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Se investiga téoricamente el efecto de la dispersión espacial en una pelı́cula semiconductora con rugosidad superficial aleatoria, depositada
sobre un substrato metálico, sobre el coeficiente de reflexión diferencial. La investigación se realiza cerca de la resonancia excitónica donde
la no-localidad es fuerte y conduce a la generación de ondas polaritónicas adicionales. Aplicando una teorı́a de perturbación a primer orden,
calculamos las dependencias angular y de frecuencia del coeficiente de reflexión diferencial para el caso de una rugosidad unidimensional. Los
espectros de reflexión difusa de CuCl sobre un metal de Al para luz incidente con polarizacións presentan resonancias pronunciadas (picos)
en las frecuencias que satisfacen las condiciones Fabry-Perot para los modos polaritónicos adicionales. Estas condiciones corresponden
tambíen a la cuantización del movimiento translacional del excitón. Nuestros resultados muestran la utilidad del espectro de reflexión difusa
para estudiar la excitación de los modos polaritónicos cuantizados en pelı́culas no locales.

Descriptores:Excitón; dispersíon espacial; reflexión difusa; peĺıculas semiconductoras delgadas.

The effect of the spatial dispersion of a semiconductor film, having a rough free surface and overlying a metal, on the differential reflection
coefficient is investigated theoretically. The investigation is carried out near exciton resonance where the nonlocality is strong and leads to the
generation of additional polaritonic waves. Applying a first-order perturbation theory, we calculate the angular and frequency dependencies
of the differential reflection coefficient for the case of one-dimensional roughness. The spectra of diffuse reflection for CuCl on a Al metal for
incident light withs-polarization exhibit pronounced resonances (peaks) at frequencies satisfying Fabry-Perot conditions for the additional
polaritonic modes. These conditions also correspond to the size quantization of the exciton’s translational motion. Our results show the
usefulness of the spectra of diffuse reflection for studying the excitation of quantized polaritonic modes in nonlocal films.

Keywords: Exciton; spatial dispersion; diffuse reflection; thin semiconductor films.
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1.. Introducción

Desde los primeros estudios sobre la dispersión de una on-
da monocroḿatica por una superficie rugosa, realizados por
Lord Rayleigh [1], se ha publicado una gran cantidad de
trabajos referentes a este tema (ver, por ejemplo, Refs. 2-
12 y las referencias ahı́ citadas). No obstante, existen mu-
chos feńomenos debidos a la rugosidad superficial que aún
no han sido completamente entendidos, o bien, permanecen
inadvertidos. El feńomeno de la dispersión de luz en siste-
mas semiconductores excitónicos se ve notablemente afec-
tado no śolo por las caracterı́sticas del perfil superficial del
medio irradiado, sino también por sus propiedades de bulto,
tales como la dispersión espacial o no-localidad [13]. La dis-
persíon espacial introduce nuevas propiedades al medio, la
más importante es la propagación de modos electromagnéti-
cos adicionales [13, 14]. La existencia de ondas adicionales
hace necesario el empleo de condiciones de frontera adicio-
nales (o ABC por las palabras inglesasAdditional Boundary
Conditions), ya que las usuales condiciones de frontera de
Maxwell (continuidad de las componentes tangenciales de
los campos eléctrico y magńetico) no son suficientes para de-
terminar la amplitud de los modos generados. Además de la

no-localidad, la interacción del excit́on con la superficie de
la muestra juega un papel fundamental en la determinación
de las propiedadeśopticas de sistemas excitónicos [13]. En
múltiples trabajos, [10, 13, 15] esta interaccíon se ha toma-
do en cuenta eligiendo una ABC apropiada. Alternativamente
la interaccíon excit́on-superficie se puede describir utilizan-
do un potencial superficial. El modelo más simple para un
potencial superficial intrı́nseco supone la existencia de una
capa superficial libre de excitones, lo cual es equivalente a
tener una barrera de potencial infinita a cierta distancial (del
orden del radio excitónico a0) de la superficie (modelo de
la capa muerta [16]). El efecto de la rugosidad superficial
sobre el potencial excitónico y, consecuentemente, sobre los
espectros de dispersión de luz se investiǵo en las Refs. 5-
7. Ah́ı se encontŕo que los espectros de reflexión difusa de
medios semi-infinitos dependen fuertemente de la correla-
ción entre las fluctuaciones del potencial superficial excitóni-
co y el perfil de la superficie de la muestra. Este efecto de
las fluctuaciones del potencial superficial es particularmente
importante en semiconductores cuyo radio excitónico es de
varias decenas de̊A, por ejemplo, en GaAs (a0 ∼ 136Å),
CdS (a0 ∼ 28Å) y ZnSe (a0 ∼ 33Å). Para semiconductores
que tienen un radio de Bohr excitónico muy pequẽno, como
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el CuCl (a0 ∼ 7Å) y el ZnO (a0 ∼ 14Å), en general se
puede despreciar el efecto de la capa muerta [17, 18] en sus
propiedadeśopticas.

En una geometrı́a finita, tal como la de una pelı́cula delga-
da, los excitones son confinados en la dirección de crecimien-
to de la muestra. El problema del confinamiento del excitón
y la propagacíon de los polaritones en sistemas de baja di-
mensíon ha atráıdo la atencíon de diversos grupos cientı́ficos
[19, 20] debido a su gran potencial de aplicación en dispositi-
vos optoelectŕonicos. Una pelı́cula delgada se caracteriza por
tener un espesord menor que la longitud de ondaλ del campo
electromagńetico pero mucho mayor que el radio excitónico
a0: a0 ¿ d . λ. En una peĺıcula delgada el movimiento del
centro de masa del excitón se cuantiza, mientras que su movi-
miento relativo es esencialmente idéntico a aquel en el bulto,
excepto por una posible distorsión cerca de las superficies.
La cuantizacíon del movimiento translacional del excitón en
peĺıculas delgadas produce resonancias en sus espectrosópti-
cos (reflectividad, transmisión y absorcíon) [17, 21–23]. Es-
tos espectrośopticos tambíen se pueden explicar como el re-
sultado de la reflexión interna ḿultiple de los polaritones ex-
citónicos en la pelı́cula [13, 14, 17]. La forma de ĺınea de las
resonancias espectrales resulta ser fuertemente alterada por
el substrato de la pelı́cula, el cual puede ser de un material
dieléctrico [17, 20] o met́alico [24].

La mayoŕıa de los estudios teóricos de polaritones ex-
citónicos en pelı́culas delgadas se han llevado a cabo consi-
derando que las superficies de estas pelı́culas son idealmen-
te planas. Sin embargo, las superficies reales tienen rugosi-
dad inherente y, por lo tanto, la luz puede ser dispersada por
ellas. Aśı pues, los espectros de reflexión difusa podŕıan ser
muy útiles para el estudio de las propiedadesópticas tanto
de bulto como de las superficies de pelı́culas delgadas. Has-
ta donde sabemos, este tipo de espectroscopı́a se ha aplicado
a peĺıculas locales gruesas (d À λ) con interfaces desorde-
nadas y diferentes tipos de substratos [4, 9]. En el caso de
un substrato metálico, los espectros de la sección diferencial
de dispersíon cambian radicalmente dependiendo de la pola-
rización de la luz incidente y dispersada [9]. Tambíen se ha
investigado la reflexión difusa de pelı́culas ultradelgadas con
espesord . a0 (pozos cúanticos excit́onicos) [25]. Para el
caso de pelı́culas delgadas (a0 ¿ d . λ), todav́ıa no existe
una teoŕıa sisteḿatica que describa el efecto de la dispersión
espacial (no localidad) en los espectros de reflexión difusa de
luz por sus superficies rugosas.

En este trabajo desarrollamos una teorı́a de perturbación
a primer orden para investigar el efecto de la dispersión espa-
cial sobre el coeficiente de reflexión diferencial de una pelı́cu-
la delgada excit́onica con rugosidad superficial aleatoria, de-
positada sobre un substrato metálico. En la Sec. 2 presenta-
mos el formalismo téorico aplicado en el ćalculo del coefi-
ciente de reflexíon diferencial y en la Sec. 3 se discuten los
resultados nuḿericos. Finalmente en la Sec. 4 se presentan
las conclusiones.

2.. Teoŕıa

2.1.. Planteamiento del problema

Consideremos un sistema formado por una pelı́cula semicon-
ductora excit́onica, con rugosidad superficial aleatoria unidi-
mensional y localizada en la región ζ(x) < z < d, deposita-
da sobre un substrato metálico perfecto. La interfaz vacı́o-
semiconductor se caracteriza por la función aleatoriaζ(x)
(se supone que será ligeramente rugosa), la cual representa
el perfil de la superficie del semiconductor y tiene una des-
viación caracteŕısticaδ respecto del plano promedioz = 0.
La función del perfil superficialζ(x) es un proceso gaussiano
y estacionario, con valor estadı́stico medio nulo, y está deter-
minado por las propiedades

〈ζ(x)〉 = 0, 〈ζ(x)ζ(x′)〉 = δ2exp[−(x− x′)2/L2]. (1)

Aqúı, el paŕentesis angular denota el promedio sobre el en-
semble de realizaciones de la función ζ(x), L es la longitud
de correlacíon transversal (L À δ).

Sobre la superficie libre de la pelı́cula incide una onda
electromagńetica plana, monocroḿatica, cuya polarización
puede sers, o bien,p. El plano de incidencia coincide con
el planoxz. Bajo estas consideraciones, para polarización s,
el campo eĺectrico incidente tiene la forma

Es
i (x, z, t) = [0, Es

i , 0]ei(qxx+qzz)−iωt, (2)

dondeqx = q sen θi , qz = q cos θi , q = ω/c ; ω es la
frecuencia del campo incidente,c es la velocidad de la luz en
el vaćıo y θi es elángulo de incidencia.

Por otro lado, para luz incidente con polarización p el
campo eĺectrico puede representarse como [12]

Ep
i (x, z, t) = Ep

i [1, 0,−qx/qz]ei(qxx+qzz)−iωt. (3)

Una superficie ligeramente rugosa satisface las condicio-
nes de suavidad|dζ(x)/dx| ¿ 1 y pequẽnez |ζ(x)/λ| ¿ 1,
dondeλ es la longitud de onda del campo incidente. En tal si-
tuacíon los campos se pueden aproximar hasta primer orden
enδ/λ ¿ 1 y |dζ(x)/dx| ∼ δ/L ¿ 1 pudiendo ser escritos
como [6, 7, 9]

E(x, z, t) = E0(x, z, t) + E1(x, z, t). (4)

Debido al desarrollo hasta términos de primer orden la
polarizacíon de los campos reflejadoEr y dispersadoEsc es
la misma que la del campo incidente [6, 26]. Por lo tanto, en
el caso de polarizacións, los campos en el vacı́o [adeḿas del
campo incidente (2)] son el campo reflejado

Es
r(x, z, t) = [0, Es

r , 0]ei(qxx−qzz)−iωt, (5)

correspondiente a la reflexión especular (campo de orden ce-
ro), y el campo dispersado

Es
sc(x, z, t)=

1
2π

∫ ∞

−∞
dkx[0, Es

sc(kx), 0] ei(kxx−kzz)−iωt, (6)

Rev. Mex. F́ıs. 48 (3) (2002) 197–204
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el cual representa la componente difusa de la reflexión
(campo dispersado en direcciones distintas a la especular)
y es originado por la rugosidad de la superficie. Aquı́,
kx = q sen θsc, kz = q cos θsc y θsc es elángulo de
dispersíon. Para polarizaciónp [12]:

Ep
r(x, z, t) = Ep

r [1, 0, qx/qz]ei(qxx−qzz)−iωt, (7)

Ep
sc(x, z, t) =

1
2π

∫ ∞

−∞
dkx Ep

sc(kx)

[1, 0, kx/kz]ei(kxx−kzz)−iωt. (8)

Dentro del semiconductor, el campo eléctricoE y la pola-
rización excit́onicaP se determinan del sistema de ecuacio-
nes dińamicas para el polaritón-excit́on [11, 13, 27]. Supo-
nemos que el medio semiconductor está caracterizado por un
excitón de radio pequẽno, de modo que podamos despreciar
el efecto del potencial superficial intrı́nseco (capa muerta).
De esta manera, el sistema para los campos polaritónicos ad-
quiere la forma [11]

[
D∇2 + ω2 − ω2

T + iγω
]
P(x, z) = −ω2

P

4π
E(x, z), (9)

∇2E(x, z)−∇(∇ ·E(x, z)) + ε∞
ω2

c2
E(x, z)

= −4πω2

c2
P(x, z), (10)

dondeωT es la frecuencia de resonancia del excitón, γ es
una frecuencia de amortiguamiento fenomenológica,ωP es
una medida de la fuerza del oscilador,ε∞ es la constan-
te dieĺectrica de fondo o de altas frecuencias. El coeficiente
D = ~ωT /M se conoce como el parámetro de dispersión es-
pacial,M es la masa efectiva total del excitón. La Ec. (9) se
obtiene de la ecuación de movimiento para el excitón, des-
preciando el efecto del potencial superficial, [13]; y la Ec.
(10) se obtiene de las ecuaciones de Maxwell para un medio
no magńetico. El sistema de ecuaciones acopladas (9, 10) se
resuelve escribiendoE y P en la forma (4). De esta manera
se obtienen dos sistemas de ecuaciones. El sistema de orden
cero tiene la forma [11, 12]

[
D

(
∂2

∂x2
+

∂2

∂z2

)
+ ω2 − ω2

T + iγω

]
P 0

j (x, z)

= −ω2
P

4π
E0

j (x, z), (11)

[
∂2

∂x2
+

∂2

∂z2
+ε∞

ω2

c2

]
E0

y(x, z) = −4πω2

c2
P 0

y (x, z), (12)

∂2E0
z

∂x∂z
−

[
∂2

∂z2
+ ε∞

ω2

c2

]
E0

x(x, z) =
4πω2

c2
P 0

x (x, z), (13)

∂2E0
x

∂x∂z
−

[
∂2

∂x2
+ ε∞

ω2

c2

]
E0

z (x, z) =
4πω2

c2
P 0

z (x, z), (14)

aqúı, j = x, y, z. El sistema de primer orden es similar al de
cero orden,́unicamente se cambian los superı́ndices 0 por 1
en las ecuaciones (11) – (14). La solución de las ecuaciones
de cero y primer orden se presenta en seguida.

2.2.. Soluciones de orden cero

Las ecuaciones se pueden resolver por separado para cada
geometŕıa. Aśı, para polarizacíon s la solucíon del sistema
de orden cero está dada por los vectoresE0 = [0, E0

y , 0] y
P0 = [0, P 0

y , 0], donde sus componentesy se pueden escribir
como una superposición de los modos que se propagan en el
semiconductor [11]:

E0
y(x, z) =

4∑

j=1

A0
j (qx)ei(qxx+kjz), (15)

P 0
y (x, z) =

4∑

j=1

χ(qx, kj) A0
j (qx)ei(qxx+kjz). (16)

Para la polarización p los camposE0 y P0 sólo tienen com-
ponentesx y z:

E0
x(x, z) =

6∑

j=1

B0
j (qx)ei(qxx+kjz), (17)

E0
z (x, z) = −

6∑

j=1

qxkjB
0
j (qx)ei(qxx+kjz)

4π ω2

c2 χ(qx, kj) + ε∞ ω2

c2 − q2
x

, (18)

P 0
x (x, z) =

6∑

j=1

χ(qx, kj) B0
j (qx)ei(qxx+kjz), (19)

P 0
z (x, z) = −

6∑

j=1

χ(qx, kj)

× qxkjB
0
j (qx)ei(qxx+kjz)

4π ω2

c2 χ(qx, kj) + ε∞ ω2

c2 − q2
x

. (20)

Aqúı, A0
j y B0

j son las amplitudes de los campos y se deter-
minan empleando condiciones de frontera apropiadas,

χ(qx, kj) =
ω2

P

4πD(k2
j − Γ2

B)
, (21)

Γ2
B = (ω2 − ω2

T −Dq2
x + iγω)/D; (22)
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kj son las componentesz de los vectores de onda para los
modos polarit́onicos que se propagan en el semiconductor y
est́an dados por

k2
1,2 =

1
2

{
Γ2

B + ε∞
ω2

c2
− q2

x

±
[(

Γ2
B − ε∞

ω2

c2
+ q2

x

)2

+
4ω2

P ω2

Dc2

]1/2


 , (23)

k3 =
[
Γ2

B −
ω2

P

ε∞D

]1/2

, (24)

k2
1,2 est́an asociados a los signos± respectivamente;

k4 = − k1, k5 = − k2 y k6 = − k3. Las com-
ponentes1, 2, 4, 5 corresponden a modos transversales y las
componentes 3 y 6 a modos longitudinales [13].

2.3.. Soluciones de primer orden

Las soluciones del sistema de ecuaciones de primer orden,
es decir el campo eléctrico y la polarizacíon excit́onica de
primer orden, se representan en la forma de una integral de
Fourier,

E1
y(x, z) =

1
2π

∫ ∞

−∞
dkx eikxx

4∑

j=1

A1
j (kx)eik1jz, (25)

P 1
y (x, z)

=
1
2π

∫ ∞

−∞
dkx eikxx

4∑

j=1

χ(kx, k1j) A1
j (kx)eik1jz, (26)

E1
x(x, z) =

1
2π

∫ ∞

−∞
dkx eikxx

6∑

j=1

B1
j (kx)eik1jz, (27)

E1
z (x, z) = − 1

2π

∫ ∞

−∞
dkx eikxx

×
6∑

j=1

kxk1jB1
j (kx)eik1jz

4π ω2

c2 χ(kx, k1j) + ε∞ ω2

c2 − k2
x

, (28)

P 1
x (x, z) =

1
2π

∫ ∞

−∞
dkx eikxx

×
6∑

j=1

χ(kx, k1j) B1
j (kx)eik1jz, (29)

P 1
z (x, z) = − 1

2π

∫ ∞

−∞
dkx eikxx

×
6∑

j=1

χ(kx, k1j)
kxk1jB1

j (kx)eik1jz

4π ω2

c2 χ(kx, k1j) + ε∞ ω2

c2 − k2
x

. (30)

Aqúı, las dos primeras fórmulas describen los campos
polaritónicos de primer orden (E1

y y P 1
y ) en el caso

de polarizacíon s y las fórmulas restantes los campos
(E1

x, E1
z , P 1

x , P 1
z ) dispersados en la geometrı́a de polari-

zacíon p. Al sustituir (25 – 30) en el sistema de ecuaciones
de primer orden se observa queΓ2

1B y k1j est́an dados por
las Ecs. (22 – 24), si se cambiaqx por kx. Para calcular las
amplitudes de primer orden es conveniente representarlas en
la forma [6, 11]

Es,p
sc (kx) =Es,p

sc ζ(kx − qx),

A1
j (kx) =A1

jζ(kx − qx), (31)

B1
j (kx) =B1

j ζ(kx − qx),

dondeζ(kx − qx) es la transformada de Fourier del perfil su-
perficialζ(x),

ζ(kx − qx) =
∫ ∞

−∞
dx ζ(x)e−i(kx−qx)x. (32)

Es
sc, Ep

sc, A1
j y B1

j se obtienen a partir de las condiciones de
frontera.

2.4.. Condiciones de frontera

Para calcular la amplitud de los campos empleamos las con-
diciones de frontera siguientes:

a) Continuidad de las componentes tangenciales de los
camposE y H en la interfazz = ζ(x),

n̂×E(−)(x, z) |z=ζ(x) = n̂×E(+)(x, z) |z=ζ(x), (33)

n̂×H(−)(x, z) |z=ζ(x) = n̂×H(+)(x, z) |z=ζ(x) . (34)

Aqúı, (-) y (+) se asocian a la región del vaćıo y del semicon-
ductor respectivamente,̂n es un vector unitario normal a la
superficiez = ζ(x). En la aproximacíon a primer orden

n̂ ≈
(
−∂ζ(x)

∂x
, 0, 1

)
.

b) Continuidad deE en la interfaz semiconductor-metal
[9],

E(+)(x, z) |z=d = 0. (35)

Esta condicíon corresponde al caso de un conductor perfec-
to [28] y resulta ser una buena aproximación para el caso de
un conductor con frecuencia de plasma (ω̃P ) mayor que la
frecuencia de resonancia excitónicaωT (ω̃2

P À ω2
T ).

c) Adeḿas, es necesario emplear las condiciones de
frontera para la polarización excit́onica. Aqúı emplearemos
el ABC de Pekar en las interfaces vacı́o-semiconductor y
semiconductor-metal:

P(x, z) |z=ζ(x) = 0, (36)
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P(x, z) |z=d = 0. (37)

Desarrollando estas condiciones de frontera (33-37) has-
ta primer orden enδ/λ ¿ 1 y |dζ(x)/dx| ¿ 1,
se determinan las amplitudes de todos los campos
(Es,p

r , A0
j , B0

j , Es,p
sc , A1

j , B1
j ). Las amplitudesEs,p

r deter-
minan directamente los espectros de reflectividad especular
de orden cero:Rs = |Es

r/Es
i |2; Rp = |Ep

r /Ep
i |2.

2.5.. Coeficiente de reflexíon diferencial

Con el fin de determinar el coeficiente de reflexión diferen-
cial debemos primero promediar temporal y estadı́sticamente
el vector de Poynting complejo [8]

Ssc =
c

8π
E∗sc(x, z, t)×Hsc(x, z, t), (38)

E∗sc(x, z, t) representa el complejo conjugado del campo
eléctrico dispersado. Para el caso de un perfil superficial con
función de correlacíon gaussiana (1), el promedio temporal y
estad́ıstico del vector de Poynting para polarizacións seŕa

〈Ss
sc〉 =

c2δ2L

16π3/2ω

∫

<

dkxK | Es
sc |2 e−(kx−qx)2L2/4. (39)

Aqúı, K = kxx̂ − kz ẑ, el śımbolo < añadido a la integral
indica la regíon kx < ω/c, dondekz es real y, entonces, los
campos se propagan alejándose de la superficie de la mues-
tra. En este caso el flujo de energı́a dispersada, normal a la
interfaz promedio(z = 0) y asociado al elemento diferencial
comprendido entrekx y kx + dkx, es

d〈Ss
sc · ẑ 〉 =

δ2Lω

16π3/2
| Es

sc |2

×e−(kx−qx)2L2/4 cos2 θscdθsc . (40)

El cociente de la expresión anterior y la componentez del
flujo de enerǵıa incidente con polarizacións [8]

Ss
i · ẑ =

c

8π
| Es

i |2 cos θi, (41)

determina el coeficiente de reflexión diferencialCRDs para
luz con polarizacíons [4, 8]

CRDs ≡ dRs

dθsc
=

δ2Lω

2π1/2c

∣∣∣∣
Es

sc

Es
i

∣∣∣∣
2

×cos2 θsc

cos θi
e−(kx−qx)2L2/4. (42)

Por otro lado, si la luz incidente tiene polarizaciónp (vea,
por ejemplo, [12]), se tiene para el vector de Poynting pro-
mediado

〈Sp
sc 〉 =

c2δ2L

16π3/2ω

∫

<

dkxK
| Ep

sc |2
cos2 θsc

e−(kx−qx)2L2/4. (43)

Luego, el diferencial de flujo, normal a la superficie prome-
dio, de la enerǵıa dispersada es

d〈Sp
sc · ẑ 〉 =

δ2Lω

16π3/2
| Ep

sc |2 e−(kx−qx)2L2/4dθsc. (44)

Para la componentez del flujo de enerǵıa incidente se obtiene

Sp
i · ẑ =

c

8π

1
cos θi

| Ep
i |2 . (45)

Finalmente, el coeficiente de reflexión diferencial para pola-
rizaciónp es

CRDp ≡ dRp

dθsc
=

δ2Lω

2π1/2c

∣∣∣∣
Ep

sc

Ep
i

∣∣∣∣
2

cos θie
−(kx−qx)2L2/4. (46)

3.. Resultados nuḿericos

En esta sección calcularemos y analizaremos espectros de
reflectividad R y del coeficiente de reflexión diferencial
dR/dθsc para un semiconductor de CuCl sobre un substrato
met́alico de Al en la geometrı́a de polarizacíons. En el ćalcu-
lo hemos empleado los parámetros conocidos para el excitón
Z3 del CuCl [29]: ~ωT = 3.2022 eV, ~ωL = 3.2079 eV,
ε∞ = 5.59, M = 2.3me (me es la masa del electrón li-
bre). Otros paŕametros usados son el espesor de la pelı́cula
d = 800Å, el ángulo de incidenciaθi = 20◦ y una constante
de amortiguamientoγ = 0.2 meV. La frecuencia de plasma
del Al es~ω̃P ≈ 15eV > ~ωT (ω̃2

P À ω2
T ) por lo que la

condicíon de frontera (35) es buena en este caso.
En la Fig. 1 mostramos el espectro de reflectividadRs, el

cual presenta una estructura compleja de resonancias (mı́ni-
mos profundos) que resultan de la interferencia de los po-
laritones excit́onicos en la pelı́cula delgada. Las frecuen-
cias de las resonancias espectrales (particularmente aque-
llas que son mayores queωT ) satisfacen la condición de in-
terferencia Fabry-Perot para el modo polaritónico inferior:
(d/π)Rek1 = n, donden es un ńumero entero [ver los
puntos indicados en la curva (a) de la Fig. 2]. En el ran-
go de frecuenciasω > ωT esta condicíon coincide, de he-
cho, con la condicíon de cuantización del movimiento trans-
lacional del excit́on mećanico en una pelı́cula delgada. Es
decir las frecuencias~ωn donde se satisfacen las relacio-
nes de Fabry-Perot prácticamente coinciden con los autova-
loresEn = ~ωT + (~nπ/d)2/2M de estados cuantizados
del excit́on en la peĺıcula delgada (a0 ¿ d). Por esta raźon,
la estructura resonante del espectro de reflectividad puede
tambíen interpretarse como una manifestación óptica de la
cuantizacíon del movimiento del centro de masa del excitón
[13, 17, 22]. Nótese que el espesor elegidod = 800Å es re-
lativamente pequẽno en comparación con la longitud de onda
de la luzλ (d < λ) por lo que no se observan, cerca de la
resonancia excitónica, efectos de interferencia relacionados
con el modo polarit́onico superior.
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FIGURA 1 Reflectividad de polarizacións para una pelı́cula de Cu-
Cl sobre Al.d = 800Å, θi = 20◦, γ = 0.2 meV.

En la Fig. 3 presentamos el espectro delCRDs para la
peĺıcula de CuCl sobre Al cerca de la resonancia del excitón
Z3. Este espectro, al igual que la reflectividad, exhibe una
estructura de resonancias muy rica. Las posiciones de estas
singularidades (picos) coinciden exactamente con las de las
resonancias observadas en los espectros de reflectividad, ex-
cepto por la resonancia de menor frecuencia y que está por
debajo deωT . Por lo tanto, podemos afirmar que los picos
espectrales delCRDs enω = ωn > ωT se deben atribuir a
la cuantizacíon del movimiento translacional del excitón en
la peĺıcula delgada.

En la Fig. 4 mostramos el efecto de los parámetros es-
tad́ısticos de la superficie (longitud de correlación L y altura
de la ráız cuadŕatica media de la rugosidadδ) sobre la de-
pendencia angular delCRDs de la peĺıcula de CuCl con una
frecuencia fija del haz incidente,~ω = ~ωT = 3.2022 eV.
Comparando las curvas (a) y (b) de la Fig. 4 calculadas con

FIGURA 2 Relaciones de dispersión para los modos polaritónicos
j = 1 y 2 (curvas (a) y (b)); (c) es la reflectividad de polarización
s como en la Fig. 1.

FIGURA 3 Espectro deCRDs para una pelı́cula de CuCl sobre Al.
L = 5000Å, δ = 6Å, θsc = 25◦; los paŕametrosd, θi y γ son
como los de la Fig. 1.

la misma altura de rugosidad,δ = 6Å, pero con diferente lon-
gitud de correlacíon [L = 7000Å y 5000Å en (a) y (b), res-
pectivamente], podemos ver claramente que la distribución
angular delCRDs es ḿas estrecha, con un valor máximo
mayor y cerca deĺangulo correspondiente a la dirección es-
pecular, en el caso de longitud de correlaciónL mayor (curva
(a)). Esto se debe a que al incrementar la longitud de correla-
ción, la superficie rugosa se vuelve más suave (casi plana) y
la luz se esparce prácticamente śolo en direcciones muy cer-
canas a la dirección especular. Por otra parte, en las curvas
(b) y (c) empleamos la misma longitud de correlaciónL, pe-
ro diferente alturaδ [ en (b)δ = 6Å y en (c)δ = 5Å]. Como
era esperado, observamos que al aumentar el parámetroδ, el
coeficientedRs/dθsc se incrementa en todas las direcciones
(compare las curvas (b) y (c)). Este resultado no es más que
una consecuencia directa de la fórmula (42), de acuerdo con
la cual elCRDs es proporcional aδ2. Debemos enfatizar que
los efectos deL y δ sobre la distribucíon angular delCRDs

son independientes de la frecuenciaω del haz incidente (vea
la fórmula (42)).

Estudiemos ahora el efecto de la constante de amortigua-
mientoγ en los espectros de reflexión difusa. Como se ve
de la Fig. 5, al aumentarγ las resonancias en el espectro de
CRDs se ensanchan y los picos disminuyen su altura rápi-
damente (compare las curvas (a) y (b)). Nótese que en estos
cálculos hemos utilizado un coeficiente de amortiguamiento
γ independiente de la frecuencia y por lo tanto todas las re-
sonancias se ven disminuidas en la misma proporción. Sin
embargo, en investigaciones anteriores [29, 30] a la nuestra,
para lograr un buen ajuste con espectros de reflectividad de
peĺıculas delgadas de CuCl fue necesario utilizar una cons-
tante de amortiguamientoγ creciente en el rango de frecuen-
ciasω mayores queωT :

γ = γ0 + α(ω − ωT ) · θ(ω − ωT ), (47)
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FIGURA 4 Dependencia angular deCRDs para una pelı́cula de
CuCl sobre Al. La curva (a) corresponde aL = 7000Å y δ = 6Å;
la curva (b) se calculó conL = 5000Å y δ = 6Å; y la (c) con
L = 5000Å y δ = 5Å. Otros paŕametros son como los de la
Fig. 1.

dondeθ(x) es la funcíon de Heaviside, y las cantidadesγ0 y
α son paŕametros de ajuste. En pelı́culas delgadas el amor-
tiguamientoγ es relativamente grande y su dependencia en
función de la frecuencia se debe a la dispersión de los excito-
nes con fonones acústicos aśı como con la superficie desorde-
nada [17]. A consecuencia de este aumento deγ con la fre-
cuencia, las resonancias correspondientes a estados de cuanti-
zacíon del centro de masa del excitón conn À 1 se debilitan
en los espectros (vea la Fig. 6). Otro factor que puede influir
en el incremento deγ, e incluso modificar el valor de la fre-
cuencia de resonanciaωT especialmente en la región cercana
al substrato metálico, es la presencia de un campo eléctrico
[31] generado por encorvamiento de las bandas energéticas
cerca del contacto semiconductor-metal [32]. Por tal raźon,
al comparar espectros deCRD teóricos con el experimento
se debeŕa tomar en cuenta tanto la dependencia de frecuencia
deγ como su inhomogeneidad dentro de la pelı́cula.

FIGURA 5 CRDs para una pelı́cula de CuCl sobre Al. La curva
(a) se asocia aγ=0.2 meV, para (b)γ=0.4 meV; otros datos son
L = 5000Å, δ = 6Å, θsc = 25◦; d y θi son como en la Fig. 1.

FIGURA 6 Espectros de reflectividad de polarización s para una
peĺıcula de CuCl sobre metal como en la Fig. 1, pero con diferentes
γ(ω) [vea Eq. (47)]. Los espectros se calcularon con los paráme-
tros γ0=0.2 meV;α = 0 (lı́nea punteada), 0.04 (lı́nea a trazos),
0.29 (ĺınea śolida).

Finalmente, comentemos que los resultados numéricos
(Figs. 1-6) fueron obtenidos para el caso de geometrı́a
de polarizacíon s. Si incidiera luz con polarización p so-
bre la peĺıcula delgada, sus espectros tanto de reflectivi-
dad Rp como deCRDp, que pueden calcularse con la
teoŕıa desarrollada en la sección anterior, presentarı́an re-
sonancias asociadas a modos longitudinales en frecuencias
ω > ωL ≈ ωT + ω2

p / 2 ωT ε∞ [13, 24, 33] adeḿas
de las resonancias transversales observadas en la geometrı́a
de polarizacíon s. Esta seŕıa la diferencia principal entre los
espectros para polarizacioness y p. En todos estos casos, las
resonancias espectrales con frecuencias mayores queωT , de-
bidas a la rama polaritónica inferior (rama excitónica), pue-
den explicarse como una manifestación de la cuantización del
movimiento del centro de masa del excitón en peĺıculas del-
gadas (a0 ¿ d < λ).

4.. Conclusiones

Hemos desarrollado una teorı́a de perturbación a primer or-
den para investigar el efecto de la dispersión espacial en
una peĺıcula semiconductora delgada con rugosidad superfi-
cial aleatoria unidimensional, depositada sobre un substrato
met́alico. A partir de los espectros para una pelı́cula de CuCl
sobre Al, en la geometrı́a de polarizacíon s, mostramos que
cerca de la frecuencia de la resonancia excitónica es impor-
tante considerar los efectos de la no-localidad. Las resonan-
cias tipo Fabry-Perot se asocian a máximos en elCRDs y
mı́nimos en la reflectividadRs. En el caso de pelı́culas con
espesor menor que la longitud de onda incidente, en la in-
terferencia śolo participan los polaritones excitónicos de la
rama inferior. En este régimen de pelı́cula delgada las reso-
nancias en la reflectividadRs y en elCRDs se deben ex-
clusivamente a la cuantización del movimiento translacional
del excit́on. Tambíen, se analiźo el efecto de los parámetros

Rev. Mex. F́ıs. 48 (3) (2002) 197–204
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estad́ısticos de la superficie rugosa sobre el coeficiente de re-
flexión diferencial. Nuestros resultados muestran la utilidad
de los espectros deCRD para estudiar la excitación de los
modos polarit́onicos cuantizados en pelı́culas no-locales. Es-
te tipo de espectros puede ser un buen complemento para las
mediciones de reflectividad especular.
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suppĺement au Journal de Physique II,3 (1993) 389).
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