I. POLARITONES EXCITONES EN SEMICONDUCTORES CON GAP DIRECTO.

1.1 CONCEPTOS ELEMENTALES DE EXCITONES Y POLARITONES.

Como se menciond anteriormente, Frenkel, Peierls y Wannieqa'sh
fueron los primeros en desarrollar la teoria de los excitones,
detallande las cuestiones fundamentales scbre los mecanismos de
absorcién de radiacién luminosa para una frecuencia dada ¥y la

disposicién de la energia adgquirida.

A los estados electrénicos excitados en un cristal Frenkel
los llamé "excitones", visualizando la construccién de paquetes de
onda representande particulas de excitacidn. Wannier mostré que un
excitén puede ser visto alternativamente como un electrén de la
panda de conduccién y un hoye de la banda de valencia, unidos pero
con una considerable separacién. El par viaja a través del cristal
en un estado caracterizade por el vector de onda total q. Estas
dos representaciones ne son tan diferentes como al principio
podrian parecer. Los excitones Frenkel ¥y Wannier difieren
f{sicamente en su radio, es decir, en la separacién del electrén
y del hoyo. El modelo de Wannier se aplica especificamente a
excitones de radio grande, aungque excitones de tamafio
intermedio pueden considerarse de este tipo. La existencia de
estados ligados extendidos y la posibilidad de traslacién de
excitacién hace del excitén ftnico a sdélidos y moléculas
regulares grandes. La figura I.1 muestra un esquema de los

excitones de Frenkel y de Wannier.

Una constante dieléctrica grande en un cristal produce un
apantallamiento efectivo en la atraccidn coulumbiana del electrdén
y el hoyo que forman el excitédn. Esto da lugar a que las energias
de ligadura en semiconductores sea de apenas algunos meV, mucho
menor gque la energia de amarre de un electrén en un atome de
hidrégeno. Por esta razén un radio de Bohr exciténico es de varios

nanémetros, mucho mayor que el radio de Bohr.

La energia de los excitones (bandas parabdlicas) es dada peor

series de energia hidrogencides con los primeros numeros cuanticos
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donde E es la energia de la banda gap (prohibidad, R es 1la
constan:L de Rydberg modificada o energia de amarre del excitdn, q
el vector de onda del excitén, M la suma de las masas del
hoyo y del electrén, y h la constante de Planck dividida entre 2n.
La ecuacidén CI.1D puede expresarse también como:
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siendo Wy la frecuencia de la onda asociada al excitén. Un esquema
de la relacién de energia contra vector de onda para series

exciténicas hidrogencides es mostrada en la figura I.Z2.

La excitacién de excitones es acompafiada por fotones de

energia th . El campo de radiacidn electromagnética del cristal
se acopla a los osciladores excitonicos. Por lo tanto, los
excitones contribuyen a la polarizacidén del cristal. Esta

contribucién es descrita en términos macroscépicos por la funcidén
dieléctrica compleja e{m.q%pﬁa cual es, en general, funcidn de la

frecuencia © y del vector de onda q.

En 1851 Huang“o,demustré. trabajande con ondas de volumen,
que la relacién de dispersién para el estado acoplado excitdn-

fotén tiene la forma:
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donde c es la velocidad de la luz en el vacio. Los cuantos

(paquetes de energia) de los eigenestados que obedecen esta
ecuacidén fueron llamados "polaritanes:s’.Hopfield en 195?z?s¢ este
nombre en conexiédn con excitones. Es comin llamarlos polaritones-
excitones, polaritones-fonones o polaritones-plasmones dependiendo

=i la funcién dieléctrica e describe excitones, f onones o
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plasmones, respectivamente.

Todo pelaritén de veolumen tiene su contraparte en la
superficie del cristal. Eses polaritones de superficie son
coluciones de las ecuacicnes de Maxwell y estan ligades a 1la
superficie. Fué mostrado por Stern €1958) y por Ritchie y Eldridge
c1e622 | que los polaritecnes de superficie siempre existen en el
régimen de frecuencia donde la parte real de 1la funcion
dieléctrica e del cristal es negativa y su valor absoluto excede
la constante dieléctrica del medio adjunto. Esta condicidn es
aplicada entre una frecuencia resonante transversal de volumen
y una frecuencia limite cercana a la frecuencia volumétrica

longitudinal @ correspondiente.

Una excitacién elemental que forma un polariton es, Ppor
ejempleo un fonén o6ptico. Las ramas polaritén de volumen
transversal son obtenidas usando la funcién dieléctrica &C w) para

fonones (Huang, 19510:
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siendo = la constante dieléctrica de fonde independiente de la

{ frecuencia y del vector de onda. o, Y © son la frecuencias de
resonancia transversal ¥y longi.t,udinal.respact.ivamnt.a. weo 1T la
constante de amortiguamiento empirica. En la figura I.3 muestra la
curva de dispersién, energia contra vector de onda, para

polaritones-fonones.

1.2 DISPERSION ESPACIAL CBANDAS PARABOLICASD. EL PROBLEMA
DE LAS CONDICIONES ADICIONALES EN LA FRONTERA.

1.2.1 ECUACIONES DE MAXWELL Y ONDAS ELECTROMAGNETICAS EN
MEDIOS DIELECTRICOS, ISOTROPICOS, LINEALES Y NO-MAGNETICOS.

las ecuaciones de Maxwell Son las ecuaciones diferenciales que
determinan, junto con las condiciones frontera para una situacién

particular, los campos producidos por fuentes de carga ¥
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donde E, D, B, H, p ¥y J son el campo eléctirico, desplazamiento

eléctrico, induccién magnética, campo magnético, densidad de carga
y densidad de corriente, respectivamente. La primera ecuacion es
la forma diferencial de la ley de Faraday de induccién
electromagnética; La segunda ecuacién es la ley de Gauss, la cual

se deriva de la ley de Couleomb; el hecho de que nunca ha sido

. observade un monopolo magnético es representado por la tercera

ecuacidn; _finalme-nte. 1a tiltima ecuacidn es una expresién de la

ley de Amper.

Para aplicar las ecuaciones de Maxwell en presencia de
cuer pos materiales es necesario conocer las ecuaciones
constitutivas del material, ya sea experimentalmente o a partir de
una teoria microscépica de la clase particular del material. Las

ecuaciones constitutivas se expresan como:

D E H = B . 1.
igzew j Z“u‘ j %

Si existe densidad de corriente J en el material, habra que

incluir una tercera ecuacidn constitutiva:
J =Ea_ E. 1.9
L L | j
]
Estas escuaciones acopladas con la ecuacién de fuerza de Lorentz,
que describe la accién de los campos scobre particulas cargadas., en

movimiento,forma el conjunte de leyes que dan la descripcidn

cladsica completa de particulas interactuande electromagnéticamente
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Considerande un medioc isotrépice, 1lineal y no-magnético

Cu=1d, las ecuaciones constitutivas (I.8) se reducen a

B =H v D=eE, CI. 103

y la ecuaciédn (I.7) puede expresarse como

i 8D '
VxB=-—--— €I.44D
c gt
siendo
aD ; an
—* = — - 4n 7J.
at at

A partir de estas ecuaciones pueden deducirse las ecuaciones
de propagacién de ondas electromagnéticas en un medio lineal y no-
magnético. La ecuacién de onda para el campo magnético es derivada
tomande el rotacional de la ecuacidén CI.4D:

VxCVxEJ=~——[9xB]. €1.12>
c &t

Usando la identidad

2
T xVx A =TV s Ad—NA

la ecuacién CI.11) y se obtiene la ecuacidn de onda(

" a8
2 & a E
VE =NCVEdNME - - 0, c1.120
c at "

Una solucién particular de esta ecuacién son las ondas
monocromaticas. Estas ondas se caracterizan por tener una amplitud

constante y una sola frecuencia de oscilacidn. Se representan por:

ECr.t> = E_ Pl S CI.13

donde Eo es la amplitud de la onda, q el vector de onda y ® la
frecuencia de oscilacién de la onda. Sustituyende esta solucién en
la ecuacién de onda se obtiene

: e

a E~qCq-E>——7 E=0 CI.14D

c

Si el medio estad libre de cargas, la ecuacién CI.B) implica que
e« q - ED> =0,
entonces si € # O » q E = 0, que corresponde al caso de ondas
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intonces si € # 0 » q * E = 0, que corresponde al caso de ondas
slectromagnélicas planas tLransversales ¢ E 1 q 2. Lla ecuacion

1.14) se reduce entonces a la ecuacidn

q = e L CI.15)

ida como relacién de dispersién para ondas transversales.

Si E || g. se tendran ondas longitudinales con la relacién de

dispersién
e = 0. CI.18d

De las relaciones de dispersién (I.15) y (I.160 puede verse
que cuando la funcién diel éctrica depende del vector de onda q

apareceria mias de una onda en el material Cdispersién espacial).

I.2.2 MODELO DE OSCILADOR ARMONICO DE DRUDE-LORENTZ.

El como se propaga una onda electromagnética en un material
depende en gran parte de la constante dieléctrica <. Cuando esta
constante es funcién de la frecuencia w se presenta el fendmeno
éptico llamado dt‘.spersiéntmctemporal)- Un modelo microscépico
clasico que predice su comportamiento es el wmedelo de Drude-
Lorentz“m.el cual se basa en considerar las particulas cargadas

(en este caso electrones y hoyos ligadosd como oscil adores

arménicos.

La ecuaciédn de movimiento para un oscilador clasico forzade

amortiguado es:

dzr dr 4 e
= o B By, U 65 =-;ECr.t.). €I 17>

dt dt

donde » es el parametro fenomenclégico de amortiguamiento, e y m

las carga y masa de la particula Celectrénd, W la frecuencia del
oseilador no-amortiguado relacionade con la fuerza restitutiva
mm:r. y ECr,td> el campo perturbador que produce la fuerza externa

C-eED.
Si la perturbacién es debida a una onda electromagnética

plana, entonces
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L r-wtd

ECr,t2 = E €1.18)
solucién a la ecuacidn es:
e
e
m
it . €I.180
o - @ - iyw
"
' aqui que el momento dipolar del oscilador, p = - er, es:
o2
i
m
B = 120D
2 z
W - w - dyw

Si N es el numero de oscilaciladores por unidad de volumen en

material, entonces la densidad de polarizacidén es

P=Np
Pnr lo tanto, el desplazamiento eléctrico definide come D=E+4nP,

seri:
2
[
P

2 2
s w iyw
definiendo

2
w: = 4nNe ~m ,

la funcién dieléctrica sera: G

2z
w

P
eCw) =1 + 2 =
2 2
w_r-m-—l.ym

Considerando la contribucién de otros osciladores cerca de la
frecuencia de resonancia o se incluye la constante dieléctrica
de fondo €, en la funcién dieléctrica, quedando:

2
w

P

eCwd €l.21>

n
L]
¥

o 2 2
S iyrw.

Se cbtiene una constante dieléctrica e(w) dependiente de la
frecuencia, anadloga a la constante dieléctrica para fonones

6pticos mostrada en la seccidén I.1.

Usando la relacién de dispersién para ondas longitudinales
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D y eliminando el factor de amortiguamiente en (I.21), se

cuentra la frecuencia de resonancia excitdénica para modos

longitudinales

z
w

P
oF = gk ¢1.22
T Eo

.. El modelc. microscépico clasico presentado permite obtener la
respuesta de un material dieléctrico ante una perturbacidn
electromagnética, en presencia de efectos de dispersién
Cno-espacial). Cuando la constante dieléctrica es funcién del
vector de onda, ademas de la frecuencia, se presenta el fendmenc

éptico llamado dispersion espacial.

I.2.3 DISPERSION ESPACIAL.

En los cristales &pticos la dispersion pspacialtsﬁe refiere a
la dependencia del tensor dieléctrico e-i ij.q) sobre el vector
de onda gq. Volviendo a los excitones, como la excitaciones
elementales bajo consideracién, para la descripcién de polaritones
excitones es necesario incluir la energia cinética del movimiento
del centro de masa, cuya energia de reposo esta cuando q = 0, para

frecuencias w cercanas a w .

Para pequefios valores de |q]. m_quD varia cuadraticamente con

g, de la forma

- e
«):Cq) = witq = 0 + Dg* CI.23
donde D mide la curvatura de la relacién de dispersién en q = O:
hw
T

Esto lleva a la funcién dieléctrica para excitones CHopfield y

Thomas, 19632
{40

L

eCwd = A : = ; CI.242
e T + Dg - i{rw

La coexistencia de mas de una rama polariténica a una energia
dada es una consecuencia inmediata de la dependencia de la energia

exciténica con el vector de onda. La relacién de dispersién para
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os transversales es:

= ()
4 P

=€ + ' cl.a28>
w? o m: T * qu— Lyw

de esta ecuacidn se obtienen dos modos transversales de
sropagacidén volumétricos, denotados como S ooy 8 Cen g.naral
tidades caomplejasd. i : ; y LI Sy

Los modos lcngitudinales se obtienen de la relacién de
dispersidén eCw,q? = 0, dando lugar a un modo longitudinal de

propagacién, denotado por q,- La figura I.4 es un diagrama

para meodos transversales.

1.2.4 EL PROBIEMA DE LAS CONDICIONES ADICIONALES EN LA
FRONTERA.

Si la dispersién espacial esta presente, las ondas de luz
incidentes en el material no-local excitaran mas de una onda. Por
lo tanto, para calcular los espectros d&pticos en este caso, a
diferencia de la o&ptica clhésica. se requerira de condiciones
adicionales en la frontera (denctadas por ABC) aplicadas sobre la

polarizacién exciténica en la frontera, ademas de las condiciones

E: = Ez Ty H’_ = Hz
Tg Tg Ty Ty :

para los campos eléctrico E y magnético H a ambos lados de la
fontera del medioc no-local.

La forma ma&s simple de ABC y la primera propuesta, es debida
a s I. Pukar“’C:lQS?'.iQSBD:

donde P es la polarizacidén excitédnica y z’' la posicién de la

forntera de medic no-local.

Hasta la fecha se han propuesto muchos ABC's adecuados para
ciertos materiales en circunstancias determinadas. Sin embargo, la
evidencia experimental parece coincidir, hasta el momento, en que

uno de los mas adecuados es el ABC de Pekar. A continuacidn se
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presenta una recopilacién de ABC’s para luz con pelarizaciédn p. La

evaluacidén en z = 0' se refiere a la frontera del material.

TABLA I
CONDICIONES ADICIONALES DE FRONTERA CPOLARIZACION P2

NOMEBRE CONDI GI ON
+
Pekar PO0D =0
2 i 5T OPCO DL rors
ng et al. o
| a® o™
Rimbey-Mahan :cho‘) =0, z Vs = ©
aPCcO™
Agarwall -Pattanayak-Wolf i »o0D + T ™ 0O
+.
ABC generalizado aPcoD + ﬁ_'”,jco D/ =0, J = XY
1 i az
| SE CONSIDERA LA POSICION DE LA FRONTERA EN Z=0, EVALUANDOSE
| AL LADO DEL MEDIO NO-LOCAL (O ).
|
h*’ . El ABC generalizado centiene, como caso particular, los ABC’s

anteriores. Las cantidades Gj Y .Gj son propuestas en algunos
trabajos relacionados con el tema como par Ametros fenomenoldgicos,

y determinados comparando calcules con resultados experimentales.

I.2.8 LA CAPA MUERTA

La forma de las condiciones adicionales a la f‘rontera“ B4
depende esencialmente del comportamiento del potencial UCz) para
el excitén cerca de la frontera del cristal. Actualmente se estan
desarrellande teorias tendientes a dar una explicacidén al
mecanisme por el cual los excitones Mott-Wannier interacttan con
la supa-rfin:ie‘m.
A fin de simplificar el problema, Hopfield y Thomas en“’igsa

introdujeron una capa superficial libre de excitones, llamada capa
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mouerta”. En este modelo el potencial UCz) es considerado como una
barrera de potencial infinita localizada a una distancia f dentro
del cristal:

(& ¢ T'¢ -z & fa'd
uczd> =

M S.0.8 B4R P -
La regién comprendida en 0¢z¢<¢ es caracterizada por la constante
dieléctrica de fondo - Cindependiente de la frecuenciad. Las
condiciones frontera de Maxwell usuales son aplicadas en la
frontera vacio-capa muerta. Ademis de estas condiciones, los ABC
de Pekar son aplicados en z={. Fisicamente el espesor de la capa
muerta seri del orden del radio de Bohr exciténico C(del orden de
100 A). En general, se considera el espesor de la capa muerta un
par ametro fenomenclégico que_ es seleccionade comparando los

calculos del espectro de reflexion con datos experimentales.

En trabajos postericres al de Hopfield y Thomas se ha
continuado utilizando el concepto de capa muerta, algunas veces
como un artificio para mejorar los cAlcules, e incluso, se ha

aplicado a modelos diferentes al de Pekar.

C BANDAS PARABOLICASD.

Los espectros de reflexion y transmisién en la vecindad de
una resonancia exciténica muestran un conjunto de anomalias Y
proveen considerable informacién acerca de los estados exciténicos
en materiales no-locales. Un trabajo interesante, relacionado con
el tema, es la Lésis de maestria realizada por J. A. Gaspar _ en
1083. En éste, se calculan las condiciones de 1la frontera
generalizadas para una pelicﬁla delgada dieléctrica no—-local
C(bandas parabélicas), sobre la que inciden ondas de luz
monocromaticas con polarizacién s, Ademas, se obtienen los
espectros de reflectancia R, transmitancia T y absertancia A
para CdS C(considerando el excitdén Am“). usande un método de
escalafén para impedancias de superficie. En el calculo se

considera la existencia de capas muertas en ambas caras de la
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fcula, encontransdose gque éstas afectan fuertemente los

pectros de R ETreAl

Las graficas obtenidas de R, T y A exhiben una serie de
estructuras que son atribuidas, en parte, a la interferencia de
. ondas en el medio no-local, y a resonancias Fabry-Perot de
ondas estacionarias. Utiliza un parametro U por medioc del cual
describe macroscépicamente la interaccidn entre los excitones y la
superficie del medio no-lecal. Encuentra que los efectos
no-locales mas fuertes se obtienen para U = -1, cerrespondiendo al
ABC de Pekar; los mas débiles para U=1, que correspende al ABC de
Fuchs-Kliewer o Ting-Frankel-Birman Cver tabla I>. Ademas, hace
-.compa.racioﬁe: con espectros expnrimnt.ales‘de Makarenko, Uraltsev

Y Kisolm‘r’”. obteniendo las mejores aproximaciones para U =~ -0.8.
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