP” ou Breathing aos modos que causam
uma oscilacido na distancia entre as camadas do material.

Por exemplo, em relagéo aos fonons apresentados na Figura 1.5, 0 modo Eyg
apresenta dupla degenerescéncia, anti-simetria em relacdo ao eixo perpendicular ao
principal e simetria em relagao ao centro de simetria. Enquanto o modo A, apresenta
vibragées unidimensionais com simetria em relagao ao eixo principal de simetria, si-
metria em relagdo ao eixo perpendicular ao principal e também em relagao ao centro
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E'/E¢/Esg Al A1 Al /A1g[Bag  E'[Eq[Eag(CM) AY/A1g/Bag(RP)

Figura 1.5: Imagem ilustrativa dos fénons ativos no Raman e suas respectivas simetrias baseadas na
paridade da quantidade de monocamadas (impar/par/bulk). As bolas verdes representam um metal de
transicdo e as vermelhas calcogenetos. Os tragos continuos representam as ligagdes moleculares, os
tracejados representam a ligagédo entre camadas (van der Waals) e as setas representam a diregcdo de
oscilagdo dos atomos. “CM” representa modos que cisalham as camadas e “RP” representa os modos
que causam uma oscilagdo na distancia entre as camadas do material. Imagem produzida com base
em ilustragcdes no artigo da O’Brien [22].

de simetria.

Assim como mostrado na Tabela 1.1, a Figura 1.5 mostra os fébnons que, por
mais que vibrem da mesma forma, mudam de simetria de acordo com a paridade na
quantidade de camadas. Em a), por exemplo, o fénon apresenta anti-simetria em rela-
¢ao ao plano perpendicular ao eixo principal como bulk, contudo, em poucas camadas,
esta anti-simetria desaparece. Enquanto para quantidade pares de camadas ele apre-
senta simetria em relagdo ao eixo principal de simetria, impares ndo apresentam e
também surge simetria em reflexdo ao plano horizontal de simetria.

A identificagdo da quantidade de camadas através dos fénons e do Raman se
da pela diferenca entre os picos de Raman shift para cada fonon. Os fénons fora do
plano, como o A’ /A1, apresentam um redshift quando a quantidade de monocama-
das é diminuida, isso se da pelo fato de que quanto menos camadas, as forgas de
interacbes de van der Waals, que em varias camadas ficam suprimidas (produzindo
uma forga maior), tendem a diminuir [23]. Consequentemente, a energia do fénon
também sera menor. Entretanto, os modos no plano, como o E’/E/Ez,, apresentam
um blueshift quanto a diminuicdo das camadas e este aumento se da possivelmente
pelas interacbes Coulombiana de longo alcance [23].

Outra forma de identificar a quantidade de monocamadas se da pelos modos
Shear e Breathing. Como sdo modos de vibragdes diretamente relacionadas as inte-
racdes de van der Waals e ao relaxamento e cisalhamento das camadas, sofrem uma
grande diferenca em suas energias. Quanto menor a quantidade de camadas, os f6-
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nons Shear sofrem um redshift, enquanto os Breathing sofrem um blueshift [21, 24].
Ja que estao relacionados diretamente as interagdes de van der Waals, esses modos
apresentam baixa energia e também devem desaparecer em uma unica camada.

1.1.2 Excitons

Os éxcitons sao quasiparticulas formadas a partir da excitagao de elétrons em
materiais semicondutores e em alguns isolantes e liquidos. Ao excitar estes materiais,
o elétron vai para a banda de conducio e, consequentemente, aparece a auséncia
de um elétron na banda de valéncia. Esta auséncia do elétron na banda de valéncia
produz uma quasiparticula de carga igual a do elétron e oposta em sinal (+) chamada
buraco (hole). O elétron que esta na banda de condugao interage através da forga
Coulombiana com o buraco. O tratamento do elétron e do buraco como uma unica
particula, ou seja, quantizando-os, se chama éxciton.

Eles sao classificados em dois tipos: os éxcitons de Frenkel e os de Wannier-
Mott. Os de Frenkel sdo normalmente encontrados em cristais organicos, como o
antraceno e o tetraceno [25]. Eles apresentam elétron e buracos fortementes ligados
através da interagdo Coulombiana, ou seja, a energia de ligagao entre eles é da ordem
de0.1a1eV.

Os éxcitons de Wannier-Mott sdo encontrados normalmente em cristais semi-
condutores com baixo gap de energia e constantes dielétricas com alto valor. Por isso,
a interagao Coulombiana entre o elétron e o buraco é fortemente atenuada, logo, eles
estdo fracamente ligados. Sdo chamados de large excitons por terem um raio de Bohr
grande, de forma analoga a um atomo de hidrogénio.

Os DMTs, por serem semicondutores com altos valores de constante dielétrica
e pequenos valores em seu gap de energia, apresentam éxcitons de Wannier-Mott.
O Hamiltoniano deste modelo para os éxcitons para que os autoestados possam ser
calculados é dado por [26]

1 -
H = —;V%D — Ven(p). (1.7)

1

No qual p;; = (1/mé + l/m{l) 1 € a massa reduzida efetiva do par elétron-buraco
confinados em suas respectivas camadas i e j, p = g, — pi € a posicao relativa do par
e V., € o potencial de interagdo no plano entre o par.

Como mostrado anteriormente na Figura 1.1 €), em uma monocamada de DMT
observando-a lateralmente é descrita por trés regides, uma folha superior, uma folha
inferior de calcogeneto e outra intermediaria de metal de transicdo. O potencial de
Rytova e Keldysh [27-29] descreve o potencial para estruturas com diferentes cons-
tantes dielétricas assim como a dos DMTs. O potencial de Rytova e Keldysh para o
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par elétron-buraco € dado por

2
wo-@ el o

No qual py € a medida do comprimento de blindagem dielétrica produzida pela
polarizadade do DMT, Hy e Y, sédo as fungdes especiais de Struve e Neumann de
ordem zero e k¥ = (e; + €,)/2 0 qual €; é a constante dielétrica do material superior a
localizac&o do par e €;, o inferior.

As monocamadas de DMTs semicondutores sao materiais que vistos de cima
apresentam estrutura cristalina hexagonal semelhante a um favo de mel, como apre-
sentado na Figura 1.6 b). No espaco reciproco, também apresenta estrutura hexagonal
com quebra na simetria de inversao e pontos com alta simetria, como na Figura 1.6 a).

a) K+
c) K+ K-
M
Ha}i ot
K_

b) o @

/ \
0 '“ l // \\

Figura 1.6: Propriedades o6pticas e eletrénicas de DMTs. a) llustragdo da primeira zona de Brillouin
de DMTs, que apresentam pontos com alta simetria. b) Visdo superior da organizacdo hexagonal dos
atomos de um DMT. c) llustragdes sobre as bandas eletrénicas em volta dos pontos K+ e K- de DMTs de
Mo como metal de transi¢gdo na composigao. As setas representam os spins do elétron em cada banda.
Imagens produzidas utilizando como referéncias as Figuras de Mak, Shan [18] e Zhao [30].

Estes materiais quando em bulk apresentam band gap indireto, ou seja, o topo
da banda de valéncia n&o esta alinhado com o minimo da banda de conducéo no es-
pag¢o do momento, necessitando da aplicacdo de momento no exciton para que possa
acontecer a recombinagao. O topo da banda de valéncia dos bulk esta localizada entre
K eI e o minimo da banda de condugao localizada no ponto I' da primeira zona de
Brillouin hexagonal.

Ao se aproximar de uma unica camada, suas bandas se alinham até apresentar
band gap direto nos pontos K+ [18, 31, 32], ou seja, o topo da banda de valéncia esta
alinhado com o minimo da banda de condugao no espaco do momento, desta forma,
a recombinacao do elétron e do buraco ocorre sem a necessidade da aplicacéo de
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momento.

Nos pontos K+, a ordem das bandas de conducdo dependem de qual metal
de transicdo o DMT é composto. Na Figura 1.6 c) esta o alinhamento das bandas
de valéncia e de condugdo nesses pontos. Primeiramente, nota-se que os pontos
obedecem regras de selegéo para a transicéo 6ptica de acordo com os pontos K.
Foétons circularmente polarizados positivamente, induzem transigdes opticas no ponto
K+ enquanto os negativamente polarizados no ponto K-.

Em segundo, os spins referentes a banda de condugéo nos pontos K+ mudam
de acordo com qual metal de transigdo o material apresenta. Na Figura 1.6 c) esta
ilustrado para DMTs com Molibdénio (Mo) como metal de transicdo, para estruturas
que apresentam Tungsténio (W), os spins na banda de condugao sao contrarios aos
de Mo. A diferenga de energia entre os spins up e down nos pontos K vem de um forte
acoplamento spin-orbita.

a) b)

\XO N ;;e{ j & K+ Q
e

Dark
intra-valley
\X+ \ XX Dark inter-valley Dark inter-valley
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@0 @0

Figura 1.7: Interagbes entre elétrons (em rosa) e buracos (em ciano) nas bandas eletrénicas. Em a),
temos, respectivamente, a formacgao de éxciton, trions com um elétron a mais e com um buraco a mais
e um bi-éxciton. Em b) temos os tipos de éxcitons apresentados em uma monocamada de DMT com
Mo como metal de transicdo. Em um mesmo ponto, como em K+, formam-se dois tipos de éxcitons, o
bright, em que o elétron e o buraco tem spin contrarios, e o dark intra-valley, em que o elétron e o buraco
apresentam o mesmo spin. Também sdo formados éxcitons entre diferentes vales no qual se chamam
dark inter-valley. Imagens produzidas utilizando como referéncias as Figuras de Zhao [30], Wang [32]
e Pei [31].

Por serem semicondutores, os DMTs propiciam a formacao de éxcitons e demais
particulas que apresentam buracos e elétrons, através da interagdo Coulombiana en-
tre eles. Quando éxcitons sdo formados num mesmo ponto, ou seja, tanto o elétron
quanto o buraco estdo no mesmo ponto, sdo formados os éxcitons neutros (X') e
existem dois tipos de éxcitons neutros, o bright e o dark. Os brights sao éxcitons nos
quais o elétron e o buraco apresentam spin contrarios, logo, eles conseguem recom-
binar facilmente, enquanto os dark, por apresentarem spins iguais, hdo conseguem
recombinar diretamente devido a auséncia na conservagdo do momento angular [30].

Na Figura 1.7 a), no primeiro exemplo (X°), temos um exemplo de um éxciton
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neutro. Em b), estéo ilustrados os éxcitons neutros bright e dark nas bandas eletréni-
cas. Outro tipo de éxciton formado nesses materiais € o formado entre os vales das
bandas e, pelo fato de também precisarem de momento para recombinar, ou seja, ndo
recombinam diretamente, também sdo chamados de dark.

A formagéao de outras quasiparticulas também acontece, como os trions (X*) e
os biéxcitons (XX). Os trions sdo formados com dois elétrons e um buraco (X~) ou um
elétron e dois buracos (X*). Os biexcitons (XX) sdo formados por dois elétrons e dois
buracos. Na Figura 1.7 a) estao ilustrados todas as quasiparticulas citadas.

A recombinacgao de éxcitons nas monocamadas de DMT emitem fétons unicos,
desta forma, os DMTs sao 6timas fontes de fotons. Esta propriedade propicia o estudo
e aplicagdo dos DMT como fonte de fétons unicos para circuitos foténicos. Paraisso, é
necessario confinar esses éxcitons a partir de potenciais, como, por exemplo, defeitos
que podem ser produzidos por estresse mecanico.

Nos DMTs naturalmente, independente da quantidade de camadas, os excitons
apresentam uma alta energia de ligagdo, o que os torna estaveis mesmo em tem-
peratura ambiente. Como em monocamada o gap se torna direto e os éxcitons sao
estaveis, os DMTs apresentam forte fotoluminescéncia em uma unica camada.

1.2 MoS;

O Dissulfeto de Molibdénio (MoS;,) € um dicalcogeneto de metal de transicao
composto por enxofre (S) como calcogeneto e Molibdénio (Mo) como metal de transi-
¢do. Como comentado anteriormente, ele tem a estrutura cristalina do tipo trigonal pris-
matica e, visto de cima, apresenta estrutura hexagonal. Como toda estrutura cristalina
que apresenta simetria também é simétrico no espacgo reciproco, 0 MoS, é simétrica
no espago reciproco com a estrutura também hexagonal.

No MoS, os féonons de maior intensidade sdo o E%g e 0 Ai;. Na Figura 1.8
esta o espectro Raman para diferentes camadas de MoS». Nela, podemos observar a
localizacdo e o comportamento dos picos relacionados a estes fénons no material de
acordo com a quantidade de camadas. Ao diminuir a quantidade de camada, o pico do
fénon E%g apresentam um aumento no Raman shift, consequentemente, um blueshift
no valor de sua energia enquanto o pico de intensidade relacionado ao fénon A, teve
uma diminui¢do no seu Raman shift, logo, um redshift no seu valor de energia.

A localizagao dos fénons Eég e 0 Ajq, respectivamente, para monocamadas
estdoem 391.50cm™" e 411.07 cm™" [23, 33-35]. Logo, a diferenca entre a localizacdo
dos picos para que indique uma monocamada é de aproximadamente 19cm™".

Em uma unica camada apresenta bandgap direto nos pontos K+ no espacgo
reciproco. Os DMTs compostos por Molibdénio como metal de transicdo apresentam
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Figura 1.8: Espectro Raman diferentes quantidades de camadas de MoS; com excitagdo em 488 nm.
As linhas vermelhas indicam a localizagao dos picos de bulk para cada Foénon. Figura retirada de [33].

em K+ a banda de conduc¢ao e a de valéncia com spin up para os vales mais proximos
e spin down para os vales mais distantes enquanto para os vales K- os vales mais
proximos apresentam spin down e os mais distantes spin up.

a b G d
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Figura 1.9: Estruturas de bandas eletrénicas calculadas para a) bulk, b) quatro camadas, c) duas ca-
madas e d) monocamada de MoS,. A seta preta indica a transicdo de menor energia. Figura retirada
de Splendiani [36].

A Figura 1.9 apresenta as estruturas de bandas eletronicas calculadas, respecti-
vamente, para o bulk, quatro camadas, bicamadas e monocamadas. Nela, observa-se
que, em bulk e poucas camadas, a banda de valéncia com maior valor de energia esta
localizado no ponto I" do espaco reciproco, contudo, ao diminuir a quantidade de ca-
madas, ele tende a diminuir seu pico e, enquanto isso, a banda de condugao em K
aumenta, até que, em uma unica camada, em K esta localizado a banda de valéncia
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com maior energia.

O mesmo acontece para as bandas de condug¢ao a qual, em bulk e poucas
camadas, tem seu vale de menor energia localizado na regido entre Ke I'. Em uma
unica camada este vale tem um aumento no seu valor da energia enquanto o vale em
K diminui e se torna o vale de menor energia na estrutura eletrénica. Desta forma, em
uma unica camada as bandas de conducéao e valéncia de, respectivamente, menor e
maior energia estdo alinhados no mesmo ponto (K), tornando o bandgap do material
direto.

Para o MoS», os neutral bright excitons, que s&o os éxcitons nos pontos K+, ao
recombinarem emitem entre 1.85-1.9 eV (= 650 — 670 nm), como mostrado na Figura
1.10.
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Figura 1.10: Fotoluminescéncia para o MoS;,. O grafico superior mostra o grafico da fotoluminescén-
cia para MoS, em bicamada e monocamada com fétons linearmente polarizados e o inferior mostra o
mesmo, contudo, com fétons circularmente polarizados. Figura retirada de Zeng [15].

Esta figura apresenta o grafico da fotoluminescéncia circularmente e linearmente
polarizada para monocamadas e bicamadas de MoS,. Observa-se que a monoca-
mada, independente da polarizacéo, apresenta uma forte fotoluminescéncia. Enquanto
para a bicamada, nota-se que ao incidir com luz circularmente polarizada, a lumines-
céncia circular é insignificante e ao incidir luz linearmente polarizada, como no gra-
fico superior da Figura 1.10, apresenta fotoluminescéncia um pouco menor que a da
monocamada. A luminescéncia circular surge como uma consequéncia das regras de
selecao para a transicao 6ptica decorrente da quebra e preservagao, respectivamente,
de simetria de inversdo em monocamadas e bicamadas de MoS; [15].
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1.3 WSe;

O Disseleneto de Tungsténio é um dicalcogeneto de metal de transicdo com-
posto por Selénio (Se) como calcogeneto e Tungsténio (W) como metal de transigao.
Analogamente ao MoS,, ele apresenta estrutura cristalina do tipo trigonal prismatica
na fase 2H e ao ser visto de cima apresenta estrutura hexagonal e apresenta também
estrutura hexagonal no espaco reciproco.

Os fonons de maior intensidade no WSe, sdo, assim como no MoS,, o E%g eo
Ayg. Contudo, além desses fonons, também surge um fonon longitudinal e acustico de
segunda ordem nos DMTs (2LA) com Tungsténio [35, 37].

Quando excitados a 488 nm, como mostrado na Figura 1.11 a), os fénons E%g e
A1 s@0 quase degenerados em poucas camadas e bulk e degenerados em monoca-
mada. Este novo modo de segunda ordem que aparece no WSe, também tem energia
préxima aos E%g e A1g, logo, os picos da ressonancia entre E%g e Aig € 0 2LA s&o bem

proximos.
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Figura 1.11: Espectro Raman e fotoluminescéncia para o WSe,. Em a) temos o espectro Raman para
diferentes quantidades de camadas de WSe; com excitagdo em 488nm. Em b) temos o grafico da
fotoluminescéncia para diferentes quantidades de camadas de WSe;, com excitagcdo em 488 nm. Figuras
retiradas de Terrones [35].

Ao excitar o WSe; com fétons de comprimento de ondas maiores, como por
exemplo a 633 nm, a degenerescéncia entre E%g e Aig € quebrada. Para identificar,
a partir do Raman e dos fénons do material, se a amostra € uma monocamada ¢é ne-
cessario identificar a degenerescéncia entre E%g e Ajg quando excitado em 488nm e
verificar a diferenga entre o pico ressonante e 0 Raman de segunda ordem 2LA que
tem valor entre 10cm™ - 13cm™". Os picos, respectivamente, para os modos resso-
nantes e o 2LA estao localizados proximo a 250cm™ e entre 260 cm™" e 263 cm™" [35,
38-42].
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A estrutura de bandas eletrbnicas no WSe, se comporta parecido com o do
MoS,, com spins invertidos na banda de condugdo. Em poucas camadas e bulk, a
banda de valéncia de maior energia esta localizada em I" e a de condug&o de menor
energia entre K e I'. E, analogamente ao MoS,, em uma unica camada as bandas de
conducéo e valéncia ficam alinhados em K, tornando o bandgap direto.

Quanto aos éxcitons no WSe,, como mostrado na Figura 1.11 b), os neutral
bright excitons em uma unica camada emitem em torno de 1.6 ~ 1.65 eV (» 750 ~
775 nm) [35]. Observa-se que também em poucas camadas ainda existe a fotolumi-
nescéncia. Isso se da pelo fato de que nao havera selecdo de um ou outro vale na
monocamada enquanto para quantidades maiores de camada nao ha seletividade.
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Capitulo 2

Heteroestruturas de van der Waals de
DMT

O estudo de montagem de heteroestruturas comegou a ser explorado no sé-
culo passado para producao de varios tipos de dispositivos, como LED’s e transisto-
res. Com o avancgo tecnoldgico e possibilidade de explorar e investigar o mundo bi-
dimensional, no qual determinados materiais apresentaram caracteristicas incomuns,
possibilitou-se explorar a montagem de estruturas de diferentes materiais bidimensio-
nais.

A montagem de heteroestruturas de dicalcogenetos de metais de transigao tor-
nou-se uma ampla area de investigacao pelo surgimento de propriedades Opticas e
eletrénicas interessantes, como, por exemplo, o aparecimento de novos picos de emis-
sao na fotoluminescéncia, causados pelo surgimento de éxcitons intercamadas (o qual
o elétron fica em uma camada e o buraco em outra), e a possibilidade da formagéao de
padrées Moiré, que criam uma superrede e modificam de forma significativa as propri-
edades Opticas e eletrénicas do conjunto [4-9].

Desta forma, baseado no capitulo anterior, no qual foram revisadas as proprie-
dades Opticas dos dicalcogenetos de metais de transicdo em poucas camadas, este
capitulo visa estudar a formagao da heteroestrutura desses materiais através da inte-
racao de van der Waals, como uma fonte de fétons.

Para isso, explicaremos teoricamente como sao produzidas essas heteroestru-
turas, desde a producao das monocamadas até o empilhamento e estudaremos o com-
portamento dos éxcitons intercamada, que produzem um novo pico de fotoluminescén-
cia em relagado as monocamadas nao empilhadas.

A necessidade de estudar este pico de fotoluminescéncia causado pelos éxci-
tons intercamada esta na diferenga no comprimento de onda de emissao em relagéo
a monocamadas nao empilhadas para determinados materiais em especificos, como
a heteroestrutura a ser estudada de MoS,-WSes.

Como este trabalho visa estudar o acoplamento de fétons com comprimento de
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onda no infravermelho préximo, a maioria das monocamadas de DMT n&o apresentam
pico nessa regido do espectro eletromagnético (poucos apresentam, como o MoTe;
[21, 43]), foi necessario buscar a formagao de fontes que possibilitam isto.

Desta forma, a heteroestrutura de van der Waals de MoS,-WSe> foi escolhida
como fonte para este estudo, ja que apresenta um pico de fotoluminescéncia préximo
a 1180 nm e com possibilidade de sintonizag&o através de efeito Stark para préximo
da banda O de telecomunicacgdes entre 1260 nm e 1360 nm [44].

Logo, para finalizar o estudo sobre a heteroestrutura neste capitulo sera explo-
rado em especifico 0 comportamento dos éxcitons intercamadas e suas respectivas
propriedades Opticas para a heteroestrutura de van der Waals de MoS2-WSes».

2.1 Montagem de heteroestruturas com DMTs

A montagem das heteroestruturas ocorre exclusivamente por conta das inte-
racoes de van der Waals, que se dao pela soma das forcas de interacdo dos dipolos
formados pelas ligagbes covalentes no material [45]. Esta forga, como podemos obser-
var no segundo termo do potencial de Leonnard-Jones [20] apresentado na equagao
2.1, o qual apresenta as interagdes presentes nos materiais em distancias atbmicas
e subatdmicas, € uma forca do tipo atrativa e € ela quem mantém as camadas de
determinados materiais, como os dicalcogenetos de metais de transig¢ao, juntas.

ViR =te|(5)"- ()] @.1)

O termo o representa a distancia de equilibrio de van der Waals, R representa a
distancia entre os atomos interagentes e € o valor do potencial no pogo de Leonnard-
Jones. O primeiro termo do potencial de Leonnard-Jones se refere as interagdes dos
spins dos elétrons pelo principio de exclusdo de Pauli presentes nas moléculas intera-
gentes.

Desta forma, as heteroestruturas de DMT sao produzidas justamente através
da mesma interacdo que une o material. Ao empilhar diferentes DMT, as camadas
interagem entre si através das forgas de van der Waals, mantendo uma distancia de
equilibrio entre elas, chamada distancia de van der Waals.

Dadas as interagdes de van der Waals, o primeiro passo para que seja feita a
montagem das heteroestruturas de DMT € a produ¢éo das monocamadas. Existem
trés principais formas de produzi-las que sao por crescimento CVD (Chemical Vapor
Deposition), esfoliagdo quimica e esfoliagdo mecanica.

O crescimento CVD é um método bottom-up, ou seja, que a construgdo vem
de baixo para cima, o qual envolve um complexo mecanismo de crescimento, como
processos de sublimagao e difusdo de multiplos precursores [46]. Basicamente, este
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método se da no crescimento do material através da sua deposi¢do na forma gasosa
em um substrato o qual envolve, como dito anteriormente, varias etapas, processos e
condigdes fisicas para que o material possa ser posto na forma gasosa e depositado.

A esfoliagdo quimica € um método do tipo fop-down, ou seja, com a construgao
do material de cima para baixo, o qual consiste em utilizar cations grandes que séo
inseridos nas amostras entre as camadas para enfraquecer a ligagao entre elas para
que as camadas superiores possam ser retiradas facilmente com a aplicagao de uma
forga externa, mantendo apenas uma unica camada no substrato [46].

A esfoliagdo mecanica, método utilizado neste trabalho, € um método do tipo
top-down [12, 47], o qual a estrutura € montada de cima para baixo que consiste em
clivar varias vezes um floco de DMT em fitas adesivas limpas até que o tamanho dos
flocos sejam pequenas suficiente para que possam apresentar possiveis monocama-
das, como mostrado na Figura 2.1 a).

Figura 2.1: Exemplo de procedimento de esfoliagdo mecénica para obtengdo de monocamadas utili-
zando fita adesiva com baixa produgao de residuos. Em a) mostramos a separagéo das duas metades
da fita, para realizar a clivagem dos flocos. A fita colocada sobre o polimero em uma ldmina é mostrada
em b) (créditos ao aluno de pés-graduagéo do IFGW Thiago Brito pela imagem).

Apbs o processo de clivagem na fita adesiva, as fitas adesivas s&o sobrepostas
e logo apos retiradas de polimeros (PDMS GelPak 4, cortados em pequenos peda-
¢os para facilitar o processo de procura no microscépio) que estdo sobre laminas de
vidro, transferindo grande parte dos flocos para os polimeros, para que possam ser
visualizados através de microscopia 6ptica, como mostrado na Figura 2.1 b). As mo-
nocamadas de DMT s&o altamente atraidas por polimeros, desta forma, o processo
de transferéncia dos flocos das fitas para os polimeros ajudam também no processo
de esfoliagao e separagao dos bulks das monocamadas.

Por fim, os varios polimeros sao varridos através da microscopia 6ptica para en-
contrar possiveis monocamadas. A verificacdo para diferenciar monocamadas, pou-
cas camadas e bulk se da pelo contraste dos flocos, dado justamente pelas diferentes
alturas por conta das diferentes quantidade de camadas. Quando préoximo do bulk, o
contraste tende a ser alto e em poucas camadas o contraste diminui razoavelmente a
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cada camada de diferenca.
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Figura 2.2: Figura com sequéncia ilustrativa, feita por Liu [12] em 2016, dos dois métodos de transfe-
réncias (dry transfer e wet transfer) e empilhamento de poucas camadas.
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Logo apds, as possiveis monocamadas sao separadas para o processo de trans-
feréncia para um substrato ou para cima de outra amostra. Para que seja verificada se
as amostras separadas sdo realmente monocamadas é feita a espectroscopia Raman
que, para as diferentes quantidades de camadas, apresentam mudangas nos picos de
fébnons dos DMTs.

Produzida as monocamadas, o proximo passo esta em empilhar-las, para que
seja montada a heteroestrutura. Para empilhar existem duas formas, a transferéncia
a seco e a molhada, mostrados na Figura 2.2. A transferéncia a seco consiste, como
mostrado na Figura 2.2, em empilhar a monocamada diretamente a partir do polimero,
sem transferir anteriormente para um substrato.
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Figura 2.3: Figura com sequéncia ilustrativa sobre o processo de transferéncia molhada a) utilizando
um substrato sollivel em &gua e b) utilizando um substrato hidrofilico com um polimero hidrofébico.
Sequéncias retiradas de Frisenda et al [48].

A transferéncia molhada consiste na retirada da monocamada ou de um subs-
trato soluvel em agua, para que seja dissolvido e logo apés transferido, como mostrado
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na sequéncia ilustrativa na Figura 2.3 a), ou a partir da utilizagcdo de um substrato hi-
drofilico e um polimero hidrofébico [48], os quais fardo a agua intercalar a regiao entre
a monocamada e o substrato, o soltando do substrato para assim ocorrer o processo
de transferéncia, como mostrado na sequéncia ilustrativa na Figura 2.3 b).

Dados esses processos para que a amostra de monocamada esteja no polimero,
basta empilhar, utilizando uma estacéo de transferéncia com um microscépio optico,
uma monocamada sobre a outra. O substrato é aquecido para que o polimero atinja
sua transig¢ao vitrea para que solte a monocamada a ser empilhada, assim formando
a heteroestrutura.

2.2 Excitons intercamada

O empilhamento de diferentes DMTs proporcionam a formacéo do que chama-
mos de éxcitons intercamada, que se alinham na diregcédo perpendicular ao plano e que
apresentam o buraco e o elétron nas diferentes camadas empilhadas, como mostrado
na Figura 2.4 a). Ao empilharmos diferentes camadas de DMT, ocorre o alinhamento
das bandas eletrbnicas desses materiais, ocasionando o surgimento de novas intera-
cOes de pares de elétron-buraco nas bandas de valéncia e condugao dos diferentes
materiais [49].

a)

I dvaw c)

b)

Figura 2.4: Figura ilustrativa dos éxcitons intercamada a) no espacgo real o qual dygw representa a
distancia de van der Waals entre as camadas, b) da primeira zona de Brillouin de dois DMTs diferentes,
o qual os hexagonos representam, cada um, a primeira zona de Brillouin de diferentes DMTs e c) nas
bandas eletrénicas para a heteroestrutura de MoS,-WSe;.
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O alinhamento de bandas dos éxcitons intercamadas, como pode-se observar
na Figura 2.4 c), apresenta um alinhamento do tipo 2 [7, 50], o qual o vale de menor
valor da banda de conducéo esta em um material e a crista de maior valor da banda
de valéncia no outro.

Os éxcitons intercamada formados nessas heteroestruturas proporcionam justa-
mente o surgimento de um novo pico de emissdo na fotoluminescéncia. Esta emissé&o
pode ser de fétons muito préximos do comprimento de onda das proprias monocama-
das ou também bem maior do que elas, ou seja, com uma energia de emissao menor
do que a das monocamadas. Isso possibilita a formag¢ao de uma estrutura de emissao
de fétons de até trés comprimentos de onda para uma heteroestrutura de dois DMTs,
um para o primeiro DMT, outro para o segundo DMT e mais um para os éxcitons for-
mados na heteroestrutura. Ou seja, isso torna possivel a utilizagdo de fétons com
diferentes energias em uma mesma estrutura ou também utiliza-lo como uma forma
de sintonizar o comprimento de onda para valores maiores.

O elétron estd em uma das monocamadas e o buraco em outra, formam um
éxciton com uma grande diferenga espacial, como podemos observar novamente nas
Figuras 2.4 a) e c), que apresentam, a distancia espacial do éxciton que envolve a
distancia de van der Waals entre as camadas e também a prépria distancia espacial
das monocamadas e o seu respectivo alinhamento do tipo Il na estrutura de bandas. E,
devido a sua natureza espacialmente indireta, a sobreposi¢ao das fun¢des de onda do
par elétron-buraco intercamadas proporcionam uma vida longa para eles, alcangando
centenas de nanosegundos ou até mesmo microssegundos, possibilitando o transporte
dos mesmos [51].
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Figura 2.5:; Figura ilustrativa da formagao de padrées Moiré e do potencial de Moiré criado em hetero-
estruturas de MoSe,-WSe,. Em a) estda um exemplo de formacao de padrdo Moiré na heteroestrutura
de MoSe,-WSe; e a formacao de trés padrdes localizados com simetrias de rotagdo. Em b) temos os
trés padrdes de simetria de rotacdo formados no Moiré, os quais mudam as regras de selecdo para a
transicéo 6ptica em cada tipo de simetria. Em c) temos a formagao do potencial de Moiré na estrutura
no padrao RZ. Figura retirada e adaptada de Tran [7].

Por estarem em materiais diferentes, por mais que os éxcitons intercamada pos-
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sam estar no mesmo ponto de simetria dos diferentes materiais, ndo necessariamente
significa que estdo alinhados no espago do momento. Na Figura 2.4 c), na qual esta
uma ilustragdo da primeira zona de Brillouin para dois DMTs diferentes, observa-se
que também ha um nao alinhamento das bandas no espago do momento, necessi-
tando assim também de momento para que ocorra a recombinacéo.

Além disso, durante o empilhamento da heteroestrutura, € possivel criar uma
superrede com diferentes padrées Moiré ao empilhar-los com uma pequena diferenca
na angulagcao da rede cristalina dos materiais que possibilitam a formagao de uma
rede de potencial com simetria rotacional que confina os éxcitons intercamada, como
podemos observar na Figura 2.5.

Cada padrao de rotacao esta associado a uma regra de selegao de transigao
dptica para os éxcitons. Para o padrdo R”, para que haja a recombinagdo dos éx-
citons, deve-se excita-los com luz circularmente polarizada para esquerda, ou seja,
positivamente. Para o R¥, é necessario excitar com luz circularmente polarizada para
direita, ou seja, negativamente. No Ultimo padrdo, o RM, a emisséo é proibida para
incidéncia normal.

A formacao de redes de padrdes Moiré com regras de selegao para a transigao
Optica propicia o estudo da valetronica, o qual utiliza dessas regras para diferentes
vales como forma de aplicagao.

2.3 MOSz - WSez

A heteroestrutura de MoS; - WSe», assim como comentado anteriormente, pro-
porciona o surgimento de um novo pico de emissao relacionados aos éxcitons interca-
mada em torno de 1180 nm em baixas temperaturas (20 K) [51-53]. Como o trabalho
visa a integracédo da fonte de fétons com a fotdnica de Silicio, esta heteroestrutura
€ propicia para o estudo da integracdo desde a banda O de telecomunicagcbes com
possibilidade de sintonizacido para bandas mais altas, como a banda C e S [44].

A estrutura eletrénica dos DMTs que compdem a heteroestrutura forma um ali-
nhamento do tipo 2, no qual o vale de menor valor da banda de conducgao esta presente
nos pontos K+ da primeira zona de Brillouin do MoS, enquanto o topo da banda de
valéncia esta presente nos pontos K+ da primeira zona de Brillouin do WSe,, como
podemos observar na Figura 2.6 a) e b) de O.Karni [44] que apresentam a estrutura
eletrbnica calculada através de DFT (Density Functional Theory) na zona primitiva de
Brillouin para o MoS, e WSe» e o alinhamento das bandas de forma ilustrativa na Fi-
gura 2.6 c).

De acordo com o alinhamento espacial da rede no espaco real, o alinhamento
dos vales e picos, respectivamente, da conducido do MoS; e da valéncia do WSe», pro-
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porcionam o surgimento de diferentes regras de seleg¢ao opticas nas diferentes regides

de alinhamento.

(c)

Momentum space

MoS; K/-K

Momentum space

WSe, K/-K

oa]

w

-
—

<Y

w

%]

(d)

Sample E1

x 0.02

— WSe2
MoS2
—— MoS2/W5se2

Photoluminescence (x100 counts)
—

(=]
—_
=
==
=
-

_— TN A
G~ | e
~ ~¥~1240 i ’
~ - 1240 nm
~ 1.65eV T T
S N \M 750 nm 1.0 " 1.6 1.8 2.0
- @) ) Energy (eV)

O p AOX
O o ___;ff"/'

Figura 2.6: Estrutura eletrénica calculada através de DFT (Density Functional Theory) para a primeira
zona de Brillouin no a) MoS; e no b) WSe,. Em c) llustracdo do alinhamento de bandas da heteroes-
trutura MoS, - WSe; e a formagdo de éxcitons intracamada e intercamada. Em d) Espectro de fotolu-
minescéncia da heteroestrutura de MoS; - WSe, em temperatura ambiente. O espectro do WSe,, em
azul, foi reduzido por um fator de 50 para comparagédo com os demais. Graficos e ilustragdes retirados
de O. Karni [44].

No caso desta heteroestrutura, como mostrado na Figura 2.6 c), cada camada
apresenta seus respectivos excitons neutros, no qual para o MoS, recombina com
1.9eV (650 nm) e para o WSe, com 1.65eV (750 nm). E para os excitons intercamada,
nos quais o elétron se localiza na banda de condugédo do MoS, e na de valéncia do
WSe», a emissao pode chegar a valores maiores que 1.0 eV (1240 nm) com a aplicagao
de um campo elétrico para sintoniza-lo através de efeito Stark.

Na fotoluminescéncia presente na Figura 2.6 d) do trabalho de O. Karni [44],
podemos observar o comportamento dos excitons intracamada e intercamada recom-
binantes. Na heteroestrutura, surgiu um pico que nao aparece para as monocamadas
proximo a 1.0 eV e também um pico com menor intensidade relacionado aos excitons
intracamada do WSe,. Enquanto isso, 0 WSe, emitiu somente préximo a 1.6eV com
intensidade bem maior do que os demais € o MoS, préximo a 1.9eV.

Quanto ao comportamento dos fénons para cada monocamada ao forma a he-
teroestrutura, podem ocorrer variagdes nas diferengas de energia associada a eles.
Apos o processo de empilhamento, o fébnon E’ associado ao MoS; sobre uma pequena
diminui¢cdo na sua energia, como podemos observar na Figura 2.7 em que M. Chiu [54]
estudou o espectro Raman para observar o comportamento da heteroestrutura, antes
e depois do processo de anneling.

Para o WSe; na heteroestrutura em comparacdo a monocamada, foi observado
também uma pequena diminui¢éo na energia dos fonons degenerados A’ + E’. Logo,
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(a) WSe,E’,A’, (b)MoS,E” WSe,A2,,(c) MoS,E’ A, (d) Mos,A?,
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Figura 2.7: Espectro Raman (a-d) da monocamada de MoS; (em azul), da heteroestrutura de MoS;-
WSe, sem o processo de anneling (em verde), da heteroestrutura de MoS,-WSe, com o processo de
anneling (em vermelho) e da monocamada de WSe; (em preto). Todos os espectros sdo de uma mesma
amostra sobre safira. Graficos retirados de M. Chiu [54].

para a formacao da heteroestrutura, o comportamento dos fénons pouco mudam. A
mudanca na energia do fénon E” do MoS,, por se propagar no plano da monocamada,
pode estar associado a formagao de bolhas.

Ja a mudanga nos fénons degenerados A} + E’ do WSe;, esta associada a
tenséo criada entre as monocamadas, pois o fonon A} se propaga fora do plano. Além
da mudanga no comportamento da energia dos fénons associado a heteroestrutura, a
mudancga de substrato também pode afetar este comportamento.
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Figura 2.8: Efeito dos substrato no espectro Raman da monocamada de MoS,. Em a) temos o espectro
Raman do MoS,; para diferentes substratos e em b) o valor do centro dos picos associados, respecti-
vamente, aos fénons A, e E;g do MoS, também para diferentes substratos. Graficos retirados de M.
Buscema [55].

M. Buscema [55], ao estudar o comportamento do MoS, em diferentes substrato,
observou a influéncia dos substrato na localizagé&o dos picos de fénons A, e E%g. Foi
observado que ha uma grande influéncia do substrato sobre a localizagdo desses picos
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no espectro Raman, como mostrado na Figura 2.8 a).

As amostras produzidas neste trabalho foram postas sobre hBN e, como mos-
trado na Figura 2.8 b), ha uma diferenga pequena o suficiente para ser ignorada do
substrato de SiO, para o hBN na localizagao do pico do fénon E%g. Enquanto isso,
para a localizagdo do pico do fénon Ay, ha uma diferenga maior do que 1 cm™! do
SiO2 para o hBN, ou seja, ha uma forte influencia.
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Capitulo 3

Producao das heteroestruturas

Para que sejam feitas as heteroestruturas de van der Waals € necessario pro-
duzir suas respectivas monocamadas que serao utilizadas, procura-las utilizando um
microscopio optico e caracteriza-las. As monocamadas podem ser produzidas utili-
zando Chemical Vapor Deposition (CVD), esfoliagdo mecanica ou esfoliagdo quimica
[46]. As caracterizagdes das amostras sao necessarias para garantir se realmente ha
monocamada e também para investigar demais caracteristicas, como a rugosidade. A
espectroscopia Raman tera o intuito de garantir que temos uma monocamada.

Realizada a produ¢do das monocamadas, sdo empilhadas para que seja for-
mada a heteroestrutura. A heteroestrutura deve passar pelo mesmo processo de ca-
racterizagdo das monocamadas visto que podem ocorrer imprevistos como dobragem
ou aumento da rugosidade.

3.1 Preparacao das monocamadas

Para a preparacédo e producdo das monocamadas neste trabalho utilizamos a
esfoliacdo mecanica, método que consiste em por flocos de cristais macroscopicos,
chamados de cristais semente, dos materiais para criar a heteroestrutura (WSe; ou
MoS,) na fita adesiva e executar repetidas vezes o processo de adesao e descola-
mento da fita na regido no qual estava o floco para poder produzir demais flocos me-
nores.

Ao repetir varias vezes o processo, assim como na Figura 2.1 a), aprimoramos
o método de forma a produzir consistentemente fitas com alta probabilidade de ter
monocamadas.

Este método foi descoberto por Geim e Novoselov [56] em 2004 no qual conse-
guiram isolar uma camada de grafeno. A grande vantagem de isolar monocamadas de
materiais bidimensionais utilizando esfoliagdo mecanica é o seu baixo custo e o alto
nivel de pureza do material esfoliado no processo [57].
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A partir deste método, foram produzidas as primeiras amostras no Laborato-
rio de Amostras Microscépicas (LAM) do Centro Nacional de Pesquisa em Energia e
Materiais (CNPEM) em 2021, pelo qual a Dra. Ingrid Barcelos é responsavel.

Figura 3.1: Imagens de microscopia 6ptica das amostras de monocamadas (regides demarcadas em
vermelho) de MoS,, a) e b), e WSey, c) e d), produzidas pelo discente no LAM.

Na Figura 3.1 temos alguns exemplos de amostras de MoS, e WSe; produzidas
no LAM com a cooperacédo da Dr. Ingrid Barcelos. Essas amostras produzidas também
foram utilizadas para a producéo de heteroestruturas.

Figura 3.2: Imagens de microscopia optica (20x) das amostras de monocamadas (regibes demarcadas
em vermelho) de WSe, produzidas pelo discente no laboratério IQL? do DFA.

Com a chegada dos equipamentos necessarios, também foram produzidas amos-
tras no Integrated Quantum Light Lab (IQL?), integrante do Laboratorio de Pesquisa em
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Dispositivos (LPD) do Instituto de Fisica Gleb Wataghin (IFGW), pelo qual o Dr. Pierre-
Louis de Assis é responsavel.

Na Figura 3.2 temos também alguns exemplos de amostras de WSe, que foram
produzidas no IQL? do DFA. A diferente coloragéo se da pelo fato dos microscopios do
LAM e do IQL? apresentarem lampadas com diferentes espectros e intensidades. A
Figura 3.3 apresenta as amostras de MoS, produzidas no IQL? do DFA.

Figura 3.3: Imagens de microscopia 6ptica (20x) das amostras de monocamadas (regides demarcadas
em vermelho) de MoS; produzidas pelo discente no laboratério IQL? do DFA.

Apés a produgao das monocamadas, elas foram transferidas utilizando a esta-
cao de transferéncia para substratos de silica (SiO2) com 300 nm de espessura sobre
silicio (Si). Este substrato foi escolhido pelo fato de apresentar um 6timo contraste
para monocamadas, facilitando a visualizagdo delas no microscopio optico.

3.2 Preparacao das heteroestruturas

Para empilhar as monocamadas e assim produzir as heteroestruturas € utilizada
uma estacao de transferéncia como mostrada na Figura 3.4 a), do LAM, e na Figura 3.4
e), a nova estacéo do IQL2. Temos nas estagdes posicionadores tridimensionais (eixos
presentes nas Figuras 3.4 a) e c) os quais sao utilizados para alinhar e aproximar o
substrato ao polimero que contém a monocamada. Na base com os posicionadores €
posto o substrato e no apoiador de laminas o polimero com a superficie para baixo. O
microscopio optico embutido na estagao € utilizado para alinhar precisamente o subs-
trato com a monocamada.

Na estagdo do IQL? os posicionadores do substrato, o posicionador Z (normal
ao plano do substrato) do apoiador de laminas e o posicionador angular motorizado
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Figura 3.4: a) Estacdo de transferéncia com microscépio éptico embutido do LAM. b) Controlador de
temperatura da base da estacdo de transferéncias. c) e d) mostram a visdo da lamina com o polimero
sobre a base (local no qual coloca-se o substrato) na estagéo de transferéncia. Créditos ao aluno de pos-
graduacgéo do IFGW Thiago Brito pelas imagens. Em e) esta presente a foto da estagao de transferéncia
com microscépio optico embutido do 1QL?2.

sao automatizados, dando maior precisao no processo de transferéncia e alinhamento
das estruturas cristalinas das monocamadas para a producéo de padrbes moiré.

Usando um controlador de temperatura (mostrado na Figura 3.4 b), a base é
aquecida até a temperatura de transicéo vitrea do polimero (por volta de 60°C) e
aproxima-se o substrato ao polimero até que a monocamada seja tocada pelo subs-
trato.

Figura 3.5: Imagens de microscopia optica das monocamadas (regides demarcadas em vermelho) uti-
lizadas para produzir a amostra de heteroestrutura 1. a) Monocamada de WSe; e b) monocamada de
MOSz.
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Para verificar se ocorreu o contato entre a monocamada e o substrato, deve-se
observar a mudanga de contraste na regido da monocamada ocasionada justamente
pelo contato entre o polimero e o substrato. Apds alguns minutos, sobe-se o polimero
com cautela utilizando o posicionador Z, ou seja, variando aos poucos, € a monoca-
mada estara transferida para o substrato. O processo de empilhamento acontece da
mesma forma, alinhando a monocamada presente no substrato e a no polimero du-
rante todo o processo de aproximacgao.

Figura 3.6: Imagem de microscopia optica da heteroestrutura de MoS,-WSe, sobre hBN (amostra 1)
produzida pelo discente no LAM. A regido 1, demarcada por vermelho, indica a regido em que ha mono-
camada de MoS; no substrato. Em 2, demarcado de azul claro, esta localizada a heteroestrutura sobre
o hBN. Em 3, demarcado de roxo, esta localizada a monocamada de MoS, sobre hBN.

Foram produzidas quatro amostras principais para o estudo e caracterizagcéo. A
primeira amostra empilhada e produzida utilizou as monocamadas presente na Figura
3.5. Primeiramente foi transferido um floco de hBN para cima do substrato, logo apos
foi transferido para cima do hBN a monocamada de WSe; presente na Figura 3.5 a)
e por fim, transferido o MoS;, da Figura 3.5 b) que cobriu todo o WSe; e regido. Na
Figura 3.6 esta a heteroestrutura formada apd6s o processo de transferéncia.

Figura 3.7: Imagens de microscopia 6ptica das monocamadas (regides demarcadas em vermelho) uti-
lizadas para produzir a amostra de heteroestrutura 2. a) Monocamada de WSe; e b) monocamada de
MoS,.
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Na heteroestrutura ha trés regides para caracterizagdo, como marcada na ima-
gem. Aregido 1 para no qual esta presente a monocamada de MoS; sobre o substrato,
a regido 2 no qual esta presente a heteroestrutura sobre o hBN e a regido 3 no qual
temos MoS, sobre o hBN. Para produzir a segunda amostra, em que também foi feita
uma heteroestrutura, foram utilizadas as monocamadas que estdo na Figura 3.7.

Figura 3.8: Imagem de microscopia optica da heteroestrutura de MoS,-WSe;, sobre hBN (amostra 2)
produzida pelo discente no LAM. A regido 1, demarcada em vermelho, localiza a monocamada de MoS;
que esta sobre o substrato. A regido 2, demarcada de preto, localiza a monocamada de WSe, que
esta sobre o substrato. A regido 3, demarcada de roxo, localiza a regido em que esta localizada a
heteroestrutura sobre hBN.

Primeiramente foi esfoliado e transferido o hBN e sobre ele foi transferido a mo-
nocamada de WSe;, que esta na Figura 3.7 a) e por fim empilhada a monocamada de
MoS, da Figura 3.7 b) sobre eles.

Figura 3.9: Imagens de microscopia 6ptica da monocamada (regides demarcadas em vermelho) de
WSe; em a) no qual foi transferida para cima de hBN em b) (amostra 3). A regido 1 indica a localizagao
da monocamada no hBN.

Na Figura 3.8 esta a heteroestrutura apos o processo de empilhamento. Nela ha
também trés regides de interesses. Na regidao 1 esta a monocamada de MoS, sobre
o substrato, na regido 2 estda a monocamada de WSe; sobre o substrato e na regido 3
esta a heteroestrutura de MoS,-WSe, sobre hBN.
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Como ainda faltavam algumas regides de estudo para a caracterizagao, foram
produzidas mais duas amostras de WSe,, uma sobre hBN e a outra apenas no subs-
trato. Na terceira amostra, ilustrada na Figura 3.9 b), foi empilhado o WSe, sobre hBN
esfoliado. A Figura 3.9 a) mostra a amostra de WSe; esfoliada antes do processo de
transferéncia. Em 1 temos a regido de interesse a ser estudada, no caso, a monoca-
mada que esta totalmente sobre o hBN.

Figura 3.10: Imagens de microscopia Optica da monocamada (regides demarcadas em vermelho) de
WSe; em a) no qual foi transferida para cima do substrato em b) (amostra 4). A regido 1 indica a
localizagdo da monocamada no substrato.

Por fim, foi produzida a ultima amostra principal, a quarta amostra. Nela foi
transferida a monocamada de WSe, diretamente para o substrato. Na Figura 3.9 a)
estd a monocamada antes do processo de transferéncia para o substrato e na Figura
3.9 b) apds a transferéncia. Na regido 1 esta localizada a regido de interesse para
caracterizagao, no qual temos a monocamada de WSes.

3.3 Espectroscopia Raman

Com as heteroestruturas e monocamadas feitas, & necessario verificar se real-
mente sdo monocamadas através de métodos fisicos. Para isso, foram feitas caracte-
rizacbes das amostras usando a espectroscopia Raman.

A espectroscopia Raman € um método fisico que utiliza do espalhamento Ra-
man para verificar o espectro da luz espalhada pela matéria. O espalhamento Raman
€ um fendbmeno fisico no qual a luz sofre espalhamento inelastico ao incidir na matéria.

Simplificadamente, o espalhamento Raman pode ser visto como um sistema
de dois niveis de estados virtuais relacionados aos fotons incidentes e de estados
vibracionais relacionados aos modos de vibragao 6pticos da rede do material.

Os fotons incidentes na matéria podem sofrer dois tipos de espalhamento Ra-
man, o Stokes, o qual o féton é espalhado com menor energia, ou seja, excitou a rede
do material e o anti-Stokes, no qual o féton incidente é espalhado com maior ener-
gia, ou seja, o foton ao interagir com um estado vibracional da rede excitado ganhou
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energia.

A espectroscopia Raman das amostras foi feita no laboratério do GPO (Grupo
de Propriedades Opticas da Matéria) no IFGW, utilizando laser de 488 nm e com reso-
lugdo espectral de 0.7 cm™'. Como mostrado na Figura 3.11, a espectroscopia Raman
consiste em incidir fétons na amostra e verificar a diferenca na energia dos fotons in-
cidentes pelos que voltaram da amostra.

Para que isso seja feito, € necessario incidir o laser na amostra e evitar que ele
incida no detector, para isto, € posto um filtro que suprima o comprimento de onda do
laser e passe os demais, como mostrado na Figura 3.11. Apds a incidéncia do laser na
amostra, serao refletidos os fotons que interagiram com a rede do material e, depois
de passarem pelo filtro, irdo para uma grade de difracdo que tem como intuito separar
todos os comprimentos de onda que serdo enviados para o detector.

Detector

Filtro
\ Grade
Microscopio
| Laserde
| 488 nm

Figura 3.11: Imagem ilustrativa de como é feito a montagem, de forma simplificada, da espectroscopia
Raman.

Por consequéncia, o detector ira verificar as diferenga de energia entre o féton
que incidiu na amostra pelo féton refletido e cada diferenca de energia esta relacionada
aos diferentes fébnons da rede.

ApOs a realizacio da espectroscopia Raman, o tratamento dos espectros foi rea-
lizado através do programa fityk, e consistiu em remover o background de intensidade,
centralizar os picos e corrigir desvios de calibragao que causam um deslocamento nao
linear das linhas, em energia.
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Os espectros Raman apresentaram um deslocamento no pico do silicio que esta
no substrato. Como o deslocamento no Raman shift € do tipo néo linear, a distancia
entre os picos de fébnons sao alteradas. Logo, alinhando o pico do silicio para o valor
das referéncias (520 cm™") [58], o deslocamento sera corrigido. Para isso, como todos
0s picos apresentaram um deslocamento a direita (positivo), foi necessaria fazer uma
corregéo para a esquerda (negativo). Dado que o Raman shift (AA~1) é igual a dife-
renga entre o inverso do comprimento de onda do laser (A1) e o da luz espalhada (A,),

temos que,
1 1

SN A
aplicando um termo que corregéo do tipo A, = A, — AA., podemos reescrever,

AA! (3.1)

no qual A}, é o comprimento de onda da luz espalhada dada a corregcéo, AA. € o termo
de correcdo e AA’"! é o shift relacionado ao comprimento de onda da luz espalhada
dada a correg¢ao. O termo de correcéo € dado por,

1 o -1
Ale = (A_L - AA;l) - (A_L - AAGH (3.3)
AL — ANTE
Ade = |7 YR , (3.4)
i A -1 — A -1
(57~ ;-

no qual AA;! é o Raman shift do silicio apresentado no artigos [58] e AA;! é o Raman
shift do silicio medido no experimento.

Segundo as referéncias sobre espectroscopia Raman de monocamadas [23,
33-35], o MoS, apresenta os modos de vibracoes E%g e A1q. Quando excitados por
laser com comprimento de onda 488 nm, a monocamada desse material apresenta pi-
cos Raman desses modos, respectivamente, proximos a 391.50 cm™' e 411.07cm™.
A diferenga desses picos, que nos da o indicativo de que € monocamada, é de aproxi-
madamente 19 cm™, com limiar para bicamada préximo a 22cm™.

Analogamente, para o WSe; [35, 38-42], os autores comentam a existéncia
de dois picos ressonantes, 0 A} + E’ e 0 2LA. O primeiro pico se localiza proximo a
250cm™ e 0 segundo entre 260cm™" e 263 cm™". Logo, as monocamadas de WSe;
apresentam uma diferenca de 10cm™" - 13cm™" entre os picos.

Quanto as heteroestruturas, como os picos Raman do MoS; e do WSe; estao
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localizadas em regides diferentes, espera-se que o espectro Raman medido nessas
estruturas apresente todos os picos citados anteriormente. Desta forma, podemos
calcular separadamente a diferenga de energia de cada um deles na heteroestrutura.

3.3.1 Amostra 1 - heteroestrutura

Na amostra 1 foi produzida uma das heteroestruturas de MoS,-WSe; sobre hBN,
com regides também de outras estruturas, como por exemplo, de MoS, diretamente
posto no substrato e de MoS, sobre o hBN, como podemos observar no mapeamento
da amostra na Figura 3.12, no qual os numeros indicam as regides em que a espec-
troscopia Raman foi feita.

Length: 56,37 pm

Length: 89,74 pm

Figura 3.12: Imagem de microscopia optica com ampliagdo 10x e mapeada da amostra 1 produzida
pelo discente. Os numeros indicam as regides nas quais foram feitas a espectroscopia Raman.

Para a verificagao da heteroestrutura, na Figura 3.13 temos o espectro Raman
medido na regido da heteroestrutura (3). Segundo a localizagdo dos picos, temos que
as diferencas dos picos de fénons para o MoS, é de 24.1 + 0.8 cm~! e para o WSe,
de 12 + 1 cm~!. Logo, temos o indicativo de que temos uma monocamada de WSes,,
porém, possivelmente ndo ha uma de MoS,.

Visualmente, como pode ser visto na Figura 3.12, ndo ha quaisquer indicio de
dobramento ou quebra. Logo, € possivel que a rugosidade pode ter movimentado o
pico A,. Desta forma, tudo indica que a amostra € uma bicamada e ndo uma monoca-
mada, ou seja, a rugosidade pode estar alta o suficiente para ser uma monocamada,
ou o hBN influencia fortemente no desvio do pico A, ja que, a mesma monocamada
ao ser medida sobre o substrato € uma monocamada.
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Aug Si

Intensidade (u.a.)

250 300 350 400 450 500 550
Raman shift (cm™1)
Figura 3.13: Espectro Raman feito na amostra 1. O espectro foi medido no ponto 3 da amostra presente

na Figura 3.12 que estaindicada na legenda (regiao de heteroestrutura da amostra 1). As linhas verticais
pontilhadas indicam a localizagao dos picos de féonons e do pico do silicio.

Na Figura 3.14 foi feito o grafico Raman da monocamada de MoS, sobre hBN
presente na amostra 1. As monocamadas e heteroestruturas que estavam sobre hBN
apresentaram baixa intensidade no sinal Raman com o mesmo tempo de integragao
utilizado para as amostras diretamente sobre o substrato, impossibilitando a identifi-
cacao dos picos. Desta forma, o tempo de integracao foi aumentado para obter um
aumento no sinal.
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Figura 3.14: Espectros Raman feito na amostra 1. Todos os graficos sdo de analises feitas na mesma
localizagdo da amostra presente na Figura 3.12 (regido de monocamada de MoS; sobre hBN da amostra
1 no ponto 4). As linhas verticais pontilhadas indicam a localizagdo dos picos de fénons e do pico do
silicio. A diferenca de analise de grafico cada esta no tempo de exposigdo do Raman e na quantidade
de repeti¢des, indicados, respectivamente, nos parénteses da imagem.

Observou-se que o hBN realmente tende a diminuir a intensidade dos picos e,
como pode ser visto na Figura 3.14, é necessario um tempo bem maior de exposig¢ao
para que os picos fiquem evidentes. Neste grafico a diferenca entre os picos da mo-
nocamada de MoS, apresentou o valor de 20.5 + 0.6 cm™!, valor intermediario entre
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monocamada e bicamada, indicando que o material possa estar rugoso. Este valor
também, comparado ao da heteroestrutura que esta na mesma amostra, indica uma
divergéncia entre eles.

Além da divergéncia entre os valores da heteroestrutura e o hBN, também foram
encontradas divergéncias nos valores da monocamada no hBN e no substrato. Na
Figura 3.15 temos um grafico comparativo da monocamada no hBN e no substrato na
amostra 1.

Nota-se que na Figura 3.15 ha um evidente deslocamento nos picos da amos-
tra no hBN para a amostra no substrato, além disso, enquanto a monocamada no
substrato apresentou a diferenga de picos igual a 19.3 + 0.3 cm™!, resultado dentro
do intervalo de monocamada, a mesma monocamada sobre o hBN mostrou uma di-
ferenca de 20.5 + 0.6 cm™!, indicando uma diferenga de aproximadamente 1 cm™1,
tornando evidente a influéncia do hBN sobre os picos dos fénons [55].
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Figura 3.15: Espectros Raman feito na amostra 1. Todos os graficos sdo de analises feitas nas regides
da amostra presente na Figura 3.12 que estao indicadas na legenda (regido de monocamada de MoS;
da amostra 1 no ponto 1 e de monocamada sobre hBN da amostra 1 no ponto 4). As linhas verticais
pontilhadas indicam a localizagao dos picos de féonons e do pico do silicio.

3.3.2 Amostra 2 - heteroestrutura

Na amostra 2 foi produzida outra heteroestrutura de MoS,-WSe, sobre hBN,
com regides também de outras estruturas, como por exemplo, de MoS; e WSe; dire-
tamente posto no substrato, como podemos observar no mapeamento da amostra na
Figura 3.16, o qual os numeros indicam as regides em que a espectroscopia Raman
foi feita.

Para a heteroestrutura sobre hBN formada na amostra 2, as diferengas entre os
picos foram um pouco menores, mesmo que ainda ha uma divergéncia em relagao ao
valor das monocamadas sobre o substrato. Na Figura 3.17 ha o comparativo entre os
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Length: 66,58 um

Length: 38,1 pm

Length: 92,32 pm

Figura 3.16: Imagem de microscopia 6ptica com ampliagdo 20x e mapeada da amostra 2 produzida
pelo discente. Os numeros indicam as regides nas quais foram feitas a espectroscopia Raman.

graficos da heteroestrutura sobre hBN formada na amostra 2 e as duas monocama-
das (MoS, e WSey) de outras amostras que apresentaram valores consistentes para
monocamadas, de acordo com a literatura.
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Figura 3.17: Espectros Raman feitos nas amostras 1, 2 e 4. Todos os graficos sado de analises feitas
nas regides das diferentes amostras (regido de monocamada de MoS, da amostra 1 no ponto 1, ver
Figura 3.12, de heteroestrutura da amostra 2 no ponto 5, ver Figura 3.16, e de monocamada de WSe;
na amostra 4 no ponto 1, ver Figura 3.22). As linhas verticais pontilhadas indicam a localizagdo dos
picos de fénons e do pico do silicio.

Os valores da diferenca entre os picos das monocamadas sdo 19.3 + 0.3 cm~!
para o MoS, e 11.7 + 0.4 cm~! para o0 WSe,. Na heteroestrutura os valores foram de
20 + 0.4 cm~! para 0 MoS, e 11 + 2 cm~! para 0 WSe;, indicando uma garantia de
que o WSe, da heteroestrura € uma monocamada.

Para verificar se este MoS, € uma monocamada, medimos o espectro Raman
em uma regidao da amostra no qual estivesse apenas a monocamada e sem a hetero-
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estrutura. No grafico mostrado na Figura 3.18, esta o grafico deste Raman. Segundo
a diferenca entre os picos (19.3 + 0.3 cm™!), a regido é composta por uma monoca-
mada, o que induz que temos também uma monocamada na heteroestrutura e que a
diferenga possivelmente é causada pelo hBN.
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Figura 3.18: Espectro Raman feito na amostra 2. O espectro foi medido na localizagdo da amostra
presente na Figura 3.16 que esta indicada na legenda (regido de monocamada de MoS, da amostra
2 no ponto 1). As linhas verticais pontilhadas indicam a localizagdo dos picos de fénons e do pico do
silicio.

O mesmo foi feito para o WSe, na amostra 2 em uma regiao em que ha mo-
nocamada no substrato. O grafico Raman apresentado na Figura 3.19 indicou que a
diferenca entre os picos dos fénons é igual a 11.6 + 0.5 cm™!, indicando que realmente
temos uma monocamada.

2LA Si

Intensidade (u.a.)
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Figura 3.19: Espectro Raman feito na amostra 2. O espectro foi medido na localizagédo da amostra
presente na Figura 3.16 que esta indicada na legenda (regido de monocamada de WSe, da amostra
2 no ponto 3). As linhas verticais pontilhadas indicam a localizagdo dos picos de fonons e do pico do
silicio.
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3.3.3 Amostra 3 - WSe, sobre hBN

.
Length: 66,58 pm

-
Length: 10,37 pm

oy

Figura 3.20: Imagem de microscopia optica com ampliagdo 20x e mapeada da amostra 3 produzida
pelo discente. Os numeros indicam as regides nas quais foram feitas a espectroscopia Raman.

Diferente das outras amostras, na amostra 3 foi produzida uma estrutura de
WSe, sobre hBN, como podemos observar no mapeamento da amostra na Figura
3.20, o qual os numeros indicam as regides em que a espectroscopia Raman foi feita.

(3-3, 400s, hBN) WSe;
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A]_g+ E%g

(3-2, ?05, hBN) WSe;

2 e

250 300 350 400 450 500 550
Raman shift (cm™1)

Figura 3.21: Espectros Raman feito na amostra 3. Todos os graficos sdo de analises feitas nas regides
da amostra presente na Figura 3.20 que estéo indicadas na legenda (regidao de monocamada de WSe»
sobre hBN da amostra 3 nos pontos 2 e 3). As linhas verticais pontilhadas indicam a localizagdo dos
picos de fénons e do pico do silicio. A diferenga de analise, além do local no qual foi feita, de cada esta
no tempo de exposi¢gdo do Raman, indicado na imagem, juntamente com o substrato da amostra.

Para esta amostra, em que ha apenas a monocamada de WSe, sobre hBN, foi
novamente analisado e verificado a mesma resposta ao tempo de exposi¢cao por conta
do hBN.

A diferenga entre os picos apresentada no grafico da Figura 3.21 foi igual a 11.3
+0.7 cm~!, indicando que é uma monocamada. Nota-se também que, caso a diferenca
no shift seja causada pelo hBN, a influéncia dele esta diretamente ligada ao MoS; e
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nao ao WSej, pois ndo houve grande influéncia nesta amostra do WSe, sobre hBN.
Ou seja, € um indicio de que o calcogeneto enxofre (S) sofra mais influéncia do que o
Selénio (Se).

3.3.4 Amostra4 - WSe,

Length: 117,77 pm

Figura 3.22: Imagem de microscopia optica com ampliagdo 20x e mapeada da amostra 4 produzida
pelo discente. Os numeros indicam as regides nas quais foram feitas a espectroscopia Raman.

Para a amostra 4 foi feita uma estrutura de WSe, posta diretamente no subs-
trato, como podemos observar no mapeamento da amostra na Figura 3.22, o qual os
numeros indicam as regides em que a espectroscopia Raman foi feita.
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Figura 3.23: Espectros Raman feito na amostra 4. Todos os graficos sdo de analises feitas nas regides
da amostra presente na Figura 3.22 que estéo indicadas na legenda (regidao de monocamada de WSe;
da amostra 4). As linhas verticais pontilhadas indicam a localizagédo dos picos de fénons e do pico do
silicio.

Nela foram verificadas varias regides de monocamadas, como mostrado na Fi-
gura 3.23. Todas as regides nos quais foi feita a espectroscopia Raman nessa amostra
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indicaram que realmente temos uma monocamada de WSe; por apresentarem valores
abaixo de 13 cm~! na diferenca entre os picos.

Diferente das demais, o WSe> mostrou uma menor quantidade tanto de ruido
guanto maior intensidade nos picos, principalmente quando posto diretamente no subs-
trato.

3.3.5 Tabela de picos

Para verificar e comparar os valores, foi elaborada a Tabela 3.1. Nela esta inse-
rida a localizagao dos picos de fénons e a diferenca entre eles de todas as amostras.

Tabela 3.1: Localizagao e diferenga dos picos de fonéns para cada amostra e regiao.

Amostra Fondns (cm™1) Diferenga dos fonéns (cm=1)
e regido Ej, Avg AL+ F 2LA Ag —Ey, | 2LA- (AT +E))
1-1 384.6 +£0.2 | 403.9+0.2 - - 19.3+0.3 -
1-2 384.7+0.4 | 404+0.5 - - 19.3 £ 0.6 -
1-3 383.1+0.5 | 407.2+0.6 | 248.5+0.6 260 + 1 24.1 £0.8 12+1
1-4 382.3+0.4 | 402.8+0.4 - - 20.5+0.6 -
2-1 384.7+0.2 | 404 £0.2 - - 19.3+0.3 -
2-2 384 +1 403.9+0.9 - - 20+1 -
2-3 - - 248.6 £ 0.1 | 260.2+0.5 - 11.6 £ 0.5
2-4 384 +1 403.9+0.9 - - 201 -
2-5 383.3+0.3 | 403.3+0.3 | 248.1+0.7 259 + 2 20+0.4 11+2
3-3 - - 2489+ 0.2 | 260.2+0.7 - 11.3+0.7
4-1 - - 248.4+0.1 | 260.1+£0.4 - 11.7+ 04
4-2 - - 248.6 £ 0.2 | 260.3 +0.5 - 11.7 £ 0.6
4-3 - - 248.7+ 0.2 260 + 0.7 - 11.3+0.7
4-4 - - 248.7 + 0.1 | 260.6 £ 0.3 - 11.9+0.3
4-5 - - 248.4+0.2 | 260.7+0.4 - 12.3+0.5
4-6 - - 248.5+0.1 | 260.3+0.4 - 11.8+04

Podemos concluir pela Tabela 3.1 que para o WSe, ndao houve nenhum valor no
qual apresentasse duvidas sobre termos monocamada, enquanto isso, foram obser-
vadas algumas discrepancias dos valores para o MoS; que esta sobre o hBN. Como
esta influéncia nao foi Unica (em apenas um amostra), mas sim em todas as regides
analisadas de hBN e também pelas monocamadas no substrato da mesma amostra
apresentarem valores de monocamada, pode-se generalizar que realmente ha uma
interferéncia no picos causada pelo hBN.
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Capitulo 4

Acoplamento para guias de onda de Si

Os circuitos foténicos integrados surgiram como uma possibilidade de tanto apri-
morar quanto diminuir o tamanho dos dispositivos. Integrar diretamente no dispositivo
suas partes externas, como a fonte de fotons, possibilita a produgcdo de um unico dis-
positivo ao invés de varios interligados.

Para isso, € necessario verificar a eficiéncia dos dispositivos integrados em re-
lagdo aos nao-integrados para examinar se integrar, por exemplo, a fonte de fétons
diretamente no dispositivo traz melhoras substanciais.

Este trabalho, além de estudar a produgao de heteroestruturas, investigou tam-
bém o comportamento dos dipolos (éxcitons) em relagao a guia de ondas de Si através
de simulagdes computacionais com o objetivo de verificar a eficiéncia do acoplamento
e confinamento dos fotons emitidos pela heteroestrutura.

Desta forma, foram produzidas simulagdes em dois programas para o calculo
do acoplamento para guias de onda de silicio, o COMSOL Multiphysics e o Ansys
LUMERICAL.

A primeira do tipo modal, no caso, uma simulagao FEM (Finite Element Method)
bidimensional na sec¢ao transversal da guia de onda para encontrar e verificar o com-
portamento dos modos guiados para as diferentes guias de ondas de diferentes ta-
manhos a qual foi produzida no software COMSOL Multiphysics (para entender como
diferenciar modos quasi-TE e quasi-TM, ver Apéndice C); e outra simulagao do tipo
FDTD (Finite-difference time-domain method) tridimensional para calcular o acopla-
mento dos foétons associados a heteroestrutura de MoS,-WSe; nos diferentes tipos de
guias de ondas a qual foi produzida no software LUMERICAL. Para entender detalha-
damente sobre esses dois métodos, ver os Apéndices A e B.

Para a simulagdo FEM em busca dos modos efetivos na guia de onda, os indi-
ces de refracdo dos materiais (Si e SiO») utilizados foram retirados dos trabalhos de
Schinke [59] e L. Gao [60]. Como os materiais apresentados na biblioteca do LUME-
RICAL apresentam praticamente os mesmos valores que os das referencias citadas
acima, foram utilizados o Si e o SiO, do proprio LUMERICAL.
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Para o calculo do acoplamento no LUMERICAL foi posto um monitor de trans-
missao na guia de onda a certa distancia do dipolo da heteroestrutura.

Conhecer o Fator de Purcell ajuda a encontrar regides, a partir das simulagdes,
as quais podem apresentar melhores valores de acoplamento, como pode-se observar
no calculo da transmissividade real. Logo, o Fator de Purcell sera calculado com o
objetivo de conhecer as regides com diferentes taxas de emisséo para cada tipo de
guia de onda e em diferentes regides.

Além disso, como a simulagado FDTD exige de uma capacidade computacional
maior por ser tridimensional, foi feito também um estudo de otimizagédo das caracte-
risticas associadas a simulagdo com intuito de obter resultados coerentes com uma
pequena faixa de erro e também com um menor tempo de simulagéo.

Como comentado anteriormente, cada secéo deste capitulo ira discutir o modos
efetivos acoplantes, o Fator de Purcell e 0 acoplamento para dois tipos de guias de
onda: a Ridge e Horizontal Slot. Outras estruturas de guias de onda (Rib, Vertical Slot
e Ridge com espeto) foram simuladas para verificar suas respectivas eficiéncias, os
quais foram postas no Apéndice D.

4.1 Fator de Purcell

Emissores espontaneos ganharam notoriedade por suas diversas aplicagcdes na
nanofotdénica e nanoengenharia [61] como, por exemplo, na produgao de nanolasers
[62] e por apresentar interessantes propriedades opticas em cavidades 6pticas.

Os éxcitons presentes nos DMT s&o emissores espontaneos, ou seja, a emissao
nos DMT ocorrem quando € formado o éxciton pela excitagdo do elétron que vai para
a banda de conducao e volta para o estado fundamental, recombinando o par elétron-
buraco e emitindo um féton.

A principal caracteristica desses emissores € a influencia dos materiais em sua
proximidade que alteram a taxa de transi¢ao optica que, consequentemente, alteram
a taxa de emissao do emissor [63].

Desta forma, esta mudancga na taxa de emissédo pode afetar também o aco-
plamento e confinamento desses fétons emitidos em estruturas foténicas, como em
cavidades opticas e guias de onda.

Consequentemente, para o estudo deste trabalho que tem como foco obser-
var o comportamento do acoplamento dos éxcitons intercamada da heteroestrutura de
MoS,-WSe,, conhecer o comportamento da mudanca da taxa de emissao de acordo
com onde esta o dipolo nos sugerem regides em que o acoplamento possa melhorar.

O Fator de Purcell [64] permite medir esta mudanca na taxa de transicao do
emissor [65—67] e é dado pela razdo entre a poténcia de radiagcao emitida pelo emis-
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sor na proximidade de diferentes materiais pela emitida pelo emissor em um espaco
homogéneo [68], ou seja,

dipolepower(f)

Fp(f) = (4.1)

sourcepower(f)’

No qual dipolepower representa a poténcia da emissédo que sai na simulagéo,
ou seja, a emissao real, sourcepower a poténcia da emissdo associada ao espaco
homogéneo do material em que esta e f a frequéncia de emiss&o.

O Fator de Purcell também pode ser calculado de outras formas, como a partir
do tempo de vida (razdo entre o tempo de vida do dipolo no espago homogéneo pelo
dipolo na cavidade) ou também a partir do fator de qualidade da cavidade Q e a regiao
de volume em que a radiacdo esta ativa V, [62] pela equagao

3
Thomogéneo 3 Q (A
Fp = = = |- 4.2

F Tcavidade 4m? V, (n 42)

Na qual Thomogeneo € O tempo de vida do emissor em um espago infinitamente

homogéneo, Tcavidade € 0 tempo de vida do emissor na cavidade, A € o comprimento
de onda de emisséo e n € o indice de refragdo do material de que a cavidade ¢ feita.

4.2 Calculo do acoplamento

Para o calculo do acoplamento da radiagdo emitida pelo dipolo nas guias de
ondas na simulagao tridimensional FDTD do LUMERICAL sera posto um plano de
transmissao transversal a guia de onda e longe o suficiente do dipolo para que apenas
a radiagao acoplante a guia de onda atravesse o plano de transmiss&o. Este plano de
transmissao nos fornece o fluxo de diferentes componentes, como o campo elétrico, o
campo magnético, do vetor de poynting e também da transmissividade.

No LUMERICAL, a transmissividade é calculada a partir da poténcia de radia-
¢ao emitida pelo emissor em um espag¢o homogéneo e nao pela emissao exposta na
simulagao. A transmissividade calculada no LUMERICAL é dada por [69],

%/monitor Re[P(f)] -dS
sourcepower(f)

T(f) = (4.3)

No qual P é o vetor de poynting e S representa a superficie do monitor.

Levando em conta esta mudanca na taxa de emissédo do Fator de Purcell, ou
seja, relacionando a taxa de emissao do espago homogéneo com a posta na simula-
¢ao, o calculo da transmissividade real que ocorre na simulagao a partir da transmis-
sividade do monitor sera dada por,
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Tout () % monitor Re[P(f)] - d4S % monitor Re[P(f)]- dS sourcepower(f)
real = =

dipolepower(f) ~ sourcepower(f) dipolepower(f)’ (44)
_T¢)
Treal(f) = Fp(f). (4-5)
Logo, o acoplamento sera,
T
B(f) = Treal(f) = %(J;)) (4.6)

O acoplamento também pode ser calculado a partir da taxa de decaimento dos
emissores. Dado um emissor qualquer, o fator de acoplamento da emissdo com a guia
de onda sera a taxa de decaimento do dipolo na guia de onda pela taxa de decaimento
radiativa, ou seja, do decaimento que emite radiacdo em forma de onda eletromagné-
tica. A taxa de decaimento radiativa também € o mesmo que a soma de todo decai-
mento que ocorre No espago, ou seja, a soma da taxa de decaimento no espago livre
na presenga da guia de onda com a taxa de caimento na guia de onda.

Logo, o acoplamento também pode ser calculado pela equacgéo [70]

B T'wg B T'wg
Frag Twg+ Tlivre

4.7)

No qual I'iaq € a taxa de decaimento da radiagao que sofre recombinacao radi-
ativa, I'jjyre a taxa de decaimento no espaco livre na presencga da guia de onda (taxa
relacionada a luz que ele emite para fora da guia de onda, mesmo estando dentro dela)
e I'yg a taxa de decaimento do dipolo na guia de onda em forma de modos guiados.

4.3 Otimizacao

Para otimizagdo das caracteristicas da simulagao, utilizamos a guia de onda
do tipo Ridge como base. Na Figura 4.1 logo abaixo, temos uma ilustracdo do corte
transversal em XY na guia de onda utilizada para otimizar a simulagao.

Como pretendemos realizar varreduras de parametros geométricos, que podem
se tornar muito demoradas pois envolvem repetir a simulagdo FDTD para cada nova
geometria, fizemos uma otimizagao do tamanho do volume de simulagao e do tamanho
da mesh que discretiza o espacgo simulado e da sec¢ao transversal na qual é calculado
0 acoplamento, para que a simulagéo seja executada no menor tempo e com 0 menor
erro possivel dadas as capacidades computacionais disponiveis no laboratério.

Na otimizagao do volume de simulagao em Z (diregao de propagacao) foi pro-
duzida uma simulagdo com volume de 5x5x17 ym com uma guia de onda de 0.3 um



Capitulo 4. Acoplamento para guias de onda de Si 73

Posi¢ao do
dipolo

L —

300 nm

200 nm
SiO
2

Figura 4.1: Imagem ilustrativa do corte transversal em XY da guia de onda do tipo Ridge utilizada para
a otimizagdo da simulagéo. O cinza representa o substrato de silica, o azul a guia de onda de Silicio e
o tridngulo marrom a posi¢éo do dipolo.

de altura e 0.2 um de largura, mesh de 20 nm na regido da guia de onda e mesh auto-
matica da simulag&o na regido mais externa a guia de onda.

Como a simulacdo ndo tem como apresentar um espaco infinito, € necessario
por camadas de absor¢do da radiagdo nas regides mais externas a simulagéo para
evitar sua reflexao na simulagéo e para que nao afete os resultados. Essas camadas
postas para evitar esse tipo de problema se chamam Perfectly Matched Layer (PML)
e na simulacdo de otimizac&o o dipolo esta a uma distancia de 2 ym da PML em no
sentido negativo da direcédo de propagacgao Z.

O dipolo orientado em y na simulagéo (para fora do plano da heteroestrutura e da
guia de onda, para entender melhor ver o capitulo 2) foi posto 10 nm acima da guia de
onda e, para o calculo do acoplamento, foi utilizado um plano de fluxo (plano na secgao
transversal da guia de onda que calcula as propriedades fisicas que atravessam o
plano, como a distribuicdo do campo elétrico e a transmissividade da radiagéo) tem
0.5um de altura e 0.4 ym de largura posto no final da guia de onda no sentido positivo
da diregao de propagacao. Este tamanho adicional referente ao tamanho do plano de
fluxo se da pelo fato da radiagdo também ter acoplamento na parte externa da guia de
onda.

Para investigar o menor tamanho em Z que nao ocorra alteragado no valor da
transmissao calculada, foram feitas simulagbes nas quais o tamanho do espago em Z
€ uma distancia fixa entre o dipolo e a PML de 2 ym, mais a distancia entre o dipolo
e o plano que foi variada e mais outra distancia fixa de 2 um entre o plano de fluxo e
a PML. O aumento da distancia entre o dipolo e o espago de simulagado em Z é igual.
Este aumento foi de 21 para cada simulacéo.

Na Figura 4.2 a esquerda temos o grafico do acoplamento em termos da vari-
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Figura 4.2: Grafico do acoplamento 8 (%) para guias de onda de Silicio pela a distancia entre o dipolo e
o plano de fluxo (a esquerda) e pelo tamanho do espago de simulagdo em Z (a direita). A reta vermelha
representa a localizacido da estabilidade no valor do acoplamento.

acao da distancia entre o dipolo e o plano de fluxo. Nele, observa-se que a partir de
3\ o acoplamento tende para um valor fixo de aproximadamente 12%. A partir de 51
praticamente nao ha diferenca no valor do acoplamento em Z.

No grafico a direita temos o acoplamento em termos do tamanho do espago de
simulagcdao em Z. Segundo o grafico, o tamanho total em que o valor do acoplamento
se torna fixo € de 9.9 ym, o mesmo ponto do 5A no grafico a esquerda. Desta forma,
escolhemos 10 ym como o tamanho do espago de simulagdo em Z.

A mesma simulagao foi elaborada utilizando a otimizacao feita em Z (um unico
plano de fluxo com distancia de 51) para o calculo da otimizagao do tamanho do espago
de simulacdo em X e Y. Desta forma, o espaco de simulagcédo escolhido em Z é de
10 um. Este espaco inclui a disténcia entre o dipolo e o plano de fluxo, a disténcia
entre o dipolo e a PML e a distancia entre o plano de fluxo e a PML. Foram variados o
tamanho da simulagdo em X e Y entre 3 a 10 um.

Na Figura 4.3 temos os resultados das simulacgdes referente a otimizagao do es-
paco em X e Y. Observa-se que para todos os tamanhos investigados nao ha influén-
cia direta no valor do acoplamento, desta forma, na simulagao principal sera utilizado
o menor tamanho (3 ym) para X eY.

A simulagao para a otimizagao da mesh utilizou os resultados anteriores (espago
de simulagao 3x3x10 uym). Nela variou-se o tamanho da mesh da simulagao em todas
as trés dimensdes igualmente. Foram feitas duas variagdes, a primeira de entre 0.005
e 0.1 um com intervalos 0.005 um e a segunda de 0.004 a 0.02 ym com intervalos de
0.002 um.

No caso da otimizagao da mesh busca-se uma que apresente um resultado co-
erente e com tempo de simulacio intermediario. Mesh com tamanhos extremamente
pequenos (menor do que 0.02 ym) demoram muito, por mais que o espacgo de simula-
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Figura 4.3: Grafico do acoplamento (%) para guias de onda de Silicio pela variagdo do espaco de
simulagcao em X (a esquerda) e Y (a direita). A reta vermelha representa a localizagédo da estabilidade
no valor do acoplamento.

cao esteja pequeno o suficiente.
Na Figura 4.4 esta o Grafico do acoplamento referente ao tamanho da mesh. Em
a) esta o resultado de ambas as variagdes feitas e em b) apenas a segunda. Observa-

se que a partir de 0.035 ym, o valor do acoplamento tem uma variagdo menor do que
1%.
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Figura 4.4: Grafico do acoplamento g (%) para guias de onda de Silicio pela variagédo do tamanho da
mesh. Em a) variou-se a mesh entre 0.005 e 0.1 ym com intervalos 0.005um e em b) entre 0.004 e
0.02 ym com intervalos 0.002 um. Em a) também estéo contidos os resultados de b). A reta vermelha
representa a mesh com melhor acoplamento, a reta azul a mesh com melhor acoplamento e tempo de
simulagado e a reta cinza a diferenga de acoplamento entre elas.

Observando b), nota-se que a partir de 0.005 um ha uma estabilizagdo no valor
do acoplamento da mesh em aproximadamente 12.68%. Contudo, o tempo de simula-
¢ao para essas meshs é inviavel. Logo, para a simulagao principal foi escolhida a mesh
com 0.02 um de tamanho que apresenta um erro menor que 1% referente a melhor
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mesh.

A nao-linearidade do valor do acoplamento em termos do tamanho da mesh,
como pode ser observado nos pontos entre 0.04 e 0.02 um deve se dar por causa
da regido de contorno entre a guia de onda e o dipolo. Como a mesh esta um pouco
maior mas praticamente do tamanho do espaco entre eles (0.01 ym), em alguns casos
a simulagéo no contorno reconhece o dipolo dentro da guia de onda e em outro fora
dela.

Como a simulagao principal tem variacao na localizacao do dipolo, foi escolhida
a menor mesh (0.02 ym) ao invés de meshs maiores para otimizar o tempo no intervalo
de erro de 1%.

E, por fim, para otimizar o plano de fluxo que calcula a transmissao, foi produzida
a mesma simulacao com todas as condi¢gdes anteriormente calculada nas simulacdes
de otimizac&o (espaco de simulagdo 3x3x10 um, mesh 20 nm). Nela foi variado o
tamanho do plano de fluxo em X e Y igualmente desde o menor tamanho (altura da
guia de onda 0.3 ym) até 1.2 uym.
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Figura 4.5: Grafico do acoplamento g (%) para guias de onda de Silicio pela variagédo do tamanho do
plano de fluxo em x e y. A reta vermelha representa a estabilizagdo do acoplamento da guia de onda.
O pequeno aumento logo apds é referente a radiagdo nao-acoplante.

A Figura 4.5 apresenta o Grafico do acoplamento pelo tamanho do plano de
fluxo. Observa-se que em aproximadamente 0.7 um o valor do acoplamento comeca
a estabilizar. Desta forma, entre 0.3 e 0.7 ym conclui-se que temos valores referentes
a radiagao acoplada na parte externa da guia de onda. Apos 0.7 um, o acoplamento
continua aumentando razoavelmente. Este pequeno aumento constante se da por
radiagao externa a guia de onda.

Para a simulagao principal, considerando o resultado mostrado, utilizamos o
plano de fluxo com tamanho igual a 0.8 ym até 1.2 um de largura com aumento de
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0.1 ym para cada passo de largura da guia de onda e 0.8 ym de altura até 1.05 um com
passo de acordo com a quantidade de pontos utilizados na simulacido. Este resultado
leva em conta que, segundo o grafico 4.5 a regido externa a guia de onda de até
aproximadamente 0.4 pm recolhe a radiagdo acoplada na parte externa da guia de
onda.

4.4 Ridge

A guia de onda Ridge apresenta estrutura retangular posta diretamente no subs-
trato, como mostrado na Figura 4.6 a) que apresenta a ilustracdo da guia de onda si-
mulada em trés dimensdes, no qual Z € a diregdo de propagacgao. A regido em azul
apresenta a guia de onda de silicio do tipo Ridge e em cinza o substrato de silica.

a) b) Posi¢ao do
dipolo

Altura

Largura

tura SiO
2

SiO2 Largura

Figura 4.6: Imagem ilustrativa da guia de onda em a) trés dimensdes e do b) corte transversal em XY
da guia de onda do tipo Ridge utilizada na simulagao para o calculo do acoplamento. A regido em azul
representa a guia de onda de silicio e em cinza o substrato de silica. Os tridngulos coloridos representam
as diferentes posigdes do dipolo simuladas.

A Figura 4.6 do corte transversal a guia de onda apresenta os diversos parame-
tros a serem variados na simulagéo. Os tridngulos indicam as diferentes localiza¢des
nas quais foram simuladas as posi¢des do dipolo, respectivamente, de baixo para cima,
embaixo da guia de onda, em 1/4 da guia de onda, em 1/2 da guia de onda, em 3/4 da
guia de onda, em cima da guia de onda e 20 nm acima da guia de onda.

O dipolo, como comentando anteriormente, se refere aos éxcitons presentes na
heteroestrutura de MoS,-WSe, que emitem com pico proximo a 1180 nm, comprimento
de onda de emisséo utilizado para o dipolo nas simulacdes.

Primeiramente, com intuito de encontrar valores de largura e altura da guia de
onda que acoplem os modos, principalmente os fundamentais, foram feitas simulagdes
utilizando o COMSOL Multiphysics para varrer os modos efetivos, separadamente,
para variagoes na largura e altura da guia de onda Ridge.
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Figura 4.7: Grafico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Ridge de Silicio pela variagéo
da altura da guia de onda com largura fixa de 200 nm. As curvas que apresentam pontos em tons de
vermelho representam os modos quasi-TM e os em tons de azul representam os modos quasi-TE.

Para a variagcado na altura, foram feitas simulagbes com variacédo entre 200 e
600 nm com 10 nm de passo e largura fixa de 200 nm. Na Figura 4.7 temos o grafico
da varredura feita na altura da guia de onda. Nele, observa-se que foram encontrados
quatro modos diferentes.

Em toda varredura os dois primeiros modos apareceram, logo, a guia de onda
apresentara apenas o modo fundamental para valores menores que 200 nm. No inter-
valo entre 200 e 400 nm apenas os dois primeiros modos acoplam e a partir de 400 nm
surgem novos modos.

Modo quasi-TE

n=204

L

X

Figura 4.8: Corte transversal em XY a) da distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
x do campo elétrico do modo fundamental quasi-TE de indice efetivo 2.04 na guia de onda Ridge de
Silicio com 200 nm de largura e 600 nm de altura.

Analisando os modos fundamentais da guia de onda, nas Figuras 4.8 a) e b), res-
pectivamente, temos o corte transversal da distribuicdo da norma e da componente x
do campo elétrico para o modo fundamental quasi-TE. Em b), como podemos observar
pela descontinuidade nas bordas laterais da guia de onda, a componente x do campo
elétrico apresenta uma polarizagao horizontal, que, consequentemente o caracteriza
um modo quasi-TE. Este modo apresenta um bom confinamento por apresenta uma
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menor area de concentragdo do modo, contudo, grande parte da radiagao se acopla
na parte externa da guia de onda, o que resulta em um possivel menor acoplamento
da radiagao para guias de onda mais altas.

Na Figura 4.9 a) temos o outro modo fundamental que acopla nesta guia de
onda. Observando a Figura 4.9, pode-se concluir que este outro modo fundamental é
um modo quasi-TM observando a descontinuidade da componente y do campo elétrico
na parte superior e inferior a guia de onda e seu alongamento na vertical, indicando a
polarizagao vertical desta componente.

Modo quasi-TM

n=283

L

X

Figura 4.9: Corte transversal em XY a) da distribuigdo da norma do campo elétrico e b) da componente
y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 2.83 na guia de onda Ridge de
Silicio com 200 nm de largura e 600 nm de altura.

Para a variagao na largura, foram feitas simulagdes com variagao entre 200 e
600 nm com 10 nm nm de passo e altura fixa de 250 nm. Na Figura 4.10 temos o grafico
da varredura feita na largura da guia de onda. Nele, observa-se que foram encontrados
seis modos diferentes. Entre 200 e 300 nm, a guia de onda apresenta apenas os dois
modos mais fundamentais e a partir de 300 nm comegam a surgir novos modos de
maior ordem.
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Figura 4.10: Grafico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Ridge de Silicio pela variagéo

da largura da guia de onda com altura fixa de 250 nm. As curvas que apresentam pontos em tons de
vermelho representam os modos quasi-TM e os em tons de azul representam os modos quasi-TE.
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Diferentemente da variagdo na altura, a variagéo na largura da guia de onda é
mais suscetivel ao surgimento de novos modos, ou seja, os modos com polarizagao
horizontal no campo elétrico (quasi-TE) surgem com menores variagdes de largura do
qgue os com polarizagao vertical (quasi-TM) para variagées na altura.

Observando o comportamento da norma do campo elétrico dos modos nas Fi-
guras 4.11 a) e 4.12 a), temos também os mesmos modos fundamentais da varredura
para a altura, contudo, seu comportamento e indice efetivo mudam por ser uma guia
de onda com largura bem maior que a altura. Na Figura 4.11, como podemos observar
em b), este modo é quasi-TE por apresentar a componente x do campo elétrico com
polarizagdo na horizontal.

Modo quasi-TE

n=298

Figura 4.11: Corte transversal em XY da a) da distribuigdo da norma do campo elétrico e b) da compo-
nente x do campo elétrico do modo fundamental quasi-TE de indice efetivo 2.98 na guia de onda Ridge
de Silicio com 600 nm de largura e 250 nm de altura.

Enquanto isso, na Figura 4.12, temos o modo fundamental quasi-TM da guia
de onda, justamente pela descontinuidade apresentada na componente y do campo
elétrico na parte superior e inferior a guia de onda.

Em comparagédo ao comportamento dos modos fundamentais em relagéo a va-
riacdo da altura e largura, nota-se que o modo com polarizagao vertical no campo
elétrico se guia melhor dentro da guia de onda na variagéo da largura do que o modo
com polarizacao horizontal na variagao da altura.

Esta relacédo do surgimento dos modos na variagdo da largura e também do
confinamento na parte interna da guia de onda que se apresentam melhores nesta
variagao implica a possibilidade de um bom acoplamento da radiacdo para dipolos
gue nao sejam normais a superficie da guia de onda, ou seja, em X e Z.

Como os éxcitons intercamada da heteroestrutura sdo normais a superficie, ou
seja, em Y, esta relagao ndo se aplica, contudo, ressalta-se a possibilidade de bons
acoplamento para éxcitons intracamada, que apresentam dipolos que ndao sdo normais
a superficie.

Dadas as relagbes entre os modos e a variagao da altura e largura da guia de
onda, para a simulagdo FDTD para o calculo do acoplamento da radiagao a guia de
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Modo quasi-TM

n=2.63

Figura 4.12: Corte transversal em XY da a) da distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da compo-
nente y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 2.63 na guia de onda Ridge
de Silicio com 600 nm de largura e 250 nm de altura.

onda selecionamos o intervalo entre 250 e 500 nm para a variagao da altura com um
passo de 50 nm e para variagao da largura, que esta melhor relacionada a acoplamento
de dipolos ndo normais a guia de onda, foi selecionado o intervalo de 200 a 600 nm
com passo de 100nm. Desta forma, foram feitas cinco simulagdes principais, para
cada largura, varrendo a altura da guia de onda.

Com intuito de determinar as regides de proximidade do dipolo com maior in-
fluéncia dos materiais, foi calculado o Fator de Purcell para diferentes posicdes do
dipolo na guia de onda. Para isto, foi utilizada exatamente a mesma guia de onda da
otimizagao com os parametros de otimizagao encontrados (300 nm de altura e 200 nm
de largura).

O dipolo foi posto desde a base, localizada em zero, até a 50 nm acima da guia
de onda, em 0.35 um, de altura com passo de 10 nm. Esta mudanca na taxa de transi-
¢ao que proporciona uma mudanca na taxa de emisséo influencia diretamente no va-
lor do acoplamento, como apresentado na equacéo 4.6. O aumento ou diminui¢ao no
Fator de Purcell ndo necessariamente determina que teremos um bom acoplamento,
contudo, nos da informagao das regides propicias a isto.

Quando o Fator de Purcell é igual a um, temos que ndo houve mudangas na
taxa de emisséo do emissor. Quando F, > 1, implica que houve um aumento na taxa
de emissao do emissor e se F, < 1 implica que houve uma diminuigdo no mesmo.

Segundo o grafico do Fator de Purcell pela variagdo da localizagdo do dipolo
apresentado na Figura 4.13 a regido interna a guia de onda apresenta uma diminuigéo
na taxa de emissao e parte superior externa e proxima a guia de onda um grande
aumento na taxa de emissao. A parte central da guia de onda é distante o suficiente
das bordas para que o Fator de Purcell seja praticamente um, o que implica que dipolos
centralizados na guia de onda Ridge, dados os parametros utilizados, ndo afetam na
taxa de emissao do dipolo.

Quando o dipolo € posto dentro da guia de onda é perceptivel que o acoplamento
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Figura 4.13: Grafico do Fator de Purcell para a guia de onda do tipo Ridge de Silicio, com 300 nm
de altura e 200 nm de largura, pela variagdo na localizagdo em y do dipolo. As linhas em vermelho
representam as regides de contorno na vertical da guia de onda, ou seja, a parte inferior e superior,
respectivamente.

deve melhorar em relagéo a parte externa. Contudo, em que parte interna da guia de
onda o acoplamento tende a melhorar? Segundo a equagao 4.6 a reducao na taxa
de emisséo implica que havera um aumento no acoplamento caso a transmissividade
nao mude, contudo, a transmissividade diminui quanto mais proximo a parte externa
da guia de onda, ou seja, o centro seria a melhor regiao.

Para verificar estas afirmagdes, além do estudo em relacéo a variagao da altura
e largura da guia de onda para observar o acoplamento, também foi posto o dipolo
em diferentes posi¢des para que saibamos a regidao de melhor acoplamento. Logo, o
dipolo na simulagao FDTD foi posto embaixo, em um quarto, no meio, em trés quartos,
em cima e 20 nm acima da guia de onda.

Desta forma, a simulagdo FDTD da guia de onda Ridge foi produzida utilizando
os parametros de otimizacdo que sdo: espaco de simulagdo 3x3x10 um, mesh de
20 nm e plano de fluxo com largura e altura com tamanho da guia de onda mais 0.4 pm.

Como dito anteriormente, foram feitas cinco simulag¢des principais, cada para
determinada largura da guia de onda no qual variou-se a altura e a localizagado do
dipolo na guia de onda. Na Figura 4.14 temos os graficos em mapa de cores para
diferentes larguras do acoplamento em relagao a altura da guia de onda para as dife-
rentes localizagdes do dipolo. O valor do acoplamento mostrado nos graficos levam
em consideragao a propagacéo em ambas as diregdes.

Segundo os graficos e como previsto, 0 acoplamento tende a ser maior para os
dipolos dentro da guia de onda, além disso, o acoplamento para dipolos externos ou
nas bordas da guia de onda apresentam pouca variagao no valor do acoplamento em
referéncia aos dipolos internos.
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Figura 4.14: Mapa de cores do acoplamento 8 (%) para guias de onda Ridge de Silicio para diferentes
larguras, alturas e posi¢des do dipolo. O y representa a localizagéo do dipolo e o h a altura da guia de
onda.

Para os dipolos internos a guia de onda, nota-se que para larguras de 400 e
500 nm houve um grande decaimento no valor do acoplamento enquanto em 600 nm
o valor do acoplamento volta a ser maior, principalmente para o dipolo no meio da guia
de onda, assim como estava para larguras de 200 e 300 nm.

As simulagdes para guia de onda de silicio do tipo Ridge deixam claro que
quando posto o dipolo na parte interna da guia de onda, principalmente no meio, quase
toda radiagao é acoplante, principalmente para menores valores de largura.

4.5 Horizontal Slot

A guia de onda do tipo Horizontal Slot apresenta duas estruturas retangulares
iguais na horizontal com uma outra estrutura retangular intermediaria entre elas na
diregdo horizontal e de material diferente. Na Figura 4.15 a) esta a ilustragdo tridimen-
sional desta guia de onda a qual z € a diregao de propagacao.

A regidao em azul representa as duas estruturas retangulares e o Slot € a regiao
cinza (silica) que juntos formam a guia de onda. O cinza representa a silica, tanto no
substrato quanto na Slot.

Como podemos observar na Figura 4.15 b), a guia de onda Horizontal Slot é
semelhante a Vertical Slot, contudo, a sua slot esta direcionada na horizontal. Neste
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Figura 4.15: Imagem ilustrativa da guia de onda em a) trés dimensdes e do b) corte transversal em XY
da guia de onda do tipo Horizontal Slot utilizada na simulagédo para o calculo do acoplamento. A regido
em azul representa a guia de onda de silicio e em cinza o substrato e também a slot da guia de onda
feitos de silica. O tridngulo colorido representa a posi¢éo do dipolo simulada.

caso, como o slot ndo tem como ser feito de ar, é necessario encapsular a hetero-
estrutura em outro material para que possa ser feito o slot. Neste caso o material
utilizado € o mesmo do substrato, a silica, o intuito é utilizar a silica para encapsular a
heteroestrutura, ou seja, o dipolo estara localizado no centro da slof.

Na simulacdo FEM bidimensional para solugées modais feita no COMSOL Mul-
tiphysics, analogamente as demais simulagdes, variou-se a altura e a largura da guia
de onda com intuito de verificar as regides de modos guiados para que possamos
encontrar um bom intervalo para o calculo do acoplamento.
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Figura 4.16: Grafico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Horizontal Slot de Silicio
pela variagao da altura da guia de onda com largura fixa de 200 nm e Slot com altura fixa de 50 nm. As
curvas que apresentam pontos em tons de vermelho representam os modos quasi-TM e os em tons de
azul representam os modos quasi-TE.

Para a variagao da altura, fixamos a largura da guia de onda em 200nm e o
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tamanho da slot em 50 nm e variamos a altura entre 300 nm e 600 nm com passos de
10 nm. Esta diminuic&o no intervalo de altura em comparagao com a simulagdo modal
para as demais guias de onda se da pelo fato de que para valores menores do que
300 nm os modos nao surgiram. O valor da altura da guia de onda nas simulagbes
representam o valor total, neste caso, incluindo o tamanho dos retangulos de silicio e
o da slot.

Como mostrado na Figura 4.16, foram encontrados trés modos guiados na var-
redura da altura, dos quais dois sdo quasi-TM e um quasi-TE. Observa-se que de
300 nm até 450 nm de altura a guia de onda apresenta apenas dois modos guiados,
um quasi-TM e outro quasi-TE. Pelo aumento estar na altura da guia de onda, os mo-
dos quasi-TM crescem mais rapidamente do que os modos quasi-TE, justamente pelo
aumento da guia de onda na diregao de polarizagdo do campo elétrico que favorece o
crescimento dos modos quasi-TM. A partir de 450 nm acontece o surgimento de mais
um modo quasi-TM.

O primeiro modo fundamental encontrado foi o de indice efetivo 1.84, como mos-
trado na Figura 4.17 a). Ao analisar a distribuicdo da componente x do campo elétrico
na Figura 4.17 b), observa-se que temos um modo quasi-TE, ou seja, com polariza-
¢ao horizontal, dada a descontinuidade do campo elétrico na bordas laterais a guia de
onda.

a)

Modo quasi-TE

50nm ¢
n=184

L.

X

Figura 4.17: Corte transversal em XY da a) distribuigdo da norma do campo elétrico e b) da componente
x do campo elétrico do modo fundamental quasi-TE de indice efetivo 1.84 na guia de onda Horizontal
Slot de Silicio com 600 nm de altura e 200 nm de largura.

O préximo modo fundamental encontrado esta guiado na slot da guia de onda,
0 que proporciona um maior confinamento e consequentemente um acoplamento me-
Ihor, como mostrado na Figura 4.18 a). Além disso, ao analisar a distribuicdo da com-
ponente y do campo elétrico na Figura 4.18 b), nota-se que temos um modo funda-
mental quasi-TM.

Logo, analisando o grafico dos modos na Figura 4.16, o surgimento de modos
altamente confinados, ou seja, confinados na slot, surgem independente do valor da
altura, dado o intervalo simulado.

Para a variagéo na largura, fixamos a altura em 300 nm e o tamanho da slot em
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Figura 4.18: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 2.37 na guia de onda Horizontal
Slot de Silicio com 600 nm de altura e 200 nm de largura.

50 nm e variamos a largura entre 200 nm e 600 nm com passos de 10 nm. O valor da
altura, assim como para a varredura para a altura, representa o valor total da altura da
guia de onda, incluindo os retangulos de silicio e a slot.
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Figura 4.19: Grafico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Horizontal Slot de Silicio
pela variagao da largura da guia de onda com altura fixa de 300 nm e S/ot com altura fixa de 50 nm. As

curvas que apresentam pontos em tons de vermelho representam os modos quasi-TM e os em tons de
azul representam os modos quasi-TE.

Segundo o grafico apresentado na Figura 4.19 do indice efetivo pela variagéo
na largura da guia de onda observamos que, no intervalo de variagao, surgiram cinco
modos, trés deles quasi-TE e dois deles quasi-TM. Entre 200 nm e 340 nm observa-se
que a guia de onda apresenta apenas dois modos guiados, sendo um quasi-TE e outro
quasi-TM. Em 350 nm e 430 nm surgem outros dois modos quasi-TE e em 570 nm um
modo quasi-TM.

Para a variagao na largura foram encontrados dois modos fundamentais, um
que confina na guia de onda, na Figura 4.20 a), e outro que confina na slot, como
mostrado na Figura 4.21 a).
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Figura 4.20: Corte transversal em XY da a) distribuigdo da norma do campo elétrico e b) da componente
x do campo elétrico do modo fundamental quasi-TE de indice efetivo 2.75 na guia de onda Horizontal
Slot de Silicio com 300 nm de altura e 600 nm de largura.

O modo fundamental quasi-TE mostrado na Figura 4.20 a), como podemos ga-
rantir ao analisar a Figura 4.20 b) da distribuicdo da componente x do campo elétrico,
se confina na guia de onda. O modo fundamental quasi-TM, mostrado na Figura 4.21
a), esta confinado na slot da guia de onda, proporcionando um maior confinamento e
consequentemente também um maior acoplamento.

O surgimento desse modo quasi-TM que confina na slot tanto para a variagéo
na altura quanto na largura, mesmo com, respectivamente, largura e altura proporcio-
nalmente menores, possibilita uma ampla variedade de guias de onda, com diferentes
alturas e larguras, que conseguem confinar e também apresentar um alto acoplamento.

600 nm

50nm S am |

Modo quasi-TM

n=1.95

Figura 4.21: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 1.95 na guia de onda Horizontal
Slot de Silicio com 300 nm de altura e 600 nm de largura.

Para verificar o comportamento da taxa de emissédo nas regides de contorno,
foi produzida uma simulacdo FDTD tridimensional também que varreu a posicdo do
dipolo na guia de onda verticalmente. Para isto, utilizamos uma guia de onda com
largura de 200 nm, altura de 300 nm e slot de 50 nm. Este valor de altura da guia de
onda contempla todas as componentes, tanto os retangulos de silicio quanto a slot.

Diferentemente da guia de onda Vertical Slot (Apéndice D), na horizontal slot
temos varias regides de contorno que influenciam diretamente no valor do Fator de
Purcell. Enquanto as mudangas do Fator de Purcell para a Vertical Slot estava di-
retamente ligada aos contornos com os materiais na horizontal, para a guia de onda
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Horizontal Slot a influéncia da proximidade dos materiais esta na dire¢gao de variagao.

Fator de Purcell para Horizontal Slot
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Figura 4.22: Grafico do Fator de Purcell para a guia de onda do tipo Horizontal Slot de Silicio pela
variagdo na localizagdo em y do dipolo. As linhas em vermelho representam as regiées de contorno
na vertical da guia de onda, ou seja, a parte inferior da guia de onda, a parte inferior do Slot, a parte
superior do Slot e a parte superior da guia de onda, respectivamente.

Segundo o grafico mostrado na Figura 4.22, observamos que a taxa de emisséo
do dipolo tem uma reducgéao drastica ao ser posto no silicio, com valores do Fator de
Purcell proximos a zero. Na regido da silica na qual esta o slot, observa-se um enorme
pico no Fator de Purcell, ou seja, um aumento drastico na taxa de emisséo do dipolo.
Na regido superior a guia de onda, ocorre o esperado, assim como para as demais
simulagdes um aumento drastico na taxa de emissao do dipolo.

Para o calculo do acoplamento, foi produzida uma simulacdo FDTD tridimensi-
onal na qual variou-se a largura da guia de onda entre 200 nm e 600 nm com passos
de 100 nm e a altura entre 250 nm e 500 nm com passos de 10 nm. O dipolo fica loca-
lizado exatamente no meio da slot, consequentemente, estd também no meio da guia
de onda.

Com intuito de verificar também a influéncia da slot, foram simuladas também
para duas slots diferentes, uma de 50 nm e outra de 100 nm. Como podemos observar
na Figura 4.23, que apresenta os valores do acoplamento dados os parametros co-
mentados para diferentes valores de altura e largura, determinadas geometrias apre-
sentam resultados 6timos, com acoplamento de 90% da radiagao para ambas dire¢des
de propagacao.

Para larguras menores, o acoplamento tende a ser maior com guias de onda que
apresentam maiores valores de altura e bem menor para baixos valores de altura. Com
400 nm de largura o grande valor no acoplamento ainda continua, contudo, comega
a decair e apresenta valor maximo proximo a 80%. Em 500 nm de largura surge a
tendéncia de acoplamento préximo a 50% com mudanga apenas no comego, o qual é
alto ou baixo, dependendo do tamanho da slot.

Em 600 nm o comportamento do valor do acoplamento se estabiliza proximo a
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Figura 4.23: Mapa de cores do acoplamento § (%) para guias de onda Horizontal Slot de Silicio para
diferentes larguras, alturas e tamanhos da slot.

40%, com uma leve queda no comego e um grande aumento no valor do acoplamento
chegando a 80% para a slot de 50 nm.

Quanto ao comportamento relacionado ao tamanho da slot, observamos que,
no geral, a slot de 50 nm apresentou valores melhores do que a de 100 nm, ou seja,
pequenas slots tendem a apresentar resultados melhores.

Para valores menores na largura de 200 nm e 300 nm, a slot de 50 nm em todos
0s momentos apresentou resultados melhores do que a de 100 nm. Contudo, para os
demais valores de larguras que s&o maiores, o valor do melhor acoplamento oscila
entre as slots.

Os melhores valores de acoplamentos se apresentarem para menores valores
de larguras podem ser explicados, como comentado e mostrado anteriormente no perfil
dos modos guiados, pelo alto confinamento. Contudo, a guia de onda deve ser grande
o suficiente em relacao a altura para que o modo possa se confinar na slot.

No geral, o acoplamento para a guia de onda Horizontal Slot apresentou altos
valores de acoplamento da radiagdo para diversos tamanhos, tanto de altura e largura,
com excegao para slots grandes com baixos valores de altura e largura.
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4.6 Vantagens e desvantagens para cada guia de onda

Como forma de sintetizar e condensar as informagdes das simulagdes de aco-
plamento do trabalho, foi produzida a Tabela 4.1 com os valores do maior e menor
acoplamento, vantagens e desvantagens para cada guia de onda.

Tabela 4.1: Tabela com analise sintetizada sobre o acoplamento e as vantagens e desvantagens de

cada guia de onda.

Ridge Rib Vertical Slot Horizontal Ridge com
Slot espeto
95% dentro, 32,8% para
Maximo de 60% fora e 94,3% dentro | 53,3% para 90,3% para espeto com
acoplamento 73,4% e 40,2% fora. | slot=50nm. | slot=50nm. altura =
embaixo. 20nm.
(0] 0,
- 35% dentroe | 4 5ao, 11,2% para | 0,2% para 1% para
Minimo de 12,5% fora e o "~ — espeto com
o dentro e 2% slot = slot = _
acoplamento 21% altura =
: fora. 100 nm. 100 nm.
embaixo. 150 nm.
1>Fp<2
= P> Fp~0na
na parte regiao de Fp <1
Fp <1 Fp < 1 inferior, g X P
silicio, dentro,
dentro, dentro, Fp=2no
; 8>Fp <13 Fr=1no
Fator de Fp=1no Fp=1no meio, ,
. . na slot, meio e
Purcell meio e meio e 05>Fp<?2
Fp>12no 2>Fp<4
Fp>5em Fp>5em na parte . n
. . : meio e na regido do
cima. cima. superior e Fo = 5 em espeto
Fp>25em P peto.
. cima.
cima.
A'tosa’:'ores Possibilidade
da criacdo de
Altos valores acoplamento
Valores . pontos
Altos valores de 1 para guias de s
médios no quanticos
de acoplamento onda com .
. acoplamento . com defeitos
Vantagens acoplamento | para diversos . baixa largura
. para dipolos e bom
para diversos tamanhos . e altura
. em cima da acoplamento
tamanhos. com rib de . grande e .
guia de onda. para dipolos
50 nm. processo de .
produgdo fora da guia
X de onda.
razoavel.
Processo de
r X-
produgdo e Os modos
Processo de | tremamente : ~
~ guiados néo Pequenos
produgao ex- complexo
apresentam valores no Pequenos
tremamente | para hetero-
campo acoplamento valores no
complexo estrutura ey .
Desvantagens elétrico na para guias de | acoplamento
para dentro da
. mesma ondas com | para espetos
heteroestrura | guia de onda L .
. direcdo do baixas altos.
dentro da e baixo .
. dipolo na he- alturas.
guia de onda. | acoplamento
. teroestrutura.
para ribs
altas.
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Os resultados e analises referentes as demais guias de onda que nao estao
apresentadas aqui, que neste caso sao a Rib, Horizontal Slot e Ridge com espeto,
estdo presentes no Apéndice D.
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Capitulo 5

Consideracoes finais e perspectivas

As amostras de heteroestruturas de MoS,-WSe, produzidas neste trabalho mos-
traram, em parte, que suas camadas sao realmente monocamadas, com ressalva para
o0 MoS; da amostra 1. Contudo, € necessario conduzir um estudo detalhado da influ-
encia do hBN nos picos de fénons para diferentes calcogenetos nos DMTs.

O fato da mesma monocamada de MoS, da amostra 1 ao ser verificada dire-
tamente no substrato e sobre o hBN na heteroestrutura apresentar uma grande di-
vergéncia em seus valores, o qual no substrato se garante uma monocamada e na
heteroestrutura sobre o hBN, demonstra uma possivel influencia tanto do hBN quanto
do WSe; sobre os fonons do MoS,, dado que pela microscopia optica nao foi obser-
vada nenhuma dobragem. Caso eles nao influenciem, a rugosidade do MoS; pode ser
também um dos motivos do desvio do pico Ay,.

Com o sucesso na produgao das heteroestruturas, as perspectivas futuras sao
de integra-las diretamente em dispositivos fotdnicos como fonte de fétons unicos, como,
por exemplo, em circuitos fotonicos para a producao de qubits.

O acoplamento das respectivas heteroestruturas em guias de ondas de Silicio,
claramente mostrou-se efetiva, principalmente quando integrada dentro das guias de
onda.

O alto valor do acoplamento que chegam a mais de 90%, principalmente para
as guias de onda Ridge e Horizontal Slot, demonstra a alta efetividade de integra-los
diretamente no dispositivos, evitando perdas e produzindo dispositivos com integragao
de fétons mais frequentes.

Contudo, como uma guia de onda de silicio cristalino ndo ha como crescer, pbr
a heteroestrutura dentro da guia de onda exige o processo de empilhamento das res-
pectivas metade das guias de onda, ou seja, um processo extremamente dificil.

Para materiais que podem ser crescidos, como o Nitreto de Silicio, a integragao
de fotons unicos dentro da guia de onda torna-se possivel, no qual espera-se também
altos valores de acoplamento, ja que, como observou-se no Silicio, colocar a fonte
dentro da guia de onda oferece um acoplamento quase total da radiagao.
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Apéndice A
Finite element method

O Finite element method usa um sistema complexo de pontos interligados cha-
mados nodes que produzem varias grades, chamadas de mesh. A mesh é programada
para conter as informacgdes e propriedades da estrutura do material [71]. Assim como
mostrado na Figura A.1, as meshs, juntamente com os nodes, criam uma rede de ve-
tores que carregam as informagdes das propriedades para o objeto, criando varios
elementos.

[~ " 9
Mesh
Nodes
\
Cor / ,
po ® ® a/, Elementos

/

"} L )

Figura A.1: Figura ilustrativa de um corpo construido através de FEM.

Dado um determinado corpo com determinada geometria, a analise de elemento
finito divide este corpo em uma colegao discreta de varios elementos. Esses elementos
estdo juntos através dos nés (nodes) e esta colegado de nodes com estes elementos
finitos sdo a mesh.

Esta analise de elementos finitos normalmente seguem os seguintes passos
[71]:

* Discretizag&o ou subdivisdo do dominio do corpo de interesse;
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» Selecionar as fungdes de interpolagao para fornecer uma aproximacgao da solu-
cao desconhecida dentro de um elemento;

* Formular um sistema de equacéao;

» Solucéao do sistema de equacao.

Para formular um sistema de equacao, esses sao os dois métodos comumente
utilizados: o método variacional e o método de residuos ponderados (método de Ga-
lerkin).

No método variacional a fungdo de onda nao é resolvida diretamente, a regido
de analise é dividida em varios elementos e o principio variacional é aplicado a soma
dos funcionais discretizados para todos os elementos.

Analisando uma dada regiao Q) cercada por um contorno I' e sendo 71 0 vetor
normal que sai do contorno I e 1 a fung&o de onda escalar para um dado indice efetivo
neff, a equacao de onda sera

i’y Iy
ot ki(er —n2e )y = 0. (A.1)

Multiplicando a equacao por uma variagao 61 e integrando na regido I',

>y Py 2 2
//Q(SIP (W + a—y2) + //vg;éllbko(é'r — neff)gb = 0.
A partir de manipulagdes matematicas, obtém-se
W\ (N e o
JLAGE) + (5] e -

i Mol
5|/r¢8xdy+/r¢aydxl_o. (A.2)

Sendo I um funcional que depende de 1) dada por

V2 (dw)?
A e

Y Y

A partir da equacéo A.2, observa-se que para | temos que,

52
2

51 =0. (A.4)
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Portanto, solucionar a equagao de onda A.1 é equivalente a definicdo da vari-
acao do funcional I obtido ser nula. Para poder aplicar o método variacional ao FEM
basta tomar que a regido esta dividida em elementos e que agora, o funcional I é
escrito em termos da soma de todos os funcionais I, referente a cada elemento, ou
seja,

[= Z L, (A.5)

a qual,

o1 = Z 51, = 0. (A.6)
e

Analogamente, expandindo a fungédo de onda, temos que,

Me
o= > Nithei = [N {0}, (A7)
i=1

No qual [N,] a fungado de base do elemento ¢, M, o numero de nodes no ele-
mento e e T € a transposta da matriz. A partir de operagdes matematicas e desta base,
podemos escrever que o funcional I, sera dado por

_1 2140) o
fe= 5100 (Ad - RIBD - [ (0]

A qual [A.] e [B.] séo as matrizes e A a quantidade, respectivamente,

_ I[N]9[N]" = I[N.]I[N.]"
_ // ( e ey ey )dxdy, (A8)
= / [NCI[N. | dxdy, (A.9)
= ki(e, - nfff). (A.10)

Aplicando as condi¢des de contorno de Dirichlet (¢ = 0) e Neumann (dy/dn = 0)
podemos reescrever o funcional I dado por,

2Z{¢e}T - LB} = S9ITAAI - RIBNYY (A1)

Obtido o funcional I, para poder aplicar o principio variacional, por mais que
seja impossivel utilizar apenas dois nodes para secgdes transversais de guias de onda
(para uma secéao transversal em 2D, € necessario pelo menos trés nds que nao sao
colineares, sendo soO sera possivel resolver equagdes unidimensionais), tomaremos
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como base para melhor entendimento, logo,

_ ¥
{y} = (%) (A.12)

(A.13)

[5] = [A] - A2[B] = (5“ ° ”) .

S12 S22

Dado que [S] é uma matriz simétrica, ou seja, [S] = [S]7, teremos que o funcional
I sera

_ LT _1 S11 Si2| (Y1
I=S{y} [SHy} =5 (‘b1 lpz) (512 522) (m)'

1
I= 2 (S119] + 2S12¥1¢2 + Soyp3) . (A.14)

Ao derivar a equacéao A.14, obtemos

88—151 = S11¢1 + S1212,
88—1;2 = S121 + S221P2.
Ou seja, teremos que
ol _ (511 512) (1,01)
5 (%) S12 S22) \2
Vo
I (A1 2By} (A15)
Hy}

Logo, para resolver a equagdo de onda iy com o principio variacional, basta
impor a condigao estacionaria do funcional I dadas por

oL _
oyt

Tal que € equivalente a resolver os autovalores da equacao de matriz

0. (A.16)

([A] - A*[BD{y} = 0, (A7)
a qual [A] e [B] sédo dados por
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_ _ I[N ] AN ]" . I[N.]I[N,]"
[A]—Z[Ae]—ze://e( P 5 9y dxdy (A.18)

B1= Y16 = Y, [[INGIIN. . (A19)

Esta fungdo de onda representa, para a simulagdao modal, o campo elétrico e
magnético associado a radiagao eletromagnética a serem solucionados numa dada
secgao transversal de guia de onda.

Para isto, € necessario representar todo sistema em uma base que pode ser
triangular ou quadrada para que seja criado uma rede de meshs nos quais [N] séo
as fungdes que ddo forma a mesh em que estdo postas sobre os nés e y» o campo
associado a eles.

Os calculos feitos nesta secado foram todos feitos com base no capitulo trés
do livro Introduction to Optical Waveguides Analysis [72] dos autores Kenji Kawano e
Tsutomu Kitoh.
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Apéndice B
Finite-difference time-domain method

O FDM (Finite-difference method) também é um método que utiliza de um sis-
tema que discretiza todo o dominio do espago em malhas e pontos (que nao sao in-
terconectados), assim como o FEM, como mostrado na Figura B.1. Contudo, o FDM
consiste em resolver diretamente as equacgdes diferenciais parciais através da aproxi-
macao de finitas diferengas enquanto o FEM resolve indiretamente a solugao através
da aproximacao de funcdes de interpolacdo ou demais métodos.

Logo, enquanto o FEM busca solucionar os autovalores através da interpolagao
entre os elementos interconectados que s&o resolvidos individualmente, o FDM busca
solucionar os autovalores diretamente nas equacgdes diferenciais parciais ao utiliza
uma finita diferenca entre as componentes da equacao.

[~ 2 )
Grid
Nodes
\
Cor / ) T G
po 4 L4 é/, Grids

/

[~ L 4 L

Figura B.1: Figura ilustrativa de um corpo construido através de FDM.

Analogamente ao FEM, o FDM no geral também segue os seguintes passos
para encontrar a solugao[71]:

* Discretizag&o ou subdivisdo do dominio do corpo de interesse;
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» Selecionar as fungdes a partir das diferencas finitas para fornecer uma aproxi-
magao das derivadas na solugao desconhecida em um node;

* Formular um sistema de equac¢des para todos os nodes;

» Solugéao do sistema de equagdes.

O FDM também ¢ utilizado para solugdes do tipo modal, assim como o FEM.
Contudo, ao inserir nas equacdes de Maxwell o dominio do tempo, para encontrar
uma solugao também €& necessario discretizar o tempo. Ao discretizar o espacgo e
tempo para encontrar a solugao através de diferencas finitas nas equacdes de Maxwell
o método é conhecido como FDTD (Finite-difference time-domain).

Para aplicar o FDTD nas equacdes de Maxwell sem fonte, ou seja, para uma
onda eletromagnética, basta aplicar o método das diferencgas finitas nas equagodes de-
pendente do tempo. Dado que as equagdes de Maxwell dependente do tempo para
uma onda eletromagnética sao

oH .
OE .
€0€r§ =V XH. (BZ)

Logo, ao aplicar o rotacional e relacionar suas componentes em equacdes dife-
renciais parciais para um espaco tridimensional, temos as seguintes relagdes entre as
componentes:

OH, O0E, OJE,

T Ty T oz (B-3)
JH, JE, OJE,

RO Tz T ox (B4)
oH, JE, JE,

T T x T oy (B.5)

JE, _JH, JH,

O T oy T oz (B.6)
JE, OJH, OJH,

A TR T P B.7)
JE, OJH, 09H,

€€y ot = Ox - (9]/ . (B8)

Assumindo a discretizagdo das trés dimensdes espaciais e do tempo igual a
fungdo F(x,y, z, t) na equagéo
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F"(i,j, k) = F(iAx, jAy, kAz,nAt) = F(x,y,z,t) (B.9)

para as fungdes dos campos elétricos e magnéticos, podemos representar o
sistema de coordenadas com uma rede de Yee, como mostrado na Figura B.2.

Figura B.2: Rede de Yee.

Dado um a para representar as dimensdes espaciais, sera definido que

coordenada espacial a: semi-inteiro,
E, = { outras coordenadas espaciais: inteiro,

tempo: inteiro.
(B.10)

coordenada espacial a: inteiro,

H, = {outras coordenadas espaciais: semi-inteiro,

tempo: semi-inteiro.

Dadas as equagdes e os parametros, € necessario definir o centro referente
as grids do espacgo de coordenadas e também do tempo na rede de Yee para poder
discretizar as equacgdes. Desta forma, dadas as definicbes em B.10, os centros das
grids para cada uma das equacgodes B.3 a B.8 s&o:

1 1
EquagdoB.3: x=iAx, y= (] + 5) Ay, z (k + 5) Az, t=nAt (B.11)

1 1
EquagdoB.4: x = (i + 5) Ax, y=jAy, z=(k+ 5) Az, t=nAt (B.12)
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EquagcdoB.5: «x = (i+%) Ax, y= (]+ )Ay, z=kAz, t=nAt (B.13)

Equagdo B.6: x = (i + %) Ax, y=jAy, z=kAz, ¢ (n N %) At (B.14)
EquagdoB.7: x=iAx, y= (] + - )Ay, z=kAz, t= (n + %) At (B.15)

Equaggo B.8: x=iAx, y=jAy, z= (k n %) Az, t= (n n %) At (B.16)

Desta forma, aplicando o método da diferenca finita tridimensional na equagao
B.3 obteremos

[H”+1/2( ]+—k+1) HY™ 1/2(1]+—k+ )]

2
A—y[EZ (i,j+1,k+ ) E? (i ],k+1)]
—é [E” (i j+= k+1) E; (i,j+%,k)]. (B.17)

Isolando o primeiro termo do lado esquerdo para encontrar a equagao diferencial
parcial que relaciona o campo magnético H, com as demais componentes, teremos

1 _ 1
HZ”/Z(z ]+— k+2) H; 1/2(1',]'+§,k+

1
2
ﬁz{Ay[En(-,jﬂ,ks) B2 (i, k4 2)|

—A—Z[E”(']+ e+ 1) - E;(i,j+%,k>]}. (B.18)

Analogamente, aplicando a mesma sequéncia para as equacodes B.4 e B.5 ob-
teremos para os campos Hy e H,

1 1
H;”/Q( ,],k+ ) HY 1/2(z'+—,j,k+§)

“lae [ (e g
|

—Aix [E’;(i+1,j,k+%) ('],k+ ) } (B.19)
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1 1 _ 1 1
2l (i+§,j+§,k) = {2 (i+— j+—,k)

2’ 2
i;{Ax [E” (i+1 ]+; k)—E; (i,]’+%,k)]
[ (i ) B (i 5 } (B.20)

Da mesma forma, para encontrar as equagdes de campo elétrico discretizadas,
aplicando as definicbes apresentadas em B.10 na equacéao B.6, obteremos

€0€r [En+1 (i+ llj,k) - E} (i+ %’j'k)] -

At
ALy[Hm/z( +_,]+_ k) n+1/2(.+1,]._%,k)]
_Aiz [Hn+1/2( ,],k + ) H;+1/2( ,],k 3 1)] . (B.21)

Isolando o primeiro termo do lado esquerdo para encontrar a equagao diferencial
parcial que relaciona o campo elétrico E, com as demais componentes, teremos que

1 At |1 1
n+l (-, L _n e n+1/2( )
Ex (l+2’]’k) Ex ( ']' ) eoe,{A [ ']+2'

_HM? (1 l_ALl n+1/2( +—,],k+ )
H"+1/2( Sk ;)l} (B.22)

Ao aplicar as mesmas sequéncias nas equagdes B.7 e B.8, assim como feito
para o campo elétrico E,, obteremos as equacgdes diferenciais parciais associadas as
componentes E, e E; do elétrico que sao

En+1 (1 i+ 1 k) = E} (i,j+%,k)+ At {élH;H/Q (i,j+%'k+%)

606;/

12(. . 1 1 1 12(. 1 1
e k=) [ g

k
—H§+1/2(i— i+ %k)l} (B.23)

N | —
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B2 (i, k + %) = B2 (i,j,k+ l) ¢ A {i[H””/2 (i+ %,j,k + 1)

2] epe, |Ax| Y 2
3 n+1/2(._1 , 1) b n+1/2(- .1 1)
H, i 2,],k+2 Ay H, 1,]+2,k+2

1 1
—H;Z+1/2 (l,] — §,k + 5)

}. (B.24)

Observamos que, seguindo a sequéncia de discretizacao, calculam-se primeiro
as componentes do campo magnético com passo (n + 1/2)At utilizando as compo-
nentes do campo elétrico do passo nAt e as equagdes das componentes do campo
magnético calculadas nas equacdes B.18 a B.20. Desta forma, o préximo passo das
componentes do campo elétrico EZ*! no tempo (n+1)At é calculado com base nas com-
ponentes do campo magnético calculado anteriormente utilizando as equacdes B.22 a
B.24. Repetindo esses passos, a propagac¢ao dos campos elétricos e magnéticos sao
calculadas no tempo.

Os calculos feitos nesta segédo foram todos feitos com base no capitulo seis
do livro Introduction to Optical Waveguides Analysis [73] dos autores Kenji Kawano e
Tsutomu Kitoh e no capitulo nove do livro Integrated Photonics [74] dos autores Clifford
R. Pollock e Michal Lipson.
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Apéndice C
Modos quasi-TE e quasi-TM

Os modos sao as diferentes formas que a luz como onda eletromagnética se
comporta ao ser guiada por uma guia de onda. Para o caso mais simples de uma guia
de onda, na qual o material da guia de onda € um condutor perfeito e em sua parte
externa existe vacuo, uma onda eletromagnética em seu interior pode se propagar de
duas formas.

A primeira, na qual exista apenas o campo elétrico na dire¢éo de propagacgao, é
conhecida como modos TM, em que 0s campos magnéticos sdo transversos a diregao
de propagacéo, o qual as equacgdes de Maxwell e condigdes séo [75],

(Vi+7%) E. =0, (C.1)
E.ls =0, (C.2)
y2E; = +ikV,E., (C.3)
- @ ~ -
P = ic2—kZ X Et. (C4)

E, no caso em que apenas o campo magnético esta na diregdo de propagacao,
conhecidos como modos TE, em que os campos elétricos s&o transversos a diregao
de propagacao, as equacgdes de Maxwell e condigbes sao [795],

(Vi+7%) B: =0, (C.5)

B:|s =0, (C.6)
y?B; = +ikV,B., (C.7)
E, = 1%2 x B;. (C.8)

No qual E; representam as componentes do campo elétrico, B; representam as
componentes do campo magnético, t indica transversalidade, k € o numero de onda,
S a superficie do material, w € a frequéncia angular da onda, ¢ a velocidade da luz e
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y = “C’—Qz — k%

Contudo, para uma guia de onda dielétrica, como € o caso do silicio, ndo ha-
vera, necessariamente, apenas um dos campos na dire¢do de propagagao. Mas, ainda
existiram os modos quasi-TE e quasi-TM, que sdo modos em que seguem a mesma
definicdo de modos TE e TM, porém, ao invés de existir apenas um campo na propa-
gacao, existira um campo dominante.

C.1 Quasi-TE

Os modos quasi-TE sao as diferentes formas que uma onda eletromagnética
se comporta em uma guia de onda dielétrica na qual os campos elétricos sdo quase
totalmente transversos e com campo magnético dominante na direcdo de propagagéo
(2).

Nesses modos, em guias de ondas retangulares e dielétricas, a distribuicao da
componente do campo elétrico x se orienta horizontalmente na guia de onda e a dis-
tribuicdo da componente do campo magnético y se orienta verticalmente na guia de
onda [74, 76].

Para diferenciar um modo quasi-TE de um modo quasi-TM, é necessario obser-
var o comportamento de uma dessas componentes na guia de onda. No Figura C.1
do C. Ranacher [76], podemos observar que, para um modo fundamental quasi-TE, a
distribuicdo do campo elétrico na diregao x se alinha horizontalmente. Uma forma de
observar este alinhamento esta em observar as descontinuidades do campo elétrico
na borda da guia de onda

|Ex|
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Figura C.1: Distribuicdo da componente do campo elétrico em x para um modo quasi-TE. Grafico retirado
de C. Ranacher [76].

Nesta distribuicdo, nota-se que o campo elétrico é continuo na vertical e descon-
tinuo na horizontal, indicando o seu alinhamento horizontal. Por mais que o exemplo
mostrado seja para um modo fundamental, 0 mesmo conceito se aplica para modos
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de maiores ordens, nos quais serao observados também o surgimento de nos na dis-
tribuicdo dentro da guia de onda.

O mesmo processo pode ser feito para a distribuicdo do campo magnético na
diregdo y como forma de verificar se o modo é quasi-TE em guias de ondas dielétricas
retangulares.

C.2 Quasi-TM

Analogamente aos modos quasi-TE, os modos quasi-TM sao as diferentes for-
mas em que uma onda eletromagnética se comporta em uma guia de onda dielétrica,
contudo, os campos magnéticos sao quase totalmente transversos e com campo elé-
trico dominante na direcdo de propagacao (z).

Para os modos quasi-TM em guias de ondas retangulares e dielétricas, ocorre
o contrario do quasi-TE, ou seja, a distribuicdo da componente y do campo elétrico
se orienta verticalmente na guia de onda e a distribuicdo da componente x do campo
magneético se orienta horizontalmente a guia de onda [74, 76].

Desta forma, para diferenciar um modo quasi-TM de um modo quasi-TE, basta
fazer o mesmo processo, contudo, para a distribuicdo da componente y do campo elé-
trico, verificando seu alinhamento na guia de onda. Dado a Figura C.2 do C. Ranacher
[76] a qual apresenta a distribuicdo da componente y do campo elétrico para um modo
quasi-TM fundamental, nota-se o alinhamento do campo elétrico na vertical da guia de
onda.
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Figura C.2: Distribuicado da componente do campo elétrico em y para um modo quasi-TM. Grafico reti-
rado de C. Ranacher [76].

Confirma-se este alinhamento ao observar a distribuicdo do campo elétrico na
borda da guia de onda, a qual apresenta uma descontinuidade na sua diregédo de ali-
nhamento, ou seja, vertical, enquanto na outra direcdo n&o apresenta descontinuidade
nas bordas, ou seja, na diregao horizontal. A mesma analise e definicao é feita para
modos de ordens maiores, mesmo com o surgimento de nés dentro da guia de onda.
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O mesmo processo pode ser feito para a distribuigdo do campo magnético na
diregdo x como forma de verificar se 0 modo é quasi-TM em guias de ondas dielétricas
retangulares.
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Apéndice D

Acoplamento em outras estruturas

D.1 Rib

A guia de onda do tipo Rib tem estrutura retangular, assim como a Ridge, porém
também apresenta uma placa (slab) do mesmo material logo abaixo da guia de onda
que abrange todo o substrato.

a) b) Posigdo do
dipolo
y P
X
I
z
Altura
da Rib
Largura !
’ i Altura | Largura
da Slab

r
1SIab

Sio, Sio

Figura D.1: Imagem ilustrativa da guia de onda em a) trés dimensdes e do b) corte transversal em XY
da guia de onda do tipo Rib utilizada na simulagéo para o calculo do acoplamento. A regidao em azul
representa a guia de onda de silicio e em cinza o substrato de silica. Os tridngulos coloridos representam
as diferentes posi¢des do dipolo simuladas.

Nas Figuras D.1 a) e b) estao a ilustragao tridimensional da guia de onda Rib o
qual, como podemos observar, apresentam duas regides de silicio, sendo a inferior a
slab e superior a rib e a ilustragdo do corte transversal a guia de onda. A regido em
azul representa a guia de onda a qual faz a slab, que € uma placa infinitamente grande
em X e Z, e a Rib, que é infinitamente grande apenas na diregdo de propagag¢ao Z. Em
cinza temos o substrato feito de silica e os tridngulos coloridos representam as duas
localizagdes do dipolo simuladas que s&do no meio e em cima da guia de onda.
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Os parametros da simulagdo que foram utilizados sdo os mesmos que o da
Ridge feito na otimizagéao, juntamente com o comprimento de onda em que emite a he-
teroestrutura. Analogamente, nesta guia de onda também foram buscados os modos
efetivos para verificar o melhor intervalo de variagao para altura e largura.
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Figura D.2: Grafico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Rib de Silicio pela variagdo
da altura e a Rib da guia de onda com largura fixa de 200 nm e Slab com altura fixa de 50 nm. As curvas
que apresentam pontos em tons de vermelho representam os modos quasi-TM e os em tons de azul
representam os modos quasi-TE.

Para variagao da altura da guia de onda na simulagdo modal, com passo de
10nm, em busca dos modos fixamos a largura da guia de onda e a altura da Slab
em, respectivamente, 200 nm e 50 nm. Na Figura D.2 podemos observar que surgem
quatro modos guiados.

C))

Modo quasi-TE

n=222

Figura D.3: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
x do campo elétrico do modo fundamental quasi-TE de indice efetivo 2.22 na guia de onda Rib de Silicio
com 600 nm de altura juntamente com a Slab e 200 nm de largura.

Em comparagao a guia de onda Ridge, nas Figuras D.3 e D.4 observamos que
enquanto na Ridge a radiag&do externa a guia de onda na parte superior tinham pouca
diferenga por conta da diferenga do indice de refragdo do ar e da silica, na Rib ha
uma maior diferenga nesta radiagao justamente por conta da Slab. De 200 a 400 nm,
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apenas os dois modos mais fundamentais aparecem e a partir de 400 nm comegam a
surgir modos de ordem superior, neste caso, dois.

Dado o modo apresentado na Figura D.3 a) e analisando a distribuicdo da com-
ponente x do campo elétrico em D.3 b), este modo ainda esta surgindo na guia de onda
e pra diferenciar se é quasi-TE ou quasi-TM se torna mais complicado, além do fato
que a Slab puxa este modo para baixo. Contudo, verificando a descontinuidade na
bordas laterais, podemos afirmar que este modo é fundamental e quasi-TE, por mais
que ainda esteja muito mal confinado.

a)

Modo quasi-TM

n=284

Figura D.4: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 2.84 na guia de onda Rib de Silicio
com 600 nm de altura juntamente com a Slab e 200 nm de largura.

Na Figura D.4 b), analisando a distribuicdo da componenete y do campo elétrico,
pela descontinuidade apresentada na parte superior e inferior, temos 0 modo funda-
mental quasi-TM a guia de onda. Assim como no outro modo, a radiagdo tem uma
distribuicdo maior na parte inferior do que na superior por conta da Slab.
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Figura D.5: Gréfico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Rib de Silicio pela variagéo
da largura da guia de onda com altura da guia de onda com a Slab fixa de 200 nm e Rib com 50 nm de
altura. As curvas que apresentam pontos em tons de vermelho representam os modos quasi-TM e os
em tons de azul representam os modos quasi-TE.
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Para a variagao da largura da guia de onda foram fixadas a largura e a altura da
Slab, respectivamente, em 200 nm e 50 nm. Nela também foi dado passos de 10 nm
na variagdo. Observou-se o surgimento de quatro modos, assim como para a variagao
na altura. De acordo com a guia de onda Ridge, alguns modos nao surgiram e isto
pode se dar justamente por conta da S/ab.

Analisando a distribuicdo da componente x do campo elétrico na Figura D.6
b) do modo apresentado na Figura D.6 a), o modo apresenta polarizacao vertical na
componente, ou seja, um modo quasi-TE.

Modo quasi-TE

L

X

Figura D.6: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
x do campo elétrico do modo fundamental quasi-TE de indice efetivo 2.86 na guia de onda Rib de Silicio
com 200 nm de altura juntamente com a Slab e 600 nm de largura.

Para o outro modo fundamental, o quasi-TM, como mostrado na Figura D.7 a),
o modo mostra que grande parte da radiacao esta acoplada na parte externa da guia
de onda. A distribuicdo da componente y do campo elétrico, mostrada na Figura D.7
b), deixa nitido que temos um modo fundamental quasi-TM.

Modo quasi-TM

n=219

L

X

Figura D.7: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 2.19 na guia de onda Rib de Silicio
com 200 nm de altura juntamente com a Slab e 600 nm de largura.

Para verificar as regides de interesse nas quais podemos inserir a heteroestru-
tura, também foi estudado o Fator de Purcell para a guia de onda do tipo Rib. Analo-
gamente ao que foi feito para a guia de onda Ridge, o dipolo foi posto em diferentes
localizagbes, desde a base da Rib (em 0) até acima da guia de onda 0.35 ym com um
passo de 10 nm.

Como podemos observar na Figura D.8 o comportamento do Fator de Purcell
de acordo com a variagao da localizagao do dipolo na vertical é semelhante a da guia
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de onda Ridge com uma pequena mudanga no comego, onde se localiza a Rib. Desta
forma, esperou-se que a tendéncia do acoplamento para diferentes larguras e locali-
zacgbes de dipolos sejam parecidas com a guia de onda Ridge.

Fator de Purcell para Rib

Fator de Purcell
w

p N ]
(] e® "‘», ¢

0

0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35
Localizacao do dipolo na vertical (um)

Figura D.8: Grafico do Fator de Purcell para a guia de onda do tipo Rib de Silicio pela variagdo na
localizagdo em y do dipolo. As linhas em vermelho representam as regides de contorno na vertical da
guia de onda, ou seja, a parte inferior da Slab, a parte inferior da Rib e superior da S/ab e a parte superior
da Rib, respectivamente.

Dentro da guia de onda apresentou uma redugao na taxa de emissdo enquanto
na parte superior e externa da guia de onda um grande aumento na taxa de emissao.
Enquanto isso, no meio da guia de onda, por apresentar valor proximo a um, ndo houve
mudanca na taxa de emissdo, assim como para a Ridge.

Por fim, para verificar o acoplamento dos éxcitons intercamada da heteroestru-
tura de MoS,-WSe;, na guia de onda do tipo Rib foram feitas cinco principais simula-
¢Oes para diferentes larguras em que variou-se a altura da guia de onda, o tamanho
da Rib e a localizagao do dipolo. A altura da guia de onda, juntamente com a altura da
Rib, foi variada no intervalo de 250 nm a 500 nm, para a Rib foram escolhidos 50, 100
e 200 nm e o dipolo foi posto no meio e em cima da guia de onda.

Na Figura D.9 estdo os graficos do acoplamento para diferentes larguras pela
variagcado da altura da guia de onda. De acordo com os gréficos, observa-se que no
geral as guias de onda com Slab de 50 nm e com o dipolo no meio da guia de onda
apresentaram valores com melhor acoplamento. Quanto maior o tamanho da Slab,
menor o valor do acoplamento e, como ja esperado pelos resultados da Ridge, o dipolo
posto no meio da guia de onda apresenta melhores valores de acoplamento do que
em cima.

Este comportamento referente a Slab de quanto maior seu valor em relagédo ao
tamanho da guia de onda diminuir o valor do acoplamento é esperado. Ao aumentar a
altura da Slab basicamente esta adicionando mais um grau de liberdade para a propa-
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Figura D.9: Mapa de cores do acoplamento f (%) para guias de onda Rib de Silicio para diferentes
larguras, alturas, posi¢des do dipolo e tamanhos da slab. O y representa a localizagao do dipolo e o h
a altura da guia de onda.

gacgao da luz na guia de onda, se aproximando mais a uma guia de onda do tipo Slab
do que uma Rib.

Quanto aos valores do acoplamento comparado a Ridge, a tendéncia de dimi-
nui¢cao dos valores para 400 e 500 nm aparecem enquanto para 200, 300 e 600 nm o
acoplamento apresenta comportamento semelhantes e altos valores, o qual pratica-
mente quase toda radiagdo € acoplante, principalmente para as guias de onda com
dipolo no centro e com Slabs menores (50 € 100 nm).

A guia de onda do tipo Rib comparado a Ridge ainda apresenta bons valores,
com pequenas diminuigdes em alguns casos e grandes valores de acoplamentos tam-
bém que passam os 90%.

D.2 Vertical Slot

A guia de onda do tipo Vertical Slot apresenta duas estruturas retangular com
uma pequena distancia entre elas, formando uma abertura (slot) vertical entre elas
de ar, que estdo diretamente sobre o substrato. Na Figura D.10 esta a tridimensional
desta guia de onda a qual Z é a dire¢cao de propagacao.

A Figura D.10 apresenta o corte transversal da guia de onda, no qual o triangulo
representa a posi¢ao do dipolo, as duas estruturas retangulares em azul sao feitas de
silicio e, juntas a sua regido intermediaria em branco (feito de ar), formam a guia de
onda. A regido em cinza representa o substrato feito de silica.
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Figura D.10: Imagem ilustrativa da guia de onda em a) trés dimensdes e do b) corte transversal em XY
da guia de onda do tipo Vertical Slot utilizada na simulag&o para o calculo do acoplamento. A regido em
azul representa a guia de onda de silicio e em cinza o substrato de silica. O triangulo colorido representa
a posigao do dipolo simulada.

Dado o formato da guia de onda, para encontrar os modos guiados na guia
de onda Vertical Slot foi produzida uma simulagdo FEM bidimensional no COMSOL
Multiphysics. Para isto, primeiramente a largura da guia de onda foi fixada em 200 nm
com uma Slot de 50 nm, ou seja, 75nm de largura para cada retangulo da guia de
onda.
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Figura D.11: Grafico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Vertical Slot de Silicio pela

variagdo da altura da guia de onda com largura fixa de 200 nm e Vertical Slot com largura fixa de 50 nm.
As curvas que apresentam pontos em tons de vermelho representam os modos quasi-TM.

Logo, a altura foi variada no intervalo entre 250 nm a 600 nm com passos de
10 nm. Feita a simulagao, obtivemos dois modos guiados neste intervalo, como mos-
trado na Figura D.11. Entre 250 nm e 510 nm esta guia de onda apresenta um unico
modo, ou seja, € single mode. A partir de 510 nm surge também outro modo de ordem
maior.
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Observa-se que ambos os modos encontrados sdo quasi-TM, ou seja, guias de
onda do tipo Vertical Slot, quando apresenta larguras comparavelmente pequenas em
relacdo a altura, tendem a guiar modos com polarizagdo vertical no campo elétrico
(quasi-TM) e ndo os modos com polarizagao horizontal (quasi-TE).

Para este caso, o segundo modo que surgiu para alturas maiores da guia de
onda ainda esta muito mal confinado a ponto de conseguir diferenciar se € um modo
quasi-TE ou quasi-TM. Por ser uma guia de onda alta e pouco larga, os modos quasi-
TM sao mais suscetiveis de surgirem, justamente por apresentarem polarizagao verti-
cal no campo elétrico.

Na Figura D.12 a) e b), temos, respectivamente, a distribuicdo da norma e da
componente y do campo elétrico associado ao modo de indice efetivo 2.29. Neste
caso, como podemos observar em b), temos um modo quasi-TM, pois 0 modo apre-
senta polarizacao vertical no campo elétrico.

a) 50 nm

Modo quasi-TM | ||'
n=229
A—

y 1 200 nm

X

Figura D.12: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 2.29 na guia de onda Vertical Slot
de Silicio com 600 nm de altura e 200 nm de largura.

Este resultado implica que, como mostrado na Figura D.12 da distribuicdo do
campo elétrico do modo fundamental quasi-TM guiado, 0 aumento na altura da guia
de onda proporciona modos guiados na guia de onda e nao na Slof.

Consequentemente, os modos confinados na Slot terdo uma area efetiva me-
nor e um confinamento menor ja que o objetivo de utilizar uma guia de onda do tipo
Slot é confinar o modo o maximo possivel, ou seja, que aparegam modos guiados e
confinados na Slot.

Para a varredura feita na largura, fixamos a altura da guia de onda em 200nm e
o tamanho da Slof em 50 nm. A largura total da guia de onda (tamanho dos retangulos
mais a Slot) foi variada entre 250 nm a 600 nm.

A Figura D.13 mostra o grafico do indice efetivo dos modos guiados pela a lar-
gura da guia de onda da simulacéao feita com os parametros comentados. Diferente-
mente da variagado na altura, ao variar a largura da guia de onda modos com polariza-
¢ao horizontal no campo elétrico, ou seja, quasi-TE, surgem.

Observa-se que entre 250 nm a 350 nm a guia de onda é single mode e este
modo apresenta campo elétrico polarizado na vertical, ou seja, um modo quasi-TM. A
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Figura D.13: Grafico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Vertical Slot de Silicio pela
variagdo da largura da guia de onda com altura fixa de 200 nm e Vertical Slot com largura fixa de 50 nm.

As curvas que apresentam pontos em tons de vermelho representam os modos quasi-TM e os em tons
de azul representam os modos quasi-TE.

partir de 360 nm surgem modos quasi-TE e também quasi-TM.

O surgimento dos modos quasi-TE tornou possivel o surgimento também de
modos confinados na Slot da guia de onda, ja que, por esta guia de onda apresentar
Slot na vertical os modos guiados na Slot tendem a ser polarizados horizontalmente.

« 50 nm
Modo quasi-TE

n=226

Figura D.14: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
x do campo elétrico do modo fundamental quasi-TE de indice efetivo 2.26 na guia de onda Vertical Slot
de Silicio com 200 nm de altura e 600 nm de largura.

Na Figura D.14 a) esta o modo guiado na slot da guia de onda, proporcionando
um maior confinamento e também, possivelmente, um maior acoplamento. Pela Fi-
gura D.14 b) observa-se que este modo, além de ser fundamental, € um modo com
polarizagao na vertical na componente x do campo elétrico, ou seja, um modo quasi-
TE.



Apéndice D. Acoplamento em outras estruturas 123

-
50 nm

Modo quasi-TM

n=2

Figura D.15: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 2 na guia de onda Vertical Slot de
Silicio com 200 nm de altura e 600 nm de largura.

Também ha o surgimento do modo fundamental quasi-TM a guia de onda, como
podemos ver na Figura D.15 a). Este modo se acopla a guia de onda e néo a slot, ou
seja, proporcionando uma maior area modal e menor confinamento. Na Figura D.15
b), observando a polarizagdo da componente y do campo elétrico, temos a garantia de
que este modo fundamental é quasi-TM.

Para verificar as regides de contorno que proporcionam uma mudanc¢a na taxa
de emissao do dipolo, foi produzida uma simulagao FDTD assim como para as demais.
Nela, foi utilizada uma guia de onda com 300 nm de altura e 250 nm de largura total
(100 nm para cada retangulo e 50 nm no slot).

O dipolo foi posto imediatamente acima da guia de onda, ou seja, em 300 nm
na vertical e centralizado na horizontal. Esta escolha se da pelo fato de que neste tipo
de guia, diferentemente da ridge, ndo ocorre problema de contorno ao por o dipolo
imediatamente acima da guia de onda porque a slot € composta pelo mesmo material
externo.

Verticalmente, o dipolo ndo sofre nenhuma mudancga de material, esta sempre
diretamente posto no ar ja que ele, ao ser variado sua posigao vertical, estara na slot
€ ao sair da guia de onda, diretamente no ar.

Quaisquer influéncias que o dipolo sofre nesta varredura ocorre pela sua proxi-
midade de materiais na horizontal, que, ao ser posto em diferentes posi¢des verticais,
seus materiais proximos na horizontal mudam.

Dado o grafico do Fator de Purcell pela variagédo na localizagao vertical do dipolo
na Figura D.16, observamos que o dipolo, dentro da slof apresenta um aumento na taxa
de emisséo que dobra ao ser posto no meio da guia de onda.

Ao se aproximar da parte superior da guia de onda, o contrario acontece, no qual
a taxa de emissao apresenta uma reducao que pode cair até a metade em 275 nm. Na
regiao externa ocorre o mesmo que aconteceu com as demais guias de onda, o sur-
gimento de um grande aumento na taxa de emissao. Ao ser posto imediatamente em
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Figura D.16: Grafico do Fator de Purcell para a guia de onda do tipo Vertical Slot de Silicio pela variagéo
na localizagdo em y do dipolo. As linhas em vermelho representam as regides de contorno na vertical
da guia de onda, ou seja, a parte inferior e superior, respectivamente.

cima da guia de onda, a taxa de emissao de acordo com o Fator de Purcell apresentou
um aumento de 50%.

Observando a simulagdo FEM com solugdo modal e sabendo que n&o ha re-
gides de contorno préximas o suficiente para interferir na simulagdo quando o dipolo
€ posto imediatamente em cima da guia de onda, foi produzida a simulagdo FDTD tri-
dimensional o qual variou-se a altura de 250 nm até 500 nm com passos de 50nm e a
largura de 200 nm até 600 nm com passos de 100 nm.

Os valores de larguras apresentados nos graficos da Figura D.17 referem-se a
soma do tamanho da largura dos dois retangulos que compdem a guia de onda, sem
considerar o tamanho da slot, ja que, com intuito de verificar os melhores tamanhos
para slot também foram simuladas as guias de onda para diferentes tamanhos de slot
que sao 20, 50 e 100 nm.

O acoplamento para ambas as dire¢des de propagacao, dada a Figura D.17,
para a guia de onda Vertical Slot apresentou 6timos resultados. Normalmente, como
feito para as guias de onda ridge e rib, o valor do acoplamento para dipolos imediata-
mente em cima ou acima da guia 6timos para ridge e ruins para rib.

Os melhores resultados de acoplamento para a Vertical Slot se comparam aos
melhores resultados para a ridge, entre 50% e 60%. Contudo, a Vertical Slot apre-
sentou mais regides, principalmente de picos, com alto valores de acoplamento em
comparagao com a ridge.

Quanto ao tamanho das slots, percebemos que quanto menor o tamanho da slot
melhor o valor do acoplamento, justamente pelo fato de que os modos guiados tendem
a ter um confinamento maior, expondo menos radiagdo ao ambiente externo.

No geral, o acoplamento para a guia de onda Vertical Slot apresentou regides
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Figura D.17: Mapa de cores do acoplamento § (%) para guias de onda Vertical Slot de Silicio para
diferentes larguras, alturas e tamanhos da slot. Coloragado do mapa mudado em comparagéo aos demais
por conta do maximo do acoplamento.

de vales e picos, que, respectivamente, apresentam valores de minimo préximo a 10%
e maximo proximo a 55% para ambas diregdes de propagagao da guia de onda.

Desta forma, por mais que a Vertical Slot seja uma guia de onda que tende a
acoplar radiacao de dipolos na direcdo de propagacao justamente pela diregao favore-
cer isto, os resultados para o dipolo posto dos emissores referentes a heteroestrutura
que sao dipolos verticais a guia de onda, apresentou bons resultados.

Isto se da ao surgimento de modos quasi-TM na estrutura, como visto nas simu-
lagdes modais. Os modos quasi-TM proporcionam que a radiagado consigam acopla
em toda a guia de onda, contudo, ndo sdo de interesse ja que guias de onda do tipo
slot apresentam o intuito de acoplar na slot e ndo na guia inteira, proporcionando maior
acoplamento e confinamento.

D.3 Ridge com espeto

Esta guia de onda apresenta a mesma estrutura da guia de onda Ridge, con-
tudo, apresenta uma outra estrutura adicional que tem o intuito de estresse o material
utilizado como fonte, um pequeno espeto na parte superior da guia de onda, como
mostrado na Figura 4.6 a) que apresenta uma ilustragcao tridimensional da guia de
onda dado que z é a diregao de propagacao.

A Figura 4.6 b) apresenta um corte transversal a guia de onda, no qual a regiao
em azul representa a guia de onda, em cinza o substrato e o espeto, feitos de silica, o
tridangulo verde a posigao do dipolo e em branco temos o ar como material externo.

Ressalta-se que o espeto ndo € infinitamente grande na direcdo de propagacao,
como podemos observar na Figura 4.6 a), e o mesmo apresenta 0 mesmo tamanho
na base em X e Z. A sua altura segue uma proporg¢ao de 2:1 pelo tamanho da base,
ou seja, o dobro.

Dito isso, espera-se que o comportamento dos modos sejam semelhantes a
Ridge. Contudo, deve-se levar em conta que as simulagdes bidimensionais observam
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Figura D.18: Imagem ilustrativa da guia de onda em a) trés dimensdes e do b) corte transversal em XY
da guia de onda do tipo Ridge com espeto utilizada na simulagdo para o calculo do acoplamento. A
regiao em azul representa a guia de onda de silicio e em cinza o substrato e também o espeto da guia
de onda feito de silica. O tridngulo colorido representa a posi¢ao do dipolo simulada.
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o modo naquela sec¢do sendo que o0 modo ao se propagar na guia de onda, passando
pelo espeto, se comportara para uma guia de onda Ridge.

Ou seja, por mais que foram produzidas simulagdes para verificar o comporta-
mento do modo bidimensional com o espeto em cima da guia de onda, este comporta-
mento deve ser considerado apenas no corte transversal referente ao espeto, o qual
grande parte da radiagao estara envolvida no acoplamento.

Para o comportamento geral dos modos guiados nesta guia de onda, apés a
radiagao passar pelo espeto, os modos voltaram a se comportar de acordo com as
simulagdes feitas anteriormente para a guia de onda Ridge.
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Figura D.19: Gréfico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Ridge de Silicio com espeto
de Silica pela variagao da altura da guia de onda com largura fixa de 200 nm e espeto com altura fixa

de 50nm. As curvas que apresentam pontos em tons de vermelho representam os modos quasi-TM e
os em tons de azul representam os modos quasi-TE.

Dado o panorama, para a variagao da altura a variamos entre 200 nm e 600 nm,
fixamos a largura em 200 nm e a altura do espeto com geometria piramidal em 50 nm
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com uma base do tamanho da metade da altura. A altura da guia de onda nao leva em
conta a altura do espeto, ou seja, os graficos apresentaram a relagdo de variagdo em
relacdo somente a altura da guia de onda.

Na Figura D.19 temos o grafico do indice efetivo pela variagao da altura da guia
de onda e observamos que o comportamento dos modos nesta variagao é idéntica a
Ridge, como esperado.

a)

Modo quasi-TE
|
n=2.04
A—

y
200 nm

X

Figura D.20: Corte transversal em XY da a) distribuicido da norma do campo elétrico e b) da componente
x do campo elétrico do modo fundamental quasi-TE de indice efetivo 2.04 na guia de onda Ridge de
Silicio com espeto de Silica com 600 nm de altura e 200 nm de largura.

Assim com para a Ridge, de 200 nm a 390 nm surgem os dois modos fundamen-
tais a guia de onda, sendo o de maior indice efetivo apresentado na Figura D.21 a) com
polarizagdo vertical no campo elétrico, ou seja, quasi-TM, e o de menor indice efetivo
apresentado na Figura D.20 a) com polarizagao horizontal no campo elétrico, ou seja,
quasi-TE. Nas Figuras D.20 b) e D.21 b) estéo a distribuigdo da componente, respecti-
vamente, x e y do campo elétrico, utilizadas para diferenciar se o modo € quasi-TE ou
quasi-TM.

Modo quasi-TM

n=283

Figura D.21: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 2.83 na guia de onda Ridge de
Silicio com espeto de Silica com 600 nm de altura e 200 nm de largura.

Ambos os modos fundamentais apresentam o mesmo comportamento da guia
de onda Ridge sem o espeto, contudo, principalmente para o modo apresentado na
Figura D.20 a), houve um pequeno aumento na intensidade do campo elétrico na parte
superior a guia de onda por causa do espeto.
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Figura D.22: Grafico do indice efetivo dos modos guiados da guia de onda Ridge de Silicio com espeto
de Silica pela variagao da largura da guia de onda com altura fixa de 200 nm e espeto com altura fixa

de 50 nm. As curvas que apresentam pontos em tons de vermelho representam os modos quasi-TM e
os em tons de azul representam os modos quasi-TE.

Para a variagao de largura a variamos entre 200 nm e 600 nm, fixamos a altura
em 200 nm e a altura do espeto em 50 nm. Diferentemente para a variagao na altura
da guia de onda, ao variar a largura o comportamento dos modos guiados mudaram
radicalmente, como podemos observar no grafico da Figura D.22.

A grande primeira diferenga esta no ndo aparecimento de dois modos guiados
que surgiram ao simular a Ridge. Na variagdo com o espeto surgiram apenas quatro
modos guiados.

a)

Modo quasi-TE

n=284

Figura D.23: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
x do campo elétrico do modo fundamental quasi-TE de indice efetivo 2.84 na guia de onda Ridge de
Silicio com espeto de Silica com 200 nm de altura e 600 nm de largura.

Aparentemente, como podemos observar na Figura D.22, o espeto causou uma
translagdo vertical nos modos guiados com polarizagdo vertical no campo elétrico
(quasi-TM). Os valores do indice efetivo para estes modos reduziram bastante, con-
tudo, o comportamento continua o mesmo.

Consequentemente, dificultou o surgimento de novos modos quasi-TM guiados
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e o espeto também pode ter causado a dificuldade no surgimento do ultimo modo
quasi-TE, que também nao surgiu.

Modo quasi-TM

n=2.18

Figura D.24: Corte transversal em XY da a) distribuicdo da norma do campo elétrico e b) da componente
y do campo elétrico do modo fundamental quasi-TM de indice efetivo 2.18 na guia de onda Ridge de
Silicio com espeto de Silica com 200 nm de altura e 600 nm de largura.

Analogamente a variagdo da altura, na variagédo da largura n&o houve grandes
diferengas nos modos fundamentais guiados, como mostrado nas Figuras D.23 a) e
D.24 a).

Ambos os modos se comportam iguais aos encontrados na simulagdo da guia
de onda Ridge sem o espeto, com uma pequena mudanga na parte superior da guia
de onda onde esta localizado o espeto, o qual houve uma diminui¢gdo na intensidade
no espeto do modo D.23 a) e um aumento no espeto do modo D.24 a).

Fator de Purcell para Ridge com espeto
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Figura D.25: Grafico do Fator de Purcell para a guia de onda do tipo Ridge de Silicio com espeto de
Silica pela variagdo na localizagdo em y do dipolo. As linhas em vermelho representam as regiées de
contorno na vertical da guia de onda, ou seja, a parte inferior, a superior ou também inferior do espeto
€ a parte superior do espeto, respectivamente.

Nas Figuras D.23 b) e D.24 b) estao, respectivamente, a distribuigdo das compo-
nentes x e y do campo elétrico associado aos seus modos, utilizados para diferenciar
se sao quasi-TE ou quasi-TM, como apresentados nas figuras.

Para o célculo do Fator de Purcell, utilizamos uma guia de onda com 300 nm de
altura, 200 nm de largura e o espeto com altura 50 nm com geometria piramidal e base
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com tamanho da metade da altura. Comparando com a guia de onda sem o espeto,
para o Fator de Purcell espera-se que ocorre uma mudanga na regidao do espeto que
apresenta varias regides de contorno.

No grafico do Fator de Purcell pela localizagao do dipolo na vertical apresentado
na Figura D.25, observamos que o comportamento do Fator de Purcell € idéntico a guia
de onda sem espeto na regi&o interna da guia de onda.

Todavia, na regido externa e superior a guia de onda a qual se localiza o es-
peto, nota-se que o aumento drastico continuou, contudo, ao se aproximar da ponta
do espeto, ha um leve decréscimo e, ao sair do espeto, o valor volta a decair.
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Figura D.26: Mapa de cores do acoplamento 8 (%) para guias de onda Ridge com espeto de Silicio para
diferentes larguras, alturas e tamanhos do espeto. Coloragdo do mapa mudado em comparagado aos
demais por conta do maximo do acoplamento.

Para o calculo do acoplamento apresentado na Figura D.26 variamos a largura
entre 200 nm e 600 nm e a altura entre 250 nm e 500 nm. Também foram estudados
0s quatro tamanhos de espeto: 20, 50, 100 e 150nm. Como o objetivo do espeto
nesta guia de onda é justamente estressar a heteroestrutura para formar uma fonte de
féton unico, o dipolo foi posto 20 nm acima da ponta do espeto para evitar a regido de
contorno da ponta da guia de onda.
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Os valores de acoplamento na Figura D.26 que levam em consideragao ambas
dire¢Oes de propagacéo da guia de onda apresentaram resultados interessantes para
dipolos postos na parte superior da guia de onda, com valores que chegam a 35%.
Para as diferentes larguras, menos para 600 nm, o valor do acoplamento apresentou
uma tendéncia de pico de acoplamento entre 400 nm e 450 nm.

Outra tendéncia clara dos graficos é que o acoplamento é bem maior para es-
petos menores, no caso, para 20 nm e 50 nm. Esta tendéncia faz sentido, ja que, ao
aumentar o tamanho do espeto, a fonte estara mais longe da guia de onda e, conse-
guentemente, tera menos radiacdo acoplante.

Ao comparar os resultados com os valores da Ridge sem espeto imediatamente
acima e 20nm acima da guia de onda, observamos que, por mais que os valores
apresentados sejam bons, ndo ter o espeto apresentou resultados bem melhores do
que com o espeto.

No geral, nos resultados o espeto tendeu a diminuigdo do acoplamento na guia
de onda, contudo, para pequenos valores na altura do espeto, o acoplamento apre-
sentado ainda é suficientemente bom para ser utilizado como fonte de fétons unicos.
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