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Capitulo 1

Introduccion general

L os sistemas semiconductores de dimension reducida, como los puntos, hilos y po-
zos cuanticos, ocupan un lugar destacado en la investigacion actual. Muchos disposi-
tivos optoelectrénicos basan su funcionamiento en propiedades nuevas descubiertas
a raiz del confinamiento electronico. Cuando a la materia se la obliga a ocupar un es-
pacio mas reducido del que ocuparia normalmente, exhibe unas propiedades nuevas
que a dia de hoy aiin se estdn descubriendo. Un buen ejemplo seria el del grafeno.
La estructura de bandas del grafeno ya habia sido calculada por primera vez por
Wallace en 1949. El premio nobel de Fisica del ano 2010 se concedié a Andre Geim
y Konstantin Novoselov por el estudio y analisis que han permitido la comprension
de las propiedades de este nuevo material bidimensional.

Las técnicas experimentales de crecimiento en el laboratorio permiten la creacion
de islas de tamano nanométrico que a su vez son capaces de sumergirse en otro mate-
rial semiconductor con diferente banda prohibida cada uno. Esto tiene la ventaja de
que podemos producir excitaciones opticas del semiconductor més interno cuando
las iluminamos. La excitacion elemental asi creada o exciton' se puede considerar
como un pseudoidtomo que queda confinado dentro del semiconductor con banda

prohibida maés alta.

IEl término excitéon no existe en lengua castellana. Proviene del inglés exciton. Su uso ya esta

ampliamente generalizado y se permite su empleo en textos cientificos.

11
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Figura 1.1: Tlustracién del tamafio ocupado por un atomo y un excitéon tipicos. El excitén co-

rresponde al semiconductor masivo.

En la figura 1.1 presentamos un esbozo del tamano relativo entre un atomo y
un exciton. En nanoestructuras esta excitacion ocupa menos sitio del que ocuparia
naturalmente. Dependiendo de la forma en la que los electrones y huecos producidos
en la excitacion ven la red cristalina, podemos hablar de excitones de Wannier-Mott
o de Frenkel. En el primer caso, y en un semiconductor masivo, la red hace que
el electron sienta una constante dieléctrica que no tiene en cuenta las posiciones
de los atomos en la red. En el caso del exciton de Frenkel, cuyo estudio es més
complejo y no vamos a tratar en esta tesis, los electrones y huecos experimentan las
peculiaridades del potencial de confinamiento cercano que producen los atomos de

la red cristalina.

La dinamica de los excitones Wannier-Mott permite estudiar tanto la energia
del sistema como su tiempo de recombinacion radiativo, efecto ttunel de portadores,
etc. Variando a su vez la dimensionalidad del sistema se pueden obtener resultados

tedricos que corroboran bastante bien los experimentos.

Los semiconductores son muy sensibles a la adiciéon de impurezas en su estruc-
tura. Estas tltimas pueden dar lugar a la apariciéon de niveles intermedios den-
tro de la banda prohibida que alteran de manera dramaética las propiedades 6p-
ticas. Las propiedades electronicas de un semiconductor vienen determinadas por
las denominadas transiciones intrabanda que nos permiten describir, entre otras, las

propiedades de transporte. Por otra parte las propiedades 6pticas tienen que ver con
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las transiciones interbanda, es decir entre las bandas de valencia y conduccién. Am-
bos tipos de transiciones estan muy ligadas entre si y no puede comprenderse bien

la fisica de muchos dispositivos si no se toman en consideracién ambas transiciones.

Muchos estudios dan cuenta de como las propiedades exciténicas muestran un
comportamiento anémalo cuando anadimos una sola impureza en un punto cuantico.
Un par de capitulos de esta tesis estan consagrados a los efectos que estas impurezas
tienen en las propiedades Opticas de nanoestructuras cuando se aplican campos
eléctricos y magnéticos. Lampert, en 1958, fue el primero en intuir la existencia de
complejos excitonicos, en particular (D°, X), (A% X) y (D', X), como resultado
de la ligadura del excitéon con una impureza neutra dadora, una impureza neutra

aceptora y una impureza dadora ionizada.

Al analizar el efecto de un campo eléctrico sobre los excitones en una nanoestruc-
tura la primera imagen que nos viene es la de su homoéloga en fisica atomica, el efecto
Stark. En el atomo de hidrégeno la aplicacion de un campo eléctrico externo da lugar
a un desdoblamiento de los niveles energéticos cuya polarizabilidad es proporcional
al cuadrado del campo eléctrico aplicado. En puntos cuénticos encontramos un com-
portamiento similar pero con una fenomenologia més compleja si cabe. La presencia
de confinamiento fuerte y de impurezas da lugar a una competiciéon entre ambos
efectos haciendo que el efecto Stark efectivo presente un comportamiento anéma-
lo. Un conocimiento explicito y empirico de estos efectos puede tener interesantes

aplicaciones optoelectronicas.

De igual manera la aplicacion de un campo magnético anade nuevas propiedades.
Si el campo es débil puede tratarse perturbativamente dando lugar a un efecto similar
al Zeeman atémico. Cuando es intenso su efecto es similar al de un confinamiento
tipo oscilador armoénico cuya frecuencia es la frecuencia ciclotron. Los niveles de
Landau serian las cuantizaciones de las érbitas ciclotron, de manera analoga a las
orbitas electronicas del modelo de Bohr. De nuevo la presencia de impurezas aporta

nuevas peculiaridades a las propiedades 6pticas de los puntos cuénticos.

Al estar confinados los portadores de carga en estructuras pequenas se acentua

la superposicion de las funciones de onda del electron y el hueco. Ello daria lugar a
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un aumento de la energia de enlace de los excitones y de los complejos excitonicos.
Los resultados de los modelos tedricos corroboran muy bien esto tltimo. Los efectos
excitonicos son muy pronunciados en el caso de las nanoestructuras. Esto se debe
a la baja dimensionalidad del sistema. En particular, y como se demuestra més
adelante, la energia de ligadura de los excitones Wannier bidimensionales es cuatro
veces superior a la de sus homologos en el semiconductor masivo. Esta estabilidad
es la que origina que las propiedades 6pticas no sean lineales, sobre todo en el caso

de puntos cuanticos.

Los excitones ligados a impurezas tienen un tiempo de recombinacion del orden
del nanosegundo y son interesantes en investigaciones espectroscopicas pues dan

lugar a la apariciéon de lineas estrechas muy bien definidas en el espectro.

Motivados por estos resultados muchos investigadores han intensificado su estu-
dio de los sistemas semiconductores de baja dimensionalidad. En muchos de ellos es
posible controlar su forma, dimensiones, estructura de niveles e incluso el nimero de
electrones. Las diferentes técnicas de realizaciéon permiten obtener diferentes formas
de puntos cuanticos: paralelepipedos, esferas, conos, cilindros, piramides, etc [1][2].
Las técnicas de fabricacion, ya sea por epitaxia molecular o por ataque quimico, en-
tre otras, dan lugar a una considerable dispersién de tamanos y por consiguiente a
una gran anchura espectral de banda. La interaccion de los estados electronicos con
las vibraciones Opticas de la red pueden igualmente contribuir a un ensanchamiento
de los espectros. En algunos casos los materiales utilizados son semiconductores del
tipo II-VI y I-VII, que presentan un caracter polar o idénico bastante acusado y unas
constantes de acoplamiento electron-fonén importantes [3]. Asi pues la creacion o la
recombinacion de pares electron-hueco puede venir acompanada de una fuerte pro-
babilidad de emision de fonones longitudinales 6pticos (LO) que dan lugar a lineas

espectrales separadas por cantidades que son multiplos de hwro [4]

Esta tesis tiene varios objetivos generales. Por una parte se han realizado estudios
experimentales sobre puntos cuanticos en los que se ha medido la fotoluminiscencia,

el tiempo radiativo y los efectos del campo eléctrico. Los resultados experimentales
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propios de nuestro grupo se acompanan siempre con modelos tedricos para explicar la
fenomenologia observada. Otro de los objetivos ha sido la implementacion matemati-
ca de modelos basados en las coordenadas de Hylleraas 2 que permitan calcular la
energia de nanoestructuras cuanticas cuando se encuentran sometidas a campos
externos eléctrico y magnético. El sistema de coordenadas mencionado tiene la ven-
taja de poder calcular la energia total del exciton sin necesidad de descomponer el
movimiento en una parte relativa y en otra del centro de masas. Esto tltimo da
lugar a una indefinicién a la hora de tomar el cero de la energia de los excitones.
Por contra las coordenadas de Hyllerass hace que el operador laplaciano tenga una
expresion algebraica bastante méas farragosa y complicada de manipular. Las fun-
ciones de onda que se emplean para describir los excitones poseen caracteristicas
muy bien definidas que dan cuenta de todos los elementos del problema y hasta qué
punto unos tienen mas importancia que otros.

El procedimiento general de célculo es el que se describe a continuacion. Partien-
do de soluciones conocidas de la funciéon de onda, planteada mediante la ecuaciéon
de Schrédinger, hemos usado el método variacional para determinar la funcion de
onda que tiene en cuenta el confinamiento, la interacciéon coulombiana y las inte-
racciones extras con campos externos. Este método posee la ventaja, a diferencia del
perturbativo, de que los valores de los campos externos pueden ser todo lo elevados
que se quieran. Una vez determinados los parametros variacionales que minimizan la
energia del sistema ya podemos escribir nuestra funciéon de onda para el excitén en
la nanoestructura. Con esta funciéon y convencidos de la bondad de la interpretacion
de Copenhague de la mecanica cuantica, deberfamos ser capaces de calcular las
propiedades del excitéon. La libertad a la hora de elegir la funciéon de onda y la for-
ma de expresar e introducir los pardmetros en las funciones de onda varia mucho
entre los autores y no contribuye en nada a aclarar los aspectos del problema. En

cualquier caso el autor de esta tesis siempre justifica mediante razonamientos fisicos

2Estas coordenadas fueron introducidas por primera vez por el fisico noruego Egil A. Hylleraas
y la referencia béasica de su trabajo puede consultarse en [5]. De igual manera en el apéndice D
puede encontrarse ampliamente detallado todo el desarrollo matematico que permiten expresar los

operadores vectoriales en estas coordenadas.
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el por qué de la eleccion de la funcién de onda. Se han anadido también graficas
de la densidad de probabilidad que ayuden a visualizar la dinamica de los excitones
cuando el modelo realizado nos da tal posibilidad.

Damos a continuacién la estructura de este estudio:

= Kl capitulo 2 versa sobre las caracteristicas generales de la fisica de los excito-

nes.

= El capitulo 3 trata sobre las aproximaciones empleadas en los célculos de las
funciones de onda: Born-Oppenheimer, Hartree-Fock, la masa efectiva y otras.
Introduciremos las funciones de onda de los estados excitonicos en diferentes
dimensiones y hablaremos del efecto Stark cuantico confinado (QCSE). De
igual manera se da la teoria relativa a los efectos del campo magnético sobre

excitones y los limites de aplicabilidad de la aproximacion de la masa efectiva.

= En el capitulo 4 nos centraremos en el estudio del efecto Stark en un disco

cuantico y cuyo comportamiento en algunos casos es poco lineal.

= Resultados experimentales de fotoluminiscencia en funcién del campo eléctrico

se presentan en el capitulo 5.

= Siguiendo con la linea marcada en anteriores capitulos, en este capitulo 6 vamos
a analizar el comportamiento de un electréon cuando tenemos una impureza en
el disco cuya posicién iremos cambiando. El modelo da cuenta una vez mas de
un comportamiento no lineal de las propiedades 6pticas en funcién del campo

eléctrico, de su direcciéon y de la posicion de la impureza.

= El capitulo 7 se dedica al estudio de la influencia del campo magnético externo

sobre una nanoestructura esférica con impureza D™.

El autor reconoce que la formulacion de la tesis es extensa y de hecho contiene
una buena parte de apéndices en los que se dan los detalles de muchos de los cal-
culos. Esto se ha hecho con una finalidad deliberadamente pedagogica a fin de que

se puedan reproducir los célculos por otros investigadores interesados en el tema.
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Una tesis doctoral no es el fin de un camino, debiera ser el comienzo de una nueva
singladura cientifica. Por recomendacion explicita no se dice cémo se ha hecho todo
pero si todo lo que se ha hecho. Todos los calculos, los modelos y la implementacion,
tanto del trabajo algebraico como numérico, han sido desarrollados empleando en
parte la aplicacion Mathematica. La potencia de esta aplicacion a la hora de calcular
integrales numéricas con funciones especiales llega a resultar notable si se progra-
ma con habilidad. Los detalles de los algoritmos mateméticos pueden consultarse
en el apéndice G. Cuando ha sido posible se han empleado resultados analiticos
generados por el propio programa que han ayudado bastante en la simplificacion al-
gebraica de algunas formulas. Se podria argiiir porqué no se han empleado métodos
numeéricos estandar, comunes dentro de los &mbitos de programacién en C o en For-
tran. En opinién del autor los modelos numéricos pueden aportar mayor precision
en el cilculo aunque en ocasiones puede ensombrecerse la fisica subyacente. Ademas,
segin comenta Jacques I. Pankove en su libro Optical Processes in Semiconductors,
las sutilezas del calculo numérico quedan oscurecidas por las imperfecciones de la

Naturaleza.
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Capitulo 2

La fisica de los excitones

En este capitulo vamos a dar las ideas directrices en las que se va a basar esta
tesis. Introduciremos el concepto de excitén explicando sus caracteristicas principales
y los diferentes tipos que hay. Comentaremos a su vez los efectos que la dimensio-

nalidad o el confinamiento tiene sobre sus propiedades 6pticas.

2.1. Excitones

El concepto de exciton fue introducido en 1931 por Frenkel en uno de sus tra-
bajos pioneros y durante la década de 1950 tuvo un importante auge tanto en el
desarrollo teérico como en el experimental. También podemos citar entre otros los
trabajos de Peierls y Wannier. Formalmente el exciton se puede interpretar como el
estado excitado de un so6lido. Al absorber radiacion un sélido, los electrones que es-
tan en la banda de valencia adquieren energia para saltar a la banda de conduccion,
produciendo un "hueco" de carga positiva en la banda de valencia. Este par electron-
hueco esta sujeto a la interaccion de Coulomb, con lo que podemos tener estados
ligados. Esta imagen es completamente andloga a un atomo de hidrogeno y es lo
que se entiende por exciton. Un ejemplo claro de esta naturaleza "hidrogenoide" lo
tenemos en el espectro del 6xido cuproso (CupO). Todos los excitones estan confina-

dos espacialmente, como si se tratara de particulas compactas. La intensa atraccion

21
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de Coulomb que experimentan los electrones y huecos los mantiene juntos espa-
cialmente, a diferencia de los pares de Cooper, que pueden hallarse muy separados
debido al débil acoplamiento entre fonones. El tamafno de los excitones varia, desde
un tamano atémico, del orden de un angstrom, hasta centenares de angstrom, esto

es, extendiéndose a lo largo de varios miles de celdillas unidad del sélido.

200020002000
@@@@@%@@@@@@
@@@@@@@@@@@@
@@%@@@@@@@@@
@@@@@@@@@@@@

Figura 2.1: Tlustracion de los dos tipos de excitones y sus radios. En cada caso existe un movimien-
to interno del electrén alrededor del hueco y el par se mueve como una unidad a través de la celdilla.
Aunque son equivalentes en principio, los dos excitones requieren técnicas diferentes para su estu-
dio. En el exciton de Frenkel, esbozado en (a), el electron "ve" el hueco y los detalles del potencial
de la celdilla, mientras que en el exciton de Wannier (b), el electron ve sélo el hueco y un potencial

promedio de toda la celdilla. Los dos casos los encontramos en KBr y en CusO respectivamente.

Se pueden distinguir dos clases de excitones: excitones Wannier-Mott, con una
extension efectiva (radio de Bohr) mucho mayor que el tamano de la celdilla unidad,
y los excitones Frenkel, en los que el par electrén-hueco esta confinado dentro de la
celdilla unidad. Un ejemplo grafico lo podemos ver en la Figura 2.1.

En general se puede decir que los excitones pueden moverse a través del solido.
En el caso del exciton de Frenkel este movimiento podemos interpretarlo como el
"salto" de electrones y huecos de un dtomo a otro. Si excitamos un electréon desde
la capa de valencia de un atomo, a un estado excitado, puede moverse entonces a
un estado excitado desocupado de un atomo vecino. La repulsion coulombiana del
electron sobre los electrones de valencia del nuevo atomo tendera a empujar a uno
de ellos al hueco dejado en la capa de valencia del &tomo original cuando el electron
fue excitado. Esto da lugar entonces a que el hueco en la banda de valencia siga
al electron excitado. De la misma manera se podria decir que el atomo excitado y

cargado negativamente atrae al hueco positivo cargado en la banda de valencia. Los
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excitones Frenkel son pues muy sensibles al potencial atémico individual.

En el caso de los excitones Wannier, la imagen que nos hemos de hacer es di-
ferente. Los atomos que forman la red cristalina del s6lido hay que tratarlos como
un campo de fondo en el que los electrones y huecos se mueven como particulas
libres, y al exciton podemos imaginarlo como un atomo hidrogenoide sumergido en
un medio. Asi pues los excitones Wannier son sensibles a las propiedades globales
del solido. El potencial creado por toda la red cristalina se tiene en cuenta por medio
de: (1) las masas reducidas del exciton, (2) la constante dieléctrica del medio, y (3)

la dispersién por fonones e impurezas.

Los excitones han sido estudiados en trabajos pioneros por Hilsch y Pohl [1]
en espectros de cristales i6nicos, en particular haluros alcalinos. Los espectros de
estas sustancias pueden interpretarse en términos de excitones cuyos radios tienen
un tamano intermedio entre los de Frenkel y Wannier. En la década de los 50 se
estudiaron los espectros de solidos covalentes (tales como Ge, Si, y CdS) y cristales
i6nicos (como CuQO,) con constante dieléctrica alta. Estos espectros se pueden en-
tender en detalle gracias al modelo de Wannier, que recibié una formulaciéon més

completa por Dresselhaus y Elliot.

En 1957, en un trabajo pionero, Elliot [11] encontré una relacion entre el coefi-
ciente de absorcion y los estados propios de los pares electron-hueco. La formula de
Elliot explica muy bien los resultados experimentales. Anos mas tarde estos resulta-
dos fueron generalizados por Shinada y Sugano [3| para el caso de semiconductores
bidimensionales. Sus trabajos explican cualitativamente la absorcién en pozos cuan-
ticos.

La teoria de los excitones ha seguido desde entonces dos lineas de investigacion,
que podriamos denominar como estructura excitéonica y dindmica excitonica. La
primera de ellas versa sobre el analisis de los estados excitados de un cristal perfecto,
siendo su finalidad determinar la naturaleza detallada de la funcién de onda electron-

hueco y la energia de su estado fundamental y excitados.

La dindmica excitonica, por otro lado, se encarga del estudio de las interaccio-

nes entre los excitones y otras particulas y también con campos externos, objetivo
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fundamental de esta tesis. Entre ellas cabe considerar la interaccion excitoén-foton,
la interaccion con fonones, dislocaciones y defectos puntuales. Los fonones pueden
contribuir a la dispersiéon de excitones y es una interacciéon que no se puede ignorar.
De hecho cuando el electron y el hueco estdn muy separados pueden dar lugar a una

polarizaciéon de la celdilla, conocida como polaron.

2.1.1. Caracteristicas fisicas del exciton de Wannier-Mott

Ya que nuestro estudio va a tratar fundamentalmente con excitones Wannier
vamos a dedicar esta seccion al estudio de sus propiedades mas representativas. Por lo
que se ha comentado antes, el exciton Wannier es en esencia un atomo hidrogenoide
similar al positronio. Para este tipo de atomo, la funciéon de onda consiste de una
parte atomica orbital multiplicada por un factor de onda plana, expli(k - r — wt)],
donde k = (my + mp)v/h es el momento del centro de masas del positronio, con
mo y mp las masas del electron y positron, respectivamente. El espectro de energia

del par ligado es igual a la energia de Rydberg mas la energia cinética del centro de

masas,
Ry h2k?
EFgy=—7F+4+——-— 2.1
a n2 2(m0 + mp) ’ ( )
donde n = 1,2... es el niimero cuéntico principal,
4
me
Ry = ——= 2.2
J 2e3h? (2:2)
es la energia de Rydberg, y
€0h2
ap = mTeg (23)

es el radio de Bohr del a&tomo hidrogenoide con masa reducida 1/m, = 1/mg+1/mp
y €o la constante dieléctrica del vacio.

La situacién en un semiconductor es anéloga, el electréon y el hueco se mueven
en un medio de constante dieléctrica ¢ y sus masas son ahora las masas efectivas
del electron (m?) y el hueco (m}). En el capitulo 3 se haré un estudio detallado de
esta aproximacion. Podemos comparar pues los valores de estas constantes para un

semiconductor y para el atomo de hidrégeno y tener una idea del orden de magnitud.
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ZnSe | CdTe | GaAs | InAs | InSb
f1/my 0.103 | 0.0683 | 0.0453 | 0.0156 | 0.0092

€ 8.66 | 10.23 | 12.87 | 14.6 17.9
Ry*(meV) | 18.68 | 8.876 | 3.722 | 0.996 | 0.389
af (nm) | 445 | 793 | 15.03 | 49.5 | 103.3

Tabla 2.1: Parametros del excitén para varios materiales [4]

Para el semiconductor tenemos entonces

4
. e po 1
Ry* = = 13,6eV x - = 2.4
Y 2c2h2 08V X mo €2 (24)
- (05092 x 0 ¢ (2.5)
Ap = ——(— = nm e .
Bpe? 7

Ahora p es la masa reducida del par electron-hueco 1/ = 1/mf + 1/mj}. Vemos asi
que la constante dieléctrica del medio, por una parte, tiende a aumentar el radio de
Bohr y por otra a disminuir la energia de ligadura en varios 6rdenes de magnitud, en
comparacion a los valores para el dtomo de hidrégeno. A partir de ahora se tomaré
como unidad para la energfa la constante de Rydberg excitonica, es decir, R, que la
escribiremos simplemente como Rx. Para la distancia tomaremos el radio de Bohr
excitonico a; que serd ax. En la tabla podemos ver los valores de estos parametros
calculados para varios materiales.

Pese al cambio de escala el exciton Wannier sigue siendo el caso de un electréon
moviéndose alrededor de un hueco, sumergidos en un medio sélido, exactamente
igual que el 4tomo de hidrogeno. El exciton puede moverse como un todo en linea
recta y con momento constante hasta que es dispersado por un fonén, una impureza,
otro exciton, un electréon libre o un hueco.

Al ser un par particula-antiparticula, los excitones son en general metaestables.
Tanto en el de Frenkel como el de Wannier, existe una probabilidad finita de que el
electron se recombine con el hueco, dando lugar a la emision de un fotén. Un ciclo de
"vida" para un exciton seria el siguiente: (1) El excitén se crea por la absorcion de

un foton, (2) el exciton se mueve a través del solido, sufriendo procesos de dispersion,
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y (3), finalmente, el exciton se recombina y emite un fotén, posiblemente en un lugar
del solido bastante alejado de su punto de creacion. Dependiendo de las simetrias
de los procesos de recombinacién y de las condiciones experimentales, el tiempo
de vida de los excitones va desde unos pocos picosegundos hasta milisegundos e
incluso tiempos mayores. Por regla general la tasa de desintegracion es proporcional
al cuadrado de la funciéon de onda cuando las posiciones del electron y el hueco
coinciden (integral de superposicion). Para el exciton Wannier sera ¢?(0) = 1/(ma,),
lo cual significa que los excitones de menor extension (menor ag) que incluyen a los

de Frenkel, se desintegran méas rapidamente.

2.2. Analisis del confinamiento cuantico de excito-

nes en nanoestructuras

Hasta ahora hemos supuesto que los excitones no tienen una barrera de potencial
que los confine espacialmente. En la realidad el confinamiento viene dado porque
uno de los materiales semiconductores estd embebido en otro de banda prohibida
mayor, de tal forma que cuando el exciton se crea en el de banda prohibida menor,
su energia es menor que la de la banda prohibida del semiconductor externo, dando
lugar al confinamiento cuéntico. El potencial de confinamiento suele ser bastante
mayor que el de interacciéon coulombiana.

Se pueden distinguir tres regimenes al comparar la importancia de la interaccién

coulombiana con los efectos debidos a la cuantizacion de la energfa cinética [5].

1. En el régimen de confinamiento fuerte los efectos coulombianos son una pe-
quena correccion a la cuantizacion de la energia cinética, es decir, AE, > F¢
y AE, > E¢, donde AE, y AE), son la separacion de subniveles de electrones
y huecos y E¢ es la energia de la interaccion coulombiana. Las funciones de
onda del electrén y del hueco no estan correlacionadas. Un ejemplo lo tenemos
en una caja cuantica pequena, donde el radio de la caja es menor que el radio

del exciton en el material masivo.
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2. El caso opuesto es el régimen de confinamiento débil, donde el radio exciténico
es menor que el radio de la caja. En este caso los electrones y huecos forman
pares cuyo movimiento del centro de masas esta cuantizado por el potencial
de confinamiento. Los valores de AE, y AFEj, son comparables o ligeramente

mayores que F¢.

3. El caso de régimen de confinamiento intermedio se produce cuando AFE, > E¢x
y AE), < E¢. Esta situacion puede producirse cuando las masas efectivas de
los electrones y los huecos son muy diferentes, lo que seria cierto para el sistema

InAs/GaAs, por ejemplo.

Puesto que la energia de Coulomb depende mucho del valor de la constante
dieléctrica, cajas del mismo tamano pueden pertenecer a regimenes diferentes en
diferentes materiales. Para los compuestos formados con elementos del grupo III-V,
debido al bajo valor de las masas efectivas, el radio del excitén en el material masivo
es mayor de 10 nm, lo que causa que se pueda alcanzar el régimen de confinamiento
fuerte para tamanos de cajas de 10-20 nm de base. Por el contrario, en muchos
compuestos del grupo II-VI (para los que las masas efectivas son mayores), el radio
del exciton es pequeno, de unos pocos nanémetros, lo que hace més dificil estar en el
régimen de confinamiento fuerte para tamanos de caja tipicos de 10-30 nm. Vamos
a comentar algunos de los aspectos mas relevantes del régimen de confinamiento
fuerte.

Para cajas cuanticas pequenas, Ry < ap, (siendo Ry el radio del excitéon y ap
el radio de Bohr en el material masivo), la cuantizacion de la energia cinética es la
contribuciéon méas importante. Para electrones y huecos la energia de la interaccion
de Coulomb es pequena comparada con la separacion entre el estado fundamental y
los excitados. La energia de enlace del exciton Ej, puede calcularse usando teoria de

perturbaciones. A primer orden viene dado por el elemento de matriz

B, = (00]W,]00) — / /V Wo(re) Wo(rn) Wy (e, tn) Wo(re) Wo (1) dred®rn  (2.6)
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W;; representa a la interaccion coulombiana entre el electron y el hueco. Cuando
Ry — 0 y tenemos barreras infinitas, la energia de enlace del excitéon diverge como
)
1/Ry. Las funciones de onda a primer orden de aproximacion no deben modificarse
por la inclusiéon de la interaccion coulombiana. La transicion dipolar entre un electron
en el estado m y un hueco en el estado n viene dado, independientemente de Ry,
por

<\Ijmn|p|\1jg> - pcvémn (27)

donde p., es el elemento de matriz interbanda para las funciones de Bloch. La funcién
0 describe las reglas de seleccion de las transiciones 6pticas impuestas por la funciéon
de ondas envolvente. Si las masas del electrén y el hueco son diferentes y el potencial
de confinamiento es finito, la superposicion de las funciones de onda es cercano a
la unidad para las transiciones permitidas. La fuerza de oscilador de la transicion

electron-hueco en el estado n por caja cuantica en el régimen de confinamiento fuerte

sc

f>% es

2mowy,

—0p
h v

donde mq es la masa del electron en el vacio y hw, la energia de la transicion. Si

f2f = (2.8)

este valor lo comparamos con el de un pozo cuantico

2mow 8
OW = S )2 2.9
Ja h “ra (2:9)

observamos que solo una familia de cajas cuénticas con una distancia promedio entre
centros de d,, = ap\/m/8 ~ 2ap/3, posee la misma fuerza de oscilador por unidad
de area. Asi pues basta que el adrea cubierta con cajas cuanticas sea mayor que la
establecida por esa distribucion promedio para superar la fuerza de oscilador de un

pozo cuantico.

2.3. Estado del arte y bibliografia de referencia

Vamos a comentar algunas de las referencias basicas en lo que al desarrollo tedrico
del concepto de exciton se refiere, alguno de los otros campos de aplicabilidad y

resenar el estado actual de las investigaciones. La bibliografia puede llegar a resultar
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extensa por lo que el autor se ha centrado en aquellas obras que estima son mas

relevantes y ofrecen un enfoque lo mas general del tema.

Como ya se ha comentado el concepto de ezxciton fue introducido por Frenkel y
Peierls en 1931-32. Frenkel consideré N moléculas (o atomos) idénticos en un cristal,
que absorbian energia y pasaban a un estado excitado. En ausencia de acoplamiento
interatomico la funciéon de onda del cristal es un producto directo del estado de esta
molécula y los estados fundamentales de las restantes. Esta funcion de onda posee
una N-degeneracion ya que la excitacion puede producirse en cualquier atomo. La
introduccion del acoplamiento intermolecular tiene como consecuencia una desloca-
lizacion de esta excitacion en el interior del cristal. Esta era la idea inicial que tenia

Frenkel sobre los excitones.

Un primer estudio teérico en profundidad sobre la naturaleza y los tipos de
excitones se debe a Knox [13|. En esta obra encontramos un extenso capitulo dedi-
cado a la estructura electronica en el que se discute detalladamente la naturaleza y
propiedades fisicas de los excitones y su clasificacion en los tipos Frenkel y Wannier.
Es una obra de lectura nada facil debido en parte a una nomenclatura algo farra-
gosa para los canones de hoy en dia, ademés de pasar muy de puntillas al tratar
la aproximacién de la masa efectiva. No obstante el analisis que desarrolla de los
excitones de Wannier es magnifico y dificil de encontrar en los libros de hoy. Muchos
articulos se refieren a este libro por una férmula del tiempo radiativo, férmula cuya

demostracion tampoco aparece.

Otra de las obras de referencia dignas de mencion es el libro de Hartmut Haug y
Stephan W. Koch [7]. El capitulo 10 esta integramente dedicado a las propiedades
fisicas de los excitones en nanoestructuras. Advierte del uso de algunas funciones
especiales diciendo que su nomenclatura es muy diferente a lo que el lector encontrara
en la bibliografia habitual. Otra de las caracteristicas de esta obra es la facilidad
con la que cambia de notacién de un capitulo a otro, alternando con el formalismo
de primera y segunda cuantizacién. De este libro conviene destacar las secciones
donde obtiene la formula de Elliot para el coeficiente de absorcién en funcién de la

dimensionalidad del sistema.
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Stephan W. Koch posee otro libro en colaboracion con L. Banyai sobre puntos
cuanticos semiconductores [8]. En la obra encontramos un interesante capitulo de-
dicado a los estados de electron-hueco, donde se explican procedimientos de calculo,
como el variacional, la técnica de diagonalizacion de matrices y otras mas. El modelo

se centra en puntos cuanticos esféricos.

Otra obra clasica dentro del ambito de los semiconductores es la G. Bastard [9],
sobre mecénica ondulatoria aplicada a las heteroestructuras semiconductoras. Es un
libro ambicioso y sobre todo coherente en su notaciéon, mucho mas que las obras de
Koch. El capitulo 8 esta dedicado a la influencia de los campos externos sobre los

niveles de energia de los gases electronicos cuasi-bidimensionales.

De entre las obras modernas es muy notable el libro de John H. Davies [10].
Usando simples explicaciones fisicas, este libro presenta los principios generales de
los sistemas de baja dimensionalidad. En concreto el autor describe las propiedades
del gas de electrones en dos dimensiones y las propiedades de confinamiento de los

pozos cuanticos.

Cualquier resena bibliografica relativa a los semiconductores no puede finalizar
sin hacer una referencia obligada a la obra de Cardona [11]. En este libro, Fun-
damental of semiconductors, se nos da una panorama general, empezando con los
capitulos dedicados a los grupos cristalogréaficos y siguiendo con un desarrollo muy

claro de la aproximacién de la masa efectiva y del método k-p.

Para concluir diremos que el concepto de exciton abarca campos més alla de la
propia Fisica. En Quimica se aplica para explicar fendmenos de fluorescencia y en

Biologia estd muy relacionado con estudios de la fotosintesis.

A lo largo del siglo XX y parte del XXI se han desarrollado una gran cantidad de
congresos y simposios relativos a la Fisica de los Semiconductores, sus propiedades
Opticas, fisica de nanoestructuras, efecto del confinamiento sobre las propiedades
Opticas de los semiconductores y un largo etcétera. El confinamiento ha permitido
por ejemplo dar cuenta del denominado Efecto Stark Cuéntico Confinado (QCSE),
el Efecto Franz-Keldysh Confinado (FKCE), las escaleras de Wannier-Stark, las

resonancias de Fano, el efecto Zener y diodos de efecto tinel.
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A mediados de los anos ochenta se estudiaron de forma teérica muchas de las
propiedades 6pticas de las nanoestructuras, pozos cuanticos, superredes, hilos cuanti-
cos, cajas cudnticas, con y sin la aplicacion de campos externos. Otro de los métodos
usados entonces fue el de elementos finitos y posteriormente las diferencias finitas.
La absorciéon optica se calculaba con algebra matricial estandar, métodos iterativos
o por métodos aproximados de teoria de dispersion. Por tltimo otro de los métodos
a considerar es el desarrollo en ondas planas. Cada uno de ellos tiene sus ventajas y
sus limites de aplicabilidad y se opta por uno u otro segtn lo que se desee modelizar
tedricamente. En esta tesis se opta principalmente por el método variacional. Una
de sus ventajas es su amplio rango de aplicabilidad cuando estamos en presencia
de campos externos, tal como ha sido demostrado por afamados cientificos como

Gerald Bastard en pozos cuanticos [9).
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Capitulo 3

Teoria basica

E n este capitulo vamos a dar una rapida revision a la teorfa de los excitones en
semiconductores. Primero se estudiara el caso del semiconductor masivo, para luego
ir viendo como al reducir la dimensionalidad de nuestro sistema, cambian de forma
dramatica las propiedades fisicas. A este respecto conviene mencionar algunos ma-
tices que a veces suelen pasar desapercibidos. Cuando se analiza el comportamiento
de los excitones en el semiconductor masivo se toma la coordenada relativa, es de-
cir la distancia entre el electron y el hueco. De esa manera lo que se obtiene es la
energia del exciton relativa a la del centro de masas. Esto se hace asi porque la
ecuacion de Schrodinger es soluble y es similar a la del atomo hidrogenoide. Cuan-
do tenemos confinamiento, la energia cinética de los electrones y huecos suele ser
bastante mayor que la energia de interacciéon coulombiana con lo que esta tltima
se puede tratar perturbativamente y el excitéon se trata como dos particulas tinicas
e independientes. Por regla general la ecuacion de Schrodinger no tiene solucion
analitica cuando consideramos el confinamiento y la interacciéon coulombiana. Esto
nos lleva a lo que se denomina aproximacion adiabatica, es decir, desacoplamos las
contribuciones debidas al confinamiento, a la interacciéon coulombiana y a la dimen-
sionalidad del sistema. La aplicaciéon de campos externos hace que la ecuacion de
Schrodinger tenga de nuevo soluciones parciales en algunos casos y en otros no. En

resumen podemos considerar la funcién de onda exciténica como un producto de

35
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contribuciones dadas por las soluciones parciales que en cada caso se conocen.

3.1. Estado electronico fundamental de un cristal

semiconductor

En esta seccion vamos a recordar las aproximaciones fundamentales que permiten
pasar de las leyes generales de la Mecanica Cuéntica a las ecuaciones para un electron

o un hueco.

3.1.1. Aproximaciéon de Born-Oppenheimer

En un cristal semiconductor podemos distinguir, por una parte, los iones de la
red cristalina, con sus nticleos y los electrones de las capas profundas fuertemente lo-
calizados en el interior del cristal y, por otra, los electrones de las capas superficiales,

que son las responsables de las propiedades conductoras del cristal.

La aproximacion adiabética, también conocida como de Born-Oppenheimer (1927),
consiste en despreciar el acoplamiento entre el movimiento de los electrones superfi-
ciales y el movimiento de los iones de la red. Ambos movimientos pueden estudiarse
por separado. Si s6lo nos interesa el movimiento de los electrones podemos consi-
derar que los iones estan fijos. Estos ultimos ejercen entonces sobre cada electron
acciones mecanicas que pueden describirse por un potencial periddico Vi,es(r) cuya

periodicidad es igual a la de la red cristalina.

3.1.2. Aproximacion de Hartree-Fock

Dentro del marco de la aproximacion de Born-Oppenheimer y trabajando con el
formalismo de segunda cuantizacion, el Hamiltoniano electréonico del cristal puede

escribirse como
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k= [0 (~ ¥+ Vi) ) W16
(3.1)

+5 [ [vevEn.s e

donde WT(£) es el operador creacion de fermiones que crea un electrén en el
punto § = (r,({), ry ¢ = j:% designan las coordenadas espaciales y las de espin
respectivamente. La integracion sobre £ representa la integraciéon sobre las tres co-
ordenadas espaciales y la suma sobre los dos estados de espin. V;,,s es el potencial

periodico creado por los iones del cristal y V..(&, &) es el potencial de interaccion
2

e
v —r'|

en la

electron-electron que se reduce al potencial coulombiano V,.(§,&’) =
aproximacion no relativista.
Los operadores de creacion pueden desarrollarse usando una base ortonormal de

funciones de un solo electréon {¢,}:
Wir) =) alei(r)
;y

U(r) =) axpa(r)

af\ y a) son respectivamente los operadores de creacion y destruccion de un elec-
tron en el estado A. Los estados electronicos del cristal se construyen por aplicacion

sucesiva de N operadores de creacion al, sobre el estado vacio |0).

N
|®eris) = Ha;i|0> (3.3)
i=1

donde N es el nimero de electrones en el cristal. No hemos tenido en cuenta las
interacciones electron-electron. Las funciones de onda del cristal poseen propiedades
de simetria si los operadores a:r\ y ay, obedecen las siguientes relaciones de con-

mutacién:
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{OLT aT} =0 {a;-r, aj} =0;; {ai,a;} =0 (3.4)

i aj

donde { } y ¢ son el anticonmutador y la delta de Kronecker respectivamente.
{A, B} = AB + BA.

Definido asi, |®..is) es el determinante de Slater construido a partir de las funcio-
nes monoelectronicas ¢,,, - - - ¢y,. Ahora queda elegir qué tipo de funcién elegimos
para la base. La aproximacion de Hartree-Fock consiste en hallar estas funciones
usando el método variacional, es decir, elegirlas de tal forma que minimicen la ener-

gia electronica del cristal y con la condicién de normalizacion,

5 <(I)c7“is | H | (I)cm's>
0P,

La primera de las ecuaciones 3.5 nos lleva a un sistema de ecuaciones denomi-

—0, / 65, (E)0n, (€)dE = 1 (3.5)

nadas de Hartree-Fock,

2m

(_’iA V(1)) 61,(6) + (Z [ e, (€ )on »
- ( [ <5'>ﬁ@i <5'>d5'> 61,(€) = €91, () |

Examinemos el primer miembro de las ecuaciones 3.6. La interpretacion del
primer término es inmediata, es el Hamiltoniano de un electréon ligado al poten-
cial periodico de la red cristalina. El segundo término es el de repulsion coulom-
biana electron-electrén, pues el producto —€|¢,\j|2 representa la densidad de carga
en volumen correspondiente al electréon en el estado A; tras hacer la suma en j para
todos los electrones del cristal. El tercer término tiene origen puramente cuantico.
Se denomina término de intercambio pues aparece al utilizar la funcién de onda
antisimétrica de la formula 3.3. Este término de intercambio da cuenta del hecho de
que dos electrones con el mismo espin no pueden acercarse indefinidamente, lo que
se traduce en efectos repulsivos a corta distancia.

De igual manera los niveles de energia ¢; asi determinados tienen un significado

fisico dado por el teorema de Koopmans (Kittel 1963, p 90): la energia —¢; es la
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energia que hay que dar a un electron en el estado \; para extraerlo del sélido.

Técnicamente, la resolucion de estas ecuaciones, que constituyen un sistema de
ecuaciones integro-diferenciales acopladas, es un problema bastante complicado. La
técnica estandar es una resolucion autocoherente que permita calcular las ¢y, por
aproximaciones sucesivas.

Si definimos

2
Vi) = 3 [ 100, (€)F -7 €

2
Ay (1) = / O (€ n(€) €

(3.7)

la ecuacioén 3.6 se escribe de la forma

( A V) + vmxr)) 61O = X A sl (O = cn () (39

2m

Podemos introducir un potencial efectivo V. ;s que contemple la interacciéon coulom-
biana iones-electron, la repulsion coulombiana electron-electréon y la interaccion de

intercambio electron-electron, con lo que la ecuacion 3.8 queda

h2
(= 33+ Ves0) ) (6 = i (€ (3.9)
donde el potencial efectivo V. ;s posee la periodicidad de la red, de suerte que las

funciones ¢,, () satisfacen el teorema de Bloch, y son de la forma

Onxc(€) = € (v, C)
con (3.10)
Unx(r +Rr, ¢) = upx(r, )

donde R es un vector de la red cristalina.

Las ecuaciones 3.9 son la base de los cdlculos en teoria de bandas y no tienen en

cuenta la interaccion espin-orbita. Si ésta hubiera de incluirse habria que anadir el

2~ . 1
término W oAV ‘/eff(r) Y
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3.2. La aproximacién de la masa efectiva

El punto de arranque de esta aproximacion ampliamente usada y que nos va a ser
muy util en el desarrollo de todos los calculos expuestos en esta tesis, es la ecuacion

de Schrodinger para un electrén en un cristal masivo,

P )+ (e xVV) p+ B ) = B (3.11)

2my 4m3c?

V(r) es el potencial cristalino que incluye un promedio de las interacciones
electron-electron y es periodico, con la periodicidad de la red de Bravais. El ter-
cer término es el acoplamiento espin-orbita y el cuarto es la correcciéon relativista
(término de Darwin debido a la correccion de la masa por la velocidad). La soluciéon

de la ecuacion 3.11 puede escribirse, de acuerdo con el teorema de Bloch como

U,k (r) = N upk(r) exp(ik - r) (3.12)

donde N es la constante de normalizacion y u,(r) es una funcion periodica de r
con el periodo de la red. Las partes periodicas de las funciones de Bloch u,(r) son

soluciones del siguiente Hamiltoniano (si despreciamos las correcciones relativistas)

p2 h2
—4V(r) + —55(x VV). p+
2my Amgc? (3.13)
+h2 K + fik + e (o xVV) (r)=¢ (r) |
a5 — 5 5 \0 Un, = EnklUn,
2mo  2myg P 4m3c? k kfnk

Los términos independientes de k en 3.13 desaparecen en k = 0 y conmutan con
el operador de traslacion. Las funciones u,,o(r) forman una base completa que puede
usarse para analizar la relacion de dispersion e, y las propiedades de las funciones

de onda para valores de k pequenos permiten escribir

(1) = D Cn(K) o (1) (3.14)

m

Sustituyendo 3.14 en 3.13, multiplicando por u,(r) e integrando sobre la celdilla

unidad obtenemos
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h? k?
Z |:<5n0 — Enk + >5nm+
2m

0

m (3.15)
—i—hk (n0|p + e (6 x VV)|mO0) (k) =0
- n0|p i 2 2 o m Cm =
donde
(n0|AlmO) :/ U () Aty (r)dr (3.16)
celda unidad

La ecuacion 3.15 se puede resolver por métodos perturbativos. Suponiendo que

la n-ésima banda es no-degenerada, para pequenos valores de k podemos asumir que

Chk ~ 1; cmk = ok (3.17)

y si lo insertamos en la ecuacion 3.15 se reduce a

hk 1
myo €n0 — €mo

lo cual nos da la correcciéon a segundo orden de g,

L I, - k|?
Enk = Eno + Z o, - k7 (3.19)

2m0 €n0 — €mo

El vector Il se define como

2
Am3c?

A medida que k es mas pequeno (e, — €,0 permanece mucho mas pequenio que

I=p+ (e xVV) (3.20)

las diferencias de energia entre las bandas €,0 — €,,0) la relacion de dispersion de las

bandas no degeneradas es parabolica en k en la vecindad del punto I'.

Enk = Eno + — Z ko—os aﬁ (3.21)
donde
1 1 2 e 117
- 5a i mn--mn 322
128 my P m2 2 €0 — Emo (3.22)
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y 1 es el tensor de la masa efectiva que describe la cinematica de los portadores
en la vecindad del centro de la primera zona de Brillouin (punto I'), y para una
energia proxima a la banda n-ésima. Suponiendo la validez de 3.22, el efecto global
de la estructura de la banda se puede asimilar mediante el uso de una masa efectiva
que sustituye a la masa de los electrones libres. O sea, toda la mecénica cuantica
subyacente a la banda podemos interpretarla diciendo que los electrones poseen una
masa diferente de mg. Esta aproximacion es valida para la banda de conducciéon de
menor energia.

Podemos hacer una estimacion de la expresion 3.22 teniendo en cuenta que el
operador IT es del orden de /d donde d es el tamafio de la celdilla unidad. No hemos
considerado en esta cruda aproximacion el acoplamiento espin-orbita. La diferencia
de energias del denominador €,9 — €,,0 podemos aproximarla como la energia de
la banda prohibida, E, con lo que una idea del orden de magnitud del valor de
las masas efectivas lo podemos obtener sustituyendo todas estas aproximaciones en

3.22, resultando

mo 2 h 2 1
=14+—|=) = 3.23
m* N my (d) E (3:23)

Para un semiconductor tipico podemos tomar £, ~ 1 eV y para la celdilla unidad,
m

d ~ 2 x 10710 m, por tanto — ~ 5y m* ~ 0.2my. Las masas efectivas suelen ser
m*

en la mayoria de los casos inferiores a la masa de los electrones en el vacio.

3.3. Estados excitonicos

Una excitacion electronica de un cristal semiconductor que contiene N electrones
corresponde a la transferencia de un electréon de un nivel ocupado de la banda
de valencia a un nivel desocupado de la banda de conducciéon. Dado el orden de
magnitud de la banda prohibida, este proceso estéd generalmente provocado por la

absorcién de un fotén en el espectro éptico.

La funcién de onda exciténica la podemos escribir de la forma
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Fx(ri,15) = Y Cxy ny0er, (1) e, (1) (3.24)

A1,A2

Para una transicion 6ptica en un semiconductor de banda prohibida directa, los
vectores k; y ko no seran muy diferentes uno de otro y sus valores seran proximos
a 0. Las funciones de onda ¢.\ y ¢p, se pueden aproximar en la vecindad de k = 0

Ccomo

Per(r) = c(r)e™T
(3.25)
dna(r) =~ (v(r)e® ™) = v*(r)e kT

La funcion 3.24 se escribe como

Fx(ri,rp) = Z Ol 1y C(T1 )X T1* (1y) e~ 2 T2
ok (3.26)

*
= thx(r1,T2)c(r1)r"(r2)
La funcién de onda exciténica se descompone pues en un producto de una funcion

envolvente 1 x y una funcion cristalina f.,:

wX(rl, r2) = Z Okl,kgei(kl.rl_krré)
o (3.27)

Jeris(r1,12) = c(r1)v"(12)
3.3.1. Ecuacion efectiva para la funcién envolvente exciténica

Para bandas isétropas y no degeneradas y con banda prohibida directa en k = 0,
las relaciones de dispersion de las bandas de conduccion y valencia pueden escribirse

en la vecindad de k = 0 como

21.2

er(k) = €0 — Z;:i
h%g (3.28)

ec(k) = € + 2

2ms*

e



44 Cap. 3: Teoria basica

El coeficiente mj caracteriza la curvatura de la banda de valencia y representa

la masa efectiva del hueco. La anchura de la banda prohibida es entonces

€9 = €0 — €0 (3.29)

Con todo lo dicho podemos hacer un modelo a dos bandas, uno para el electréon
y otro para el hueco y considerar la energia del par como la energia excitonica. La

funcién envolvente representaria en este caso la funciéon de onda exciténica. Asi pues,

h? Vf—h—2V§ e?

om; 2 |rp —ry

Yx(r1,r2) = extx(r1,Ta) (3.30)

€qg —
g *
2m

Si se tienen en cuenta los fenémenos de polarizaciéon inducidos por las transi-
ciones virtuales entre las bandas, el término de interacciéon coulombiana se modifica.
Esta polarizacion macroscopica del medio puede tenerse en cuenta mediante la intro-
duccién de una constante dieléctrica €. Con esta modificaciéon y haciendo el cambio

ry =r.y ry =1y, la ecuacion 3.30 pasa a ser

B h2 v2 h2 vi 62

x Ve
2ms

Vx(re, 1) = Extx(re, Th) (3.31)

Comp M elr, — 1y

donde Ex es la energia de enlace del exciton! y viene definida por

EX = €xX — €& (332)

3.3.2. Resolucion de la ecuacion efectiva

En un cristal infinito existe invariancia traslacional. La cantidad de movimiento
P del sistema electron-hueco conmuta con el Hamiltoniano. Se puede separar el

movimiento del centro de masas mediante la variable

!La energia de enlace o de ligadura de los excitones suele definirse en realidad de otra manera.
Se define como la diferencia entre las energias que tienen el electron y el hueco como particulas

independientes y la energia que tiene todo el sistema, es decir Eg( =F.+ E,— Ex
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_ MTe +my Ty,

3.33
mk+my ( )

del movimiento relativo descrito por la variable
r=r.—ry (3.34)

La funcion de onda ¢ x (r., ;) podemos expresarla como producto de una funcion

que describe el centro de masas y otra el movimiento relativo

Yx(re,rp) = P(R)o(r) (3.35)

Introduciendo la masa reducida 1/ = 1/m}+1/m} y la masa total M = m*+m;,

la ecuacion 3.31 se puede reescribir como

ey Vi— = | 2R)o(r) = Ex®(R)¢(r) (3.36)

En la ecuacién anterior podemos separar el movimiento del centro de masas

h2 2 0
—577VR®(R) = EX2(R) (3.37)

cuya soluciéon viene dada por ondas planas

Pk(R) = ER (3.38)
y cuya energia es
h2K2
ES = 57 (3.39)

De igual manera la ecuacién de Scrodinger de la parte relativa es

oz - o) = Bt (3.40)
— —Vi——|¢(r) = r .
2u " er X
La ecuacion 3.40 es formalmente idéntica a la del problema del &tomo de hidrégeno

y la energia del estado fundamental es
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4
He  3p

rel __
Ex = Coezp2 - X

(3.41)

formula que es esencialmente igual a 2.4.
La funcion de onda correspondiente al estado fundamental sera 13 = e

Y

donde r es la distancia electron-hueco y « es tal que

1 eh?

Asi pues o~ ! es idéntico al radio de Bohr del excitén introducido en 2.5.

En resumen podemos decir que la energia total del exciton es la suma de la ener-
gia cinética de traslacion del centro de masas més la energia debida al movimien-
to relativo del par electron-hueco. Esta aproximacion es buena y podemos hacerla
siempre y cuando trabajemos en cristales de tamano ilimitado. Ademés tenemos el
inconveniente de que no tenemos una manera clara de calcular el valor de la energia
cinética del centro de masas.? Si nuestro estudio se centra en heteroestructuras, tal
es el caso de pozos, hilos y puntos cuanticos, la separaciéon del movimiento relativo
de la del centro de masas tiene una validez muy limitada. En tal caso es mas coémodo
usar, por ejemplo, coordenadas de Hylleraas y ya tiene sentido hablar de la energia

total del exciton.

3.4. Funciones de onda excitoénicas

El exciton de Wannier, por todo lo visto hasta ahora, es asimilable a un atomo
hidrogenoide sumergido en un medio de constante dieléctrica € # (. Ello significa
que en ausencia de un confinamiento fuerte las funciones de onda exciténicas seran
las mismas que las ya conocidas para el 4tomo de hidrégeno. Los excitones, y da-

da la naturaleza y las diferentes geometrias que pueden tener las nanoestructuras,

2En aquellas situaciones en las que es posible separar el movimiento del centro de masas se suele
tomar como origen de energias la propia energia del centro de masas. No podemos hablar en este

caso de la energfa total del excitéon, sino de su energia relativa al centro de masas.
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pueden estar en un espacio de 3 dimensiones (semiconductor masivo), en 2 dimen-
siones (pozos cuanticos) o en una dimension (hilos cuanticos). Esta clasificacion hay
que tomarla también en un sentido aproximado. Todos los modelos se hacen con-
siderando un espacio tridimensional, lo que ocurre es que en cada uno de los casos
antes mencionados, alguna de las dimensiones es mucho mayor o menor que las
restantes. Esto permite de alguna manera desacoplar las caracteristicas geométricas

de la funcién de onda segiin el ntiimero de dimensiones que estamos tratando.

3.4.1. Excitén en un espacio tridimensional

Se trata pues de resolver la ecuacion de Schrédinger para el atomo de hidrégeno.

La ecuacion de Wannier es

"~ Cur6,0) = BUGr0 3.43
-5V S |u00.0) = B 0,0) (3.49

V2 es el operador laplaciano en coordenadas esféricas

- # 29  cosf O 1 0 1 0

L g g 9 - 9 44
" 87"2+r@r+r281n989+r2892+7"231n298¢2 (344)

La descripcién que vamos a hacer es con la coordenada relativa r, que se refiere
a la distancia entre el electron y hueco, r = |r. — ry|, © es la masa reducida y
¢ es la constante dieléctrica del medio en el que se halla sumergido el exciton.
Para la energia total del exciton faltaria tener en cuenta la energia cinética del
centro de masas dada en 3.39. En la ecuaciéon 3.43 hemos supuesto que no existe
ningin confinamiento tridimensional, la interaccion entre el electréon y el hueco es
s6lo coulombiana. La funcién de onda es separable en las tres variables y dependeré
de tres niimeros cuanticos, n, [ y m. Tras hacer unos cambios de variable adecuados,

la soluciéon general de la ecuacion diferencial 3.43 convenientemente normalizada es

la siguiente, e idéntica a la de fisica atémica

_ 2 S(n_l_l)! lp—p/2 [ 21+1
W) = \/ (o) somegys A B OYin00) ()
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con
2
p=— (3.46)
nay,
ay es el radio de Bohr exciténico definido en 2.5. Liljll(p) son los polinomios de

Laguerre y Y, ,,(6, ¢) los armoénicos esféricos. Al igual que en el dtomo de hidrogeno
n=12.,1=0,1,2,.n—1ym= —I[,...,0,... + [. Para el estado fundamental,

n=1,1=m =0, la funcién de onda 3.45 es simplemente
Wig0(r) = 2(aly)*2e "/ (3.47)

y la energia del estado fundamental es igual a la energia de Rydberg (Ry) definida

en 2.4. Hasta aqui toda la descripcion es andloga al &tomo de hidrogeno.

3.4.2. Excitén en un espacio bidimensional

Si tenemos un espacio de dos dimensiones, con coordenadas r y ¢, en la ecuacién

de Wannier 3.43 el operador laplaciano es ahora

9? 10 1 92
200 1o 1o
V= or? +7’87‘ +r2(9q§2

La solucién a la ecuacion diferencial nos da ahora una funcién de onda que

(3.48)

depende de dos ntimeros cuanticos, n'y m

1 (n — |m|)! —p/2 7 2m] ~
\/W(GB)2<n +1/2)% [(n+[m])!]? il
con
B 2r
p= (n+1/2)a%
Los niimeros cuanticos son ahoran =0,1,2.. y m = —n,...,0, ... + n. La energia

de los estados en funcién del nimero cuantico principal n es ahora

1
E,=—-Ry ——— 3.50
Para el estado fundamental con n = 0, tenemos Ey, = —4Ry. Vemos ahora que en el

caso bidimensional el exciton posee cuatro veces la energia correspondiente al caso
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tridimensional. Para la funcién de onda del estado fundamental basta con hacer

n=m =0 en 3.49,

4 *
Woo(r) = - e~/ (3.51)
B

3.4.3. El modelo de dimension fraccionaria

Resulta evidente que la geometria de las nanoestructuras afecta de manera esen-
cial a la dinamica de los excitones y en particular a su energia de ligadura. En la
mayoria de los modelos la anisotropia de las nanoestructuras se puede estudiar cam-
biando sus dimensiones y formas, ya sea el tamano del pozo, el radio del hilo o del
anillo, etc. El estudiar modelos en 3, 2 o 1 dimensiéon se hace por facilidad en el
tratamiento matemaético. Teniendo en cuenta que todos los sélidos son més o menos
tridimensionales, haria falta un modelo més razonable para dar cuenta del grado
de anisotropia que presentan. Uno de esos modelos consiste en tener un espacio de
dimension no entera. En esta seccion vamos a comentar los resultados obtenidos
por Xing-Fei He [1], pues, aparte de ser muy ilustrativos, contemplan no sélo los
resultados obtenidos sino que sirven para hacer predicciones a espacios de otras di-
mensiones. A este respecto, entre la bibliografia existente cabe citar un articulo sobre
mecanica cuantica en espacios curvados y en particular aplicada a una geometria en
forma de cinta de Mobius y con aplicacion de campo magnético [2].

Se empieza por plantear la ecuacion de Schrédinger para el excitéon de Wannier-

Mott en un espacio de dimension fraccionaria,

R* 0 L0 L? e?
v 9 (e L - U(r.0) = E,0(r.0 52
[ 2ure=1 or (T 8r> * 212 47reeor] (r,9) (r,9) (8:52)

donde « es la dimension del solido (1 < o < 3) y L? es el operador momento
angular, dado por
nr 0

a2,y O
L2 = —m% |:Sln 2 9%:| (353)
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« es la dimension del espacio de Hausdorff y 0 < r < o0, 0 < 0 < 7. La

integracion sobre un espacio de medida aD se halla con la férmula

opla=1)/2 oo m
/ dr = o= / dr ! / df sin® %0 (3.54)
aD T {04 - 1] 0 0

2

dr representa el volumen en el aD espacio. La ecuacion 3.52 admite separacion
de variables, ¥(r,8) = R(r)©(#), con lo que obtenemos dos ecuaciones diferenciales,

una para R(r) y otra para ©(6). La ecuacion radial es

qu+ﬁ%iﬁ&y+F“<E-% ¢ )_Jﬂ+a—2qu%:0 (3.55)

Zo n
h? deeyr r2

En esta ecuacion se pueden hacer los cambios de variable adecuados para que
resulte una ecuacion diferencial hipergeométrica confluente. La parte angular, que
no vamos a escribir, se convierte en la ecuacion de Gegenbauer. La primera funciéon

de onda radial, R,(r), paran =1yl =0 es

O e R et )

ap es el radio de Bohr definido en 2.5. Con estas funciones radiales podemos

calcular las energias de los estados y los radios de Bohr , siendo ahora

By——— (3.57)
[n—l-a;?)]
Q@%:{n+a;3ra3 (3.58)

Haciendo a = 2, 3 las ecuaciones 3.56 a 3.58 reproducen los resultados expuestos
anteriormente para el excitéon en dos y en tres dimensiones.

Para n = 1 la energia de ligadura del exciton en el caso unidimensional, o = 1, se
hace infinita como ya sabemos. Todo ello da pie a que el caso unidimensional tenga
que tratarse aparte y con unos procedimientos distintos. Los modelos que vamos a

desarrollar a lo largo de la tesis no contemplan los sistemas unidimensionales.
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3.5. Efecto Stark cuantico confinado (QCSE)

El efecto Stark cuantico confinado, QCSE (quantum confined Stark effect), des-
cribe el efecto de un campo eléctrico externo en los espectros de absorciéon o emision
sobre pozos cuanticos. En un principio se estudié pues sobre sistemas bidimensiona-
les junto con el efecto Franz-Keldysh, que explica el cambio de la absorciéon éptica
en un semiconductor cuando se aplica un campo eléctrico. Su nombre proviene de
su homologo en fisica atomica. El QCSE permite desarrollar moduladores épticos.

Una vez conocida la teoria bésica en lo relativo a estados excitonicos y funciones
de onda ya estamos en condiciones de pasar a estudiar los efectos que un campo
eléctrico externo produce sobre los excitones. En el apéndice A tenemos el desarrollo
de la teoria basica para pozo finito e infinito que usaremos en el futuro a la hora de
estudiar el efecto del campo sobre puntos cuanticos de forma cilindrica. No obstante
hay una serie de trabajos clésicos que ilustran de manera muy clara los resultados
usando el método perturbativo y variacional y que pasamos a comentar brevemente

con una finalidad puramente pedagobgica.

3.5.1. QCSE sobre electrones

Bastard et al [3] analizan el problema sin tener en cuenta la interaccion coulom-
biana entre el electron y el hueco, ya que la energia debida al confinamiento es més
importante. Estos autores emplean una funcién variacional que da cuenta del he-
cho de que cuando el campo es intenso la distribucion de carga se concentra en las
barreras del pozo. El efecto de la aplicaciéon de un campo eléctrico sobre un pozo
cuantico lo podemos ver representado en la Figura 3.1.

El resultado al que llegan Bastard et al, tras hacer alguna manipulaciéon alge-
braica es el que mostramos a continuacion. Es interesante ver la demostracion en el
apéndice A.4. Tomando aproximaciones a campo débil de forma tal que podamos

encontrar una solucién analitica al problema, la energia que se obtiene es

(3.59)

171 27%m*|g|*F2L*
h2
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(a)F=0
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Figura 3.1: Estructura de niveles y grafica de la funciéon de onda del electréon y el hueco en un

pozo cuantico sin y con campo eléctrico.

en donde |g| se refiere al valor absoluto de la carga electrénica. Asi pues a campos
débiles la variacion de la energia con el campo es cuadratica, hecho que vamos a
constatar a lo largo de diferentes modelos y en diferentes nanoestructuras. Ademas
la variacién con la anchura del pozo crece con la cuarta potencia.

De igual manera se puede hacer un desarrollo por teoria de perturbaciones lle-

gando al conocido resultado

115 “|g[2F2L
o {— = 1} mlal L (3.60)

BB =57~ 50m 2

2
Si tomamos como potencial de confinamiento un oscilador armoénico el problema
tiene ahora solucion analitica. En el trabajo de Sarkisyan [4] podemos ver que la

energia en funcién del campo eléctrico es de la forma

2 F2
B(F) = g© _ 14 3.61
(F) = B0 - 22 (361)
y si tenemos en cuenta que la frecuencia del oscilador w ~ #, la expresion

3.61 se reduce a

m* |q|2 F2 L4

0
E(F)=E" - 272

(3.62)

En un modelo variacional desarrollado por el autor de esta tesis y cuya formu-

lacion integra puede consultarse en el apéndice E se llega a que
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827 m* ol F2 R
E(F):Efo)—[(ge 8)}m g" F* R

(e — 2)2 n?

En la expresion 3.63, e se refiere a la base de los logaritmos neperianos (e =

(3.63)

2.718281). El modelo consiste en un disco cuéntico y con el campo eléctrico contenido
en el plano.

Para concluir el analisis se ha modelizado también una esfera cuantica con po-
tencial de confinamiento infinito y campo eléctrico sobre el eje z. La variacion de la

energia en funcién del campo es ahora

(3.64)

2 9\2 %12 72 P4
E<F):E§o>_{<2w 3>]m P F* R

32474 h?
Asi pues podemos concluir que el confinamiento da lugar a un efecto Stark elec-
tronico que es puramente cuadrético con el campo (A E ~ F?) y posee a su vez

una variacién con la cuarta potencia del tamano, (A E ~ L*). En cada caso la in-

tensidad de esa variacion depende del confinamiento y del método de aproximacion

m*|q|2F2L4
h2

empleado. En el método variacional el factor que multiplica a es
i _ 27’ 0,00213502 (3.65)
ow=gl3—=| =0, :
813 m2
en el perturbativo
1 115
= — — 1| ~ 219452 .
& =513 LT2 ] 0,0021945 (3.66)

en el oscilador armonico, el término correspondiente a la formula 3.63, es

(3e — 8)?
= |—=| ~0,01161842731 .
e {4(6 gy | = 0.0116184273 (3.67)

y para la esfera cuantica

32474

A la vista de los resultados los métodos variacional y perturbativo dan resulta-

2 92
Co = {M] ~ 0,00887821 (3.68)

dos practicamente coincidentes, ¢,/c, = 0,972884. No asi en el caso del oscilador

armonico ¢, /c, = 5,3 y la esfera ¢, /c, = 4,2. La diferencia es significativa y se debe
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en parte a dos motivos. Por una parte, tanto el método variacional como el per-
turbativo son métodos aproximados que se aplican a campo débil. En ambos casos
el confinamiento que se ha tomado es el de barreras de potencial infinito. No es el
caso del oscilador armoénico en el que el potencial solo tiene valores altos a grandes

distancias.

3.5.2. QCSE sobre excitones

Al hablar del excitén hemos de tener en cuenta la interaccidén coulombiana entre

el electron y el hueco. Esto da lugar a la aparicion en el hamiltoniano de un término

62

de la forma ————— lo cual hace irresoluble analiticamente el problema. En tal
dme|r, — rp
caso uno de los procedimientos que dan resultados satisfactorios es el variacional. La
filosofia de este método consiste en buscar una funcién de onda que dependa de uno
o varios parametros. Luego todo estriba en determinar los valores de los parametros
de forma tal que la energia del exciton sea minima. La dependencia funcional que se
busca es similar a la del &tomo de hidrégeno en la que la interacciéon coulombiana
da lugar a una funcion de la forma exp(—r/ag), donde aq es el radio de Bohr. En

pozos cuanticos, que fueron, como ya se ha apuntado més arriba, las estructuras en

las que primero se estudié el QCSE, se toma una funciéon de onda de la forma

o) = /2 X exp(or/ (3.69)

donde r = r, — r;,. La forma de la funcion 3.69 satisface el que sea normalizada,
(¢|¢) = 1. Si se expresa A en unidades del radio de Bohr, su valor nos da un idea de
la dimensionalidad del sistema. En el semiconductor masivo, A — 1 y para el caso
bidimensional A — 2, con lo que se consigue reproducir las funciones de onda dadas
en 3.49. En cada caso y segun la geometria a estudiar las funciones variacionales
seran diferentes. Una vista a la literatura de los célculos variacionales nos da una
idea de cuéan diferentes pueden llegar a ser las funciones. Se trata también de buscar
los menos parametros posibles ya que asi se simplifica el calculo y el modelo es méas

realista.
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El efecto del campo, ya sea mediante teoria de perturbaciones o por el método
variacional, tiene como resultado una superposicion y mezcla de todos los estados
posibles del sistema cuantico. El procedimiento variacional permite interpretar esta
superposicién como una variaciéon de la dimensionalidad del sistema.

En los capitulos sucesivos, cuando estudiemos el efecto del campo ya daremos la

forma especifica de cada funcién y presentaremos su analisis.

3.6. Peculiaridades del Efecto Stark cuantico confi-

nado

El QCSE presenta caracteristicas diferentes segtin la direccion en la que se aplique
el campo y segin la geometria de la nanoestructura. Vamos a analizar los resulta-
dos concernientes a experimentos realizados en campo vertical y en campo lateral

respectivamente.

3.6.1. Campo vertical

El crecimiento de heteroestructuras mediante las técnicas habituales da como
resultado que las muestras de cajas cuanticas no tengan una forma simétrica. Més
bien poseen formas lenticulares, piramidales o tronco-conicas [5], e incluso en algunos
casos su concentracion no es constante, sino que existe un gradiente de composicion
en la caja cuantica.

Los resultados experimentales de este tipo de cajas son compatibles con la exis-
tencia de un momento dipolar permanente o intrinseco [6], lo que implica una se-
paracion neta espacial entre el electron y el hueco para campo F' = 0. Fry et al,
contrariamente a las predicciones habituales, demostraron que los huecos estan lo-
calizados por arriba de los electrones en cajas cudnticas asimétricas con un gradiente
de concentraciéon en la direccion vertical. Las cajas cudnticas analizadas por estos
autores tienen una base de unos 18 nm y una altura de 8,5 nm. Los resultados

experimentales relativos al QCSE asimétrico se muestran en la Figura 3.2.
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Figura 3.2: En (a) se muestran las energfas de transicion al estado fundamental (circulos negros)
para dos muestras a una temperatura de T=200 k. Las curvas sélidas son ajustes a una expresion de
la forma F = Eyg+pF+3F?. Las flechas indican las energias maximas de emisién. Las curvas inferior
en (a) representan las transiciones desde el primer estado excitado. La superior se ha desplazado
7 meV hacia arriba para obtener una variacién continua de la posiciéon de los picos entre campos
eléctricos positivos y negativos. En (b) se representa la fuerza del oscilador y las lineas continuas

son resultado de un céalculo de la superposiciéon de las funciones de onda del electron y el hueco.

La dependencia de la energia de transicion para las muestras se ajusta muy bien
a un polinomio de segundo grado, £ = Ey+pF+3F?, (lalinea continua en la Fig 3.2
(a)). Ey es la energia para F' = 0, el segundo término proviene del momento dipolar
intrinseco p y el pardmetro 3 se conoce como polarizabilidad y esté relacionado con
la separacion espacial que el campo eléctrico induce sobre el electron y el hueco como

consecuencia del QCSE.

Los ajustes experimentales dan un valor de p = (74:2) x 1072 Cm que correspon-
de a una separacion electron-hueco de r =441 A, si usamos p = er. Los modelos

teoricos de Bimberg y Grundmann |7] predicen la existencia de un momento dipo-



3.6. PECULIARIDADES DEL EFECTO STARK CUANTICO CONFINADO 57

lar intrinseco, pero los experimentos indican que sorprendentemente la direccion del
dipolo esta invertida. Las curvas de la Figura 3.2 presentan un maximo para campos
eléctricos negativos lo que nos dice que la densidad de carga electronica se mantiene
por debajo de la densidad de carga de los huecos, o sea, el dipolo esta invertido.

Los modelos tedricos precisos se hicieron suponiendo que las cajas cuanticas
estaban constituidas exclusivamente por InAs y tenian forma piramidal. Todos los
modelos asi calculados dan una variaciéon de la energia con el campo de la forma
indicada, salvo por el signo del coeficiente p.

Este hecho se explica por la difusion de Ga dentro de la caja cuantica. Weidong
y Leburton [8] han desarrollado un modelo en el que se tiene en cuenta un gradien-
te en la composicion de Ga a lo largo de la geometria de la caja cuantica. Para
determinados perfiles de Ga han encontrado un alineamiento invertido en lo que a
la posicion del electron y el hueco cabria esperar, lo cual explica el signo anémalo
que presenta el momento dipolar en el QCSE. Para cajas cuanticas piramidales han
encontrado igualmente que los estados de los huecos son muy sensibles a la difusion

de Ga a lo largo de la nanoestructura.

3.6.2. Campo lateral

Si el campo eléctrico se aplica en la direccion perpendicular a la de crecimiento,
el QCSE tiene un caracter diferente hasta al ahora descrito. Seufert, Obert et al
han realizado experimentos y modelizaciones tedricas con cajas cuanticas autoen-
sambladas de CdSe/ZnSe con campo eléctrico lateral [34]. En la Figura 3.3 vemos
sus resultados.

Los puntos indican los resultados experimentales, los cuales se ajustan bien a un
polinomio puramente cuadratico, sin término lineal. Como podemos ver el ajuste
es mas sensible a una contribucion lineal a campos mas elevados. Si suponemos un
momento dipolar permanente que dé lugar a una separaciéon entre electron y hueco
de 5 A encontramos una desviacion muy importante entre teoria y experimento,
ver figura 3.3. Asi pues podemos concluir que en campo lateral las cajas cuénticas

analizadas no presentan momento dipolar intrinseco, para este tipo de material. La
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Figura 3.3: Desplazamiento Stark en cajas cuénticas con campo lateral y ajuste a un polinomio
de segundo grado. La linea de puntos muestra el desplazamiento teérico de la energia para un

momento dipolar permanente correspondiente a una separacion electron-hueco de 5A.

polarizabilidad obtenida del ajuste, el factor que multiplica a F?, es = 4,9 x 1073
meV (kV /cm)?, valor que esté relacionado con el volumen de la caja, y que con el
valor dado por § podemos estimar el tamano lateral de la caja en torno a 5 nm. Los
resultados también indican que debido al gran confinamiento el QCSE es del orden

de 1 meV en el rango de voltajes aplicado.

D. Reuter, V. Stavarache et alllegan a conclusiones similares en puntos cuénticos
de InAs embebidos en dispositivos p-i-n o n-i-n [10]. Sus resultados se muestran en

la Figura 3.4.

El comportamiento del desplazamiento Stark es similar para todas las muestras y
de una magnitud muy pequena. Este efecto es tan pequeno porque el desplazamiento
de los niveles de energia estd ampliamente compensado por la disminucién de la
energia de ligadura excitonica debida a la débil superposiciéon de las funciones de
onda. A la vista de la Figura 3.4 podemos decir que la variaciéon de la energia con el

campo también se puede aproximar a un polinomio sélo con un término cuadratico.
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Figura 3.4: Desplazamiento Stark en cuatro muestras de cajas cuanticas [10].

3.7. Efecto de un campo magnético

La aplicacion de un campo magnético sobre una nanoestructura puede tratarse
de dos formas diferentes. Si el campo es intenso comparado con el confinamiento,
tenemos una dependencia que es similar a la del oscilador armoénico y se obtienen
los denominados niveles de Landau, cuyo equivalente clasico seria la cuantizacion
de las orbitas ciclotronicas. Si el campo es débil puede tratarse perturbativamente

y obtendriamos un resultado similar al efecto Zeeman atémico.

3.7.1. Caso electronico

En presencia de un campo magnético intenso y con un potencial oscilador ar-
monico de confinamiento en el plano (disco cuéntico), la ecuacion de Schrodinger de

un electron es

1 /= 2\ 2 1
<P—§A) ¢+§m:w3p2:Ew (3.70)
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h

donde w, es la frecuencia asociada al potencial de confinamiento, w, o ol
m
e

siendo R el radio del disco.
El potencial vector en coordenadas polares planas es de la forma A= (0,0, Bp/2),

segin el gauge de Lorentz, y desarrollando el hamiltoniano 3.70 se llega a que

R (1 0 0 1 02 ihw, O mQ%p?
- —— | p= —— v - — 4+ ———¢Y=F 3.71
2m; (p 8p(pap) p? &92)1/} 2 (9so+ T v (3.71)
donde w, = fn—* es la frecuencia ciclotron y
0 =w?+ 4w§ (3.72)

Asi pues el campo magnético da lugar a un confinamiento parabdlico que se
suma al confinamiento del oscilador, siendo €2 la frecuencia resultante. A su vez
tenemos un término con una derivada primera que da cuenta de la dependencia de
la funcién de onda con el angulo . En el apéndice C tenemos la solucién analitica
de la ecuacion de Schrodinger para el oscilador armoénico bidimensional. Por tanto

la solucién de 3.71 es

b(p, ) = N em? etz x plm! Ff( —n,, m| +1; 2'0—2) (3.73)
a

con

1 1 (Im] +np)!
V2 attlml Z‘m‘np!|m|!

la constante de normalizacion, m el ntimero cuantico magnético y n, el nimero

N =

(3.74)

cuéantico radial, correspondientes ambos al oscilador arménico bidimensional; F} es
la funciéon hipergeométrica confluente. El parametro a, denominado también longitud

magnética, es

0=, (3.75)

Las energias del electron son entonces
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Im| + 1 hw,. m
By .= hQ (np + 5 + 5 (3.76)

Recordemos que en el oscilador armoénico bidimensional los valores que pueden
tomar los ntimeros cuénticos sonn, =0, 1, 2,...ym =n,,n,—2,n,—4,...,—n,+

2, —n,. Si representamos los estados por pares (n,, m), para n, = 0 necesariamente

m =0, paran, =1, m=1y m=—1, etc. Es decir

n, = 0, m=0 (3.77)

n, = 1, m=1 m=-1 (3.78)

n, = 2, m=2 m=0, m= -2 (3.79)

n, = 3, m=3 m=1 m=-1, m=-3 (3.80)

entonces tomando hasta n, = 2, segin 3.76 tendremos

Ew = 1/2hQ (3.81)

Ey = 2hQ)+1/2 hw, (3.82)

El—l = 2hQ)— 1/2 hwc (383)

Ey = 5/2hQ (3.85)

Eg_g = 7/2 e — hwc (386)

El espectro de energias para un oscilador arménico bidimensional se conoce tam-
bién con el nombre de niveles de Fock-Darwin. Para visualizar mejor la dependen-
cia de las energias en funcion del campo magnético vamos a suponer primero que
la frecuencia ciclotrén es mucho mayor que la frecuencia debida al confinamiento,
we > w, y entonces segtn 3.72, ) ~ w.. Las graficas de las energia en funcion
del campo magnético se muestran en la figura 3.5. Algunos niveles son degenera-
dos y poseen la misma energia, aunque correspondan a combinaciones diferentes de
numeros cuanticos. El abanico de niveles equiespaciados por una cantidad hw, es lo
que se conoce como niveles de Landau. Cabe destacar de la gréafica la dependencia

lineal de la energia con el campo magnético. En puntos cuanticos pequenos ya no
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podemos hacer la aproximacion antes citada y el comportamiento de la energia ya

no seria lineal con el campo.

n=4
n=3
o
o n=2
()
C
LU n=1
n=0

B

Figura 3.5: Abanico de niveles de Landau en funciéon del campo magnético.

3.7.2. Caso excitonico

Todo lo esbozado anteriormente es aplicable a un electréon en presencia de un
campo magnético. El problema del exciton, considerado como un par electrén hueco
que interacciona electrostaticamente requiere otra formulacion que, mutatis mutan-

dis, es analoga. Siguiendo una linea de argumentacion similar podemos escribir ahora

2172 272 2 ~ .
RV RV e —l—ZehA(?"@)-V@
2m; 2my  ETen,  MiC
ieh | ~ e? - e? ~ (3:87)
— ——A(ry) -V Are))? A(ry))* p ¥ = EU
LA Vi + s (A + (AT

De igual manera que anteriormente A = 3(H x 7)

Hacemos el cambio de coordenadas relativo al centro de masas

0= (mgre +myry)/(mg +my,)
" " (3.88)

—

To —7T

=y
I
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Con la transformacién canodnica

V(5,7 = exp{i[K — (e/hc)A(r)] - o} F(7) (3.89)

el Hamiltoniano 3.87 se transforma en

ﬂ ET c \m; my
c 3.90)
2 2eh - ~ h? K? (
+ ‘ A(r)2—LA(r)-K F={F—————>}F
242 m;+m;, 2(m; +m;j)

El Hamiltoniano 3.90 es analogo al exciténico sin interacciones externas, pero
con la adicién de tres términos perturbativos. El primero de ellos es el relacionado

con el efecto Zeeman, siendo proporcional al campo magnético

eh (1 1 1 1\~ »
5( - *>A(r)-vz—3( - *)H-L (3.91)
c \m: my 2ce\m; myj

e
donde L = —ih7 x V es el operador momento angular relativo.
El segundo es el término diamagnético

62 62 H2 (12 + y2)

A(r)? =

30 (3.92)

241 2
en donde H tiene componente z
El tercer término proviene del campo eléctrico observado desde el centro de masas

como consecuencia del campo magnético.

2%h - o hK ﬁ 1 .
T A K=—| - xH| - F=—-(@xH) 7 (3.93)

mk—+ my mk+my c

donde 7 = hK/(m* +m) es la velocidad del excitén. Este término suele ser
pequeno y su contribucion es despreciable.

El uso de estos tres términos como perturbaciones de estados hidrogenoides, cuya
teoria es bien conocida de la espectroscopia atémica, exige que los términos magnéti-

cos sean pequeiios comparados con la energia de Coulomb —e?/er,,. Cuando esta
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ultima es pequena comparada con los términos magnéticos, este método perturba-
tivo no es vélido, y ha de tomarse més bien como término perturbativo la energia
de Coulomb —e?/er,,. Las soluciones no perturbadas son obviamente productos de
los estados de Landau del electrén y el hueco respectivamente. Los trabajos de El-
liot [11] y Loudon [12] fueron pioneros en su tiempo y permitieron determinar los

coeficientes magnéticos de absorcion interbanda.

Hay que destacar que la ecuacién 3.91 da cuenta solamente del efecto Zeeman
orbital. En todos los estados que son estados puros singlete, ha de considerarse la
interaccion de los espines del electron y el hueco con el campo magnético. Esto da

lugar a la adicion del término

Gelle * Se + gnitn - Sh (3.94)

al Hamiltoniano 3.87. Ahora pp = eH/mc y los espines del electron y el hueco y
los factores g son S, Sy, ge, gn. El factor giromagnético gy de un estado excitéonico

vendra dado por las contribuciones

geff - a,ug,u + Aele + angdhn (395)

donde a son coeficientes numéricos que dependen de las simetrias de las funciones

de onda del electron, del hueco y de la funciéon envolvente y

o =m< L1 )[13] (3.96)

*
mh me

En cualquier caso la contribucién de los espines hay que considerarla dentro de
la estructura fina, y si tratamos con puntos cuénticos con gran confinamiento éste

acabara por enmascarar las posibles estructuras finas que puedan estar presentes.
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3.8. Sobre la aplicabilidad de la aproximaciéon de la
masa efectiva

En la seccién 3.2 hemos esbozado las ideas que conforman lo que se denomina
aproximacion de la masa efectiva. Al tratarse de una aproximaciéon es obvio que tiene
un rango de validez limitado, y que no siempre es justificable su uso. Vamos a analizar
aqui bajo qué condiciones es factible y esta permitido el uso de tal aproximacion
cuando se aplican campos externos. Solo se pretende justificar de manera somera
el uso de la aproximacion ya que un estudio riguroso casi podria ser objeto de una
nueva tesis en la que tendrian cabida la teoria de bandas, teoria k - p, etc.

La aplicacién de un campo eléctrico constante a electrones confinados en un
potencial periddico da lugar a lo que se conoce como oscilaciones de Bloch. Esto es
una consecuencia del modelo de enlace fuerte (tight binding) en el que la relacion de
dispersion en funcion de k puede tomarse de la forma (k) = A cosak, donde A es
una constante y a es el tamano de la celdilla unidad. Para un electron sometido a
un campo eléctrico externo F la fuerza neta es

dk

hey = —cF (3.97)

ecuacion diferencial cuya soluciéon es
eF

k() = k(0) — ——1 (3.98)

con lo que la relacion de dispersion tendria ahora la forma

acr ] (3.99)

e(k) = Acos [ak(()) — Tt

en donde aparece la frecuencia de oscilacion de Bloch, wp = ae|F|/h
Cerca del minimo de la banda y dentro del modelo de enlace fuerte, la masa

efectiva puede determinarse por

(3.100)
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con lo que la masa efectiva serd un parametro que oscilaré armoénicamente con
el tiempo. No obstante, si tenemos en cuenta la frecuencia de esta oscilacion, que
viene dada por la frecuencia de Bloch, wg, y para el GaAs con una celdilla unidad
de a = 5.65 A y para un campo eléctrico externo de 1000 kV /cm obtenemos wp =
8.5x10"® Hz. Esta frecuencia es muy alta con lo que en promedio las variaciones
asociadas de la masa efectiva debidas al campo eléctrico externo no es necesario
considerarlas dentro de los valores del campo eléctrico a los que se trabaja en el
laboratorio. Una formulacién mas adecuada vendria de la mano de otros modelos.

Al centrarnos en el estudio de los excitones de Wannier sabemos que el radio de
Bohr es bastante méas grande que el tamano de la celdilla unidad y que los electrones
no son sensibles a las particularidades del potencial local creado por los atomos de
la red cristalina. Peter, A. John Sugirtham y L. Caroline [16] analizan las energias
de ionizacion y masas efectivas de pozos cuénticos de GaAs en presencia de campo
eléctrico externo y con masas efectivas que dependen de la posicion. Con su modelo
justifican que tomar la masa efectiva constante es vilido en nanoestructuras cuya
dimensiéon sea mayor o igual que el radio de Bohr excitonico.

El caso del campo magnético es diferente. Al aumentar su intensidad el radio de
las 6rbitas ciclotrénicas es menor con lo que es de esperar que a partir de determinado
valor del campo magnético los electrones sean sensibles a los potenciales locales
atoémicos y la aproximacion de la masa efectiva deje de ser valida. En la mayoria de
los casos analizados experimentalmente la masa efectiva aumenta de manera lineal
con el campo con una pendiente que depende del material estudiado. En un principio
la medida de masas efectivas se hacia mediante el estudio de picos de absorcién en
la zona de microondas correspondientes a la frecuencia ciclotron, w. = eB/m*. Hoy
en dia se usan técnicas basadas en el efecto Haas-van Alphen® y en fotoemision
resuelta en angulo, angle-resolved photo emission (ARPES) [17]. En un trabajo que

casi podemos considerar seminal, E. D. Palik, S. Teitler y R. F. Wallis [18] hacen un

3El efecto Haas-van Alphen, abreviado efecto dHvA, es un efecto puramente cuantico en el que
el momento magnético de un metal puro cristalino oscila a medida que la intensidad del campo
magnético aplicado B se incrementa. El efecto se debe a los niveles de Landau cuantizados de la

energia electronica. El efecto se presenta a campos magnéticos intensos y a baja temperatura.
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estudio de la variaciéon de la masa efectiva en funciéon del campo magnético llegando

a la siguiente expresion

m* =mg[l + (hw./Eg)(A — B)] (3.101)
en la que m* es la masa efectiva del electron, m{ es la masa efectiva en el fondo

de la banda y Eg es la energia de la banda prohibida. A y B vienen dadas por

2 4 2?2
2+4+x

A= 5 o=
B=(1-n-af |

v =1+ (A/Bg)

44 3;(;?32(1 - y)] 2 }

y =mg/m

donde A es la energia del desdoblamiento espin-6rbita y m es la masa del electron
en el vacio. La variaciéon de la masa efectiva en funcién del campo magnético es
consecuencia de la naturaleza no parabolica de las bandas de conduccién. La formula
anterior es valida para el GaAs, InP e InAs y obtenida con un tratamiento a cuarto
orden. A y B son pues constantes que introducidas en 3.101 nos dan una dependencia
lineal de la masa efectiva con el campo magnético.

La figura 3.6 esta obtenida de la referencia [18] y la mostramos porque es muy
ilustrativa del comportamiento que predice el modelo para las masas efectivas en
funciéon del campo magnético. Las lineas son el ajuste del modelo, que podemos ver
que es lineal y con diferentes pendientes segiin el material. Para el GaAs y el InAs la
masa efectiva es practicamente constante con el campo asi que en estos materiales
esta justificado el usar la masa efectiva como un parametro constante. Para el InSb
y el InP hay una variacién creciente y lineal de la masa efectiva con el campo
magnético externo aplicado. Asi pues podemos concluir que un modelo riguroso
habria de contemplar este tipo de dependencia en la formulacién del problema.

La siguiente tabla muestra algunos de los pardmetros del exciton que usaremos en
los céalculos y que tienen que ver con las unidades naturales para el campo eléctrico

y magnético.
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Figura 3.6: Variacién a baja temperatura de la relaciéon de masas m*/m en funciéon del campo
magnético H obtenidos con valores resonantes de la frecuencia ciclotrén y para varios compuestos

semiconductores del grupo III-V.

sl mr [ | ow | oo | e V/em) [ (D)
GaAs | 13.2 1 0.038 | 0.5 | 0.060 | 0.136 8.011 4.835
GaSb | 15.7 | 0.05 | 0.23 | 0.041 | 0.217 2.241 1.609
InP | 12.4 | 0.067 | 0.65 | 0.061 | 0.103 9.950 5.641
InAs | 14.6 | 0.022 | 0.41 | 0.021 | 0.054 0.720 0.481
InSb | 17.7 1 0.014 | 0.4 | 0.014 | 0.035 0.170 0.137

Tabla 3.1: Parametros del excitén para varios materiales. Las formulas para el cambio de unidades

pueden consultarse en el apéndice B
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Capitulo 4

Efecto Stark anémalo en un disco

cuantico

4.1. Introducciéon

D ebido al gran interés en la fisica y en la tecnologia, las estructuras semiconduc-
toras de dimensién cero ocupan un lugar importante en la investigacion fundamen-
tal y aplicada [1][2]. De acuerdo a su proceso de fabricacion, estas cajas cuénticas
adquieren diferentes formas (esfera, lente, anillo, disco, etc.). Todas estas nanoestruc-
turas muestran propiedades analogas a las de &tomos, como por ejemplo niveles dis-
cretos de energia y desplazamiento Stark, tema que se va a estudiar en el presente
capitulo.

Las estructuras de dimension cero en presencia de un campo eléctrico externo
ofrecen una gran variedad de aplicaciones tales como puertas logicas controladas
cuanticamente [3] y dispositivos usados en computacion cuéntica [4]. Recientemente
el efecto Stark cuéantico confinado (QCSE) se ha estudiado intensamente desde el
punto de vista experimental, a fin de mejorar el rendimiento de dispositivos dpticos
semiconductores [5][6]|7][8]. En general podemos decir que los estudios teoricos y ex-
perimentales de los efectos del campo eléctrico en portadores confinados constatan

dos hechos notables: un ensanchamiento del espectro de absorcion y un desplaza-
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miento hacia el rojo en la emision de luz debida a la recombinacion exciténica. Am-
bos efectos se atribuyen al campo eléctrico externo, lo que puede proporcionarnos
informacion ttil para futuras aplicaciones en puntos cuénticos. Asi pues, la elec-
troabsorcion basada en el QCSE es uno de los procesos més eficientes para construir
moduladores 6pticos y dispositivos electro-opticos. Ademas, en sistemas 0D, el des-
plazamiento Stark de los niveles de energia de los excitones confinados no viene
acompanada por una disminucion dramatica de la fuerza del oscilador de la transi-
cion optica [9], la cual es algo mayor que la fuerza de oscilador tipica para transi-
ciones Opticas en semiconductores homogéneos. De todo ello resulta que los estados
excitoénicos no colapsan para campos eléctricos superiores al campo de ionizacion
de los semiconductores masivos y los desplazamientos de las energias exceden a la

energia de ligadura excitonica.

Algunos estudios teéricos y experimentales se han dedicado a la influencia del
campo eléctrico en dimension cero y muchos de ellos ya los hemos citado anterior-
mente, como las referencias [10]|[11][12][13]| entre otras. Desde un punto de vista
teorico, el desplazamiento Stark de una tnica particula en una caja cuantica en
forma de disco fue estudiada por Ham y Spector [14] en 2006. Estos autores han
estudiado el efecto de un campo eléctrico en la energia electrénica de un disco cuan-
tico semiconductor. Han demostrado que el desplazamiento Stark de los niveles de
energia electronicos dependen so6lo del radio o de la altura del disco cuando el campo
se aplica en la direcciéon perpendicular o paralela al eje del disco, respectivamente.
Cuando el campo eléctrico es paralelo o perpendicular al eje del disco, el desplaza-
miento Stark depende del radio y la altura del disco, al igual que del dngulo entre el
campo y el eje del disco. El desplazamiento de los niveles de energia conduce a una
disminuciéon de la banda prohibida de los materiales semiconductores, entendiendo
como ésta la distancia energética minima entre el estado de mayor energia de la
banda de valencia y el de menor energia de la banda de conduccion. En el caso del
exciton, Gotoh et al [15] han estudiado el espectro de fotoluminiscencia excitoénico
en discos cuénticos aislados con campo eléctrico lateral. Han observado un despla-

zamiento hacia el rojo de las lineas de emisién y una disminucion de la intensidad
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al aumentar el campo eléctrico. Se ha encontrado ademés que la fotoluminiscencia
de los excitones estaba fuertemente polarizada a lo largo de la direcciéon del cam-
po en los discos mas grandes. Estos efectos dependen principalmente del tamano
lateral del disco. Experimentos realizados por Kowalik et al [16] proporcionan un
método para testar y medir propiedades fotonicas de puntos cuanticos individuales
por emision de pares de fotones entrelazados. Korkusinski et al [17] han demostrado
tedricamente, usando la aproximacion de la masa efectiva y tratamientos perturba-
tivos, que aplicando un campo eléctrico en el plano es posible originar fotones en

cascada a partir de recombinaciéon multiexcitonica en puntos cuanticos.

Vogel et al [18] han estudiado el QCSE del exciton, biexciton y exciton cargado
en puntos cuanticos de InGaAs/GaAs mediante microfotoluminiscencia. Sus resul-
tados muestran una ausencia de momento dipolar permanente en el plano lateral
de los discos. Experimentalmente han encontrado también que la polarizabilidad
varfa entre 2.6 y 3.7 ueV ecm? kV =2, que es comparable con los valores reportados
por Gerardot et al [19]. Sus experimentos sobre puntos cuanticos autoensamblados
y aislados de InGaAs llevan a las siguientes conclusiones: el campo eléctrico lateral
afecta considerablemente a la estructura fina, el corrimiento Stark llega hasta 1.5
meV, la anchura de linea aumenta y la intensidad de la fotoluminiscencia disminu-
ye. Algunos de estos resultados los volveremos a ver cuando estudiemos los anillos

cuanticos.

Los estudios realizados por Ritter et al [20] constituyen una buena descripcion
cuantitativa de los efectos que compiten entre si cuando se aplica un campo eléctrico
lateral al estado fundamental del par electron-hueco en nanoestructuras en forma de
disco. Dentro de la aproximacion de la masa efectiva y considerando un potencial de
confinamiento parabolico los autores han elaborado dos métodos aproximados. El
primero de ellos viene de considerar la interaccion de Coulomb como perturbativa,
lo que lleva a una reduccién de la polarizabilidad e incluso, para un acoplamiento
coulombiano fuerte, la apariciéon de una polarizabilidad negativa. Este resultado
contradice el teorema de la concavidad, que establece que la energia del estado

fundamental es una funcién coéncava de cualquier parametro que sea lineal en el
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hamiltoniano (ver por ejemplo Thirring [21]), lo cual viene a decir que el método
perturbativo no es correcto en este caso. Sin embargo, el método variacional en el
que la funcién de prueba se toma como producto de una funcién de onda para el
electron y otra para el hueco da una energia menor que en el método perturbativo.
Reimer et al [22] han mejorado este tltimo modelo. Han estudiado, tanto teérica
como experimentalmente, el efecto del campo lateral. En su trabajo han llegado a
que el potencial de interaccion electron-hueco se modifica por la aplicaciéon del campo
eléctrico. Este comportamiento tiende a compensar el desplazamiento Stark para la
particula tnica. La polarizabilidad excitonica calculada (e, = 30 peV cm? kV =2)
es 100 veces mayor que el valor experimental (., = 0,31 peV em? kV=2) y es muy
sensible a la energia de confinamiento. Todos los trabajos concluyen diciendo que
todavia queda mucho por descubrir tanto tedrica como experimentalmente en este
problema.

Vamos a desarrollar en el siguiente capitulo un anélisis variacional del proble-
ma que intente presentar una mejor descripcion del confinamiento y una eleccion
apropiada de la funcién de onda para discos cuénticos delgados. Vamos a tomar la
dimension radial del disco mucho mayor que la vertical e igualmente un potencial
de confinamiento tipo oscilador armoénico bidimensional y para la direcciéon vertical
un pozo cuadrado de barreras infinitas, como la mayoria de autores suelen tomar
[23][24]|25]. En la siguiente secciéon vamos a desarrollar la base tedrica de nuestra
aproximacion para luego dar los resultados del modelo, compararlos con valores
experimentales de la literatura y sacar conclusiones. La referencia al modelo y los
resultados de este capitulo se encuentran en el articulo del autor 26|, On the anom-
alous Stark effect in a thin disc-shaped quantum dot, J. Phys.: Condens. Matter 22,
(2010) 375301.

4.2. Formalismo teérico de particula tnica

Antes de atacar el problema del excitén de manera general hay que resolver

el problema de una particula confinada con un potencial de oscilador armoénico y
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sometida a la accién de un campo eléctrico. Consideremos por lo tanto una particula
(electron o hueco) confinada en un disco cuantico plano de radio R. Dentro de la
aproximacion de la masa efectiva y sin considerar los efectos de la polarizacion

superficial producida por el campo, el Hamiltoniano de una particula es

H; = H, + W, (4.1)

Hi(i = e, h) es el Hamiltoniano del electron sin perturbar

) h?
H{=——V"+V(p, 4.2
0= TVt (ps#) (4.2)

(p, p) son las coordenadas polares. En el plano xy el confinamiento viene dado
por el potencial oscilador armoénico bidimensional

1
—miw?p®, sip< R

Vi(p, ) =} 2 (4.3)
00, en cualquier otro caso

m! vy w; son la masa efectiva isétropa y la frecuencia de oscilacion, respectiva-
mente.

La energia dipolar eléctrica es

W;=qeF -7 (4.4)

g = +1 0 ¢ = —1 para el electron o hueco respectivamente. A fin de simplificar
el problema vamos a suponer que las frecuencias de oscilacién para el electron y el
hueco son iguales (w, = w, = w). Tomamos ademas como unidades de distancia

* %2

ra;*. gy es la constante

a; = ggh?/e*m} y como unidades de energia R} = h%/2m
dieléctrica efectiva del semiconductor, la cual contempla los posibles efectos de pola-
rizacion. Introducimos ademés un campo adimensional de unidades f; = (ea/R;).
fi = 1 corresponde al campo de ionizacién del electrén o el hueco, es decir, el valor
en el que la energia electrostatica del campo es igual a la energia de Rydberg. Si de-
finimos la anisotropia en la masa efectiva como o = m}/m}, los radios de Bohr para

el electron y el hueco se pueden expresar como aj = oa’, R: = o R} y fi, = 02 fe.
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En estas condiciones el Hamiltoniano del electron o hueco en coordenadas polares

puede ponerse como

2
Hy = —(%%(&%) + %88—902) +770" + q fipcosg (4.5)
siendo v, = % Y Yn = gz El subindice 7 representa al electron o hueco respec-
tivamente. Los detalles algebraicos del cambio de unidades pueden consultarse en
Apéndice B. Alli se muestran también para el caso mas general del exciton.

En ausencia de campo eléctrico el problema del oscilador armoénico bidimensional

tiene solucion analitica y viene dada por la solucién general

2
¥(p.p) = N exp = 25 ) EL ]+ L) explimp) (10)
donde nﬁ, es el cero no entero positivo de la funciéon hipergeométrica confluente
Fll(_nm |m| + 17'71/02)
En presencia de campo eléctrico externo el problema es irresoluble analitica-

mente, de modo que se opta por una funcién variacional de la forma

' (p, ) = exp(—7ip® [2) L (=ny,, 1,7ip”) exp (3 fp cos o) (4.7)

En 4.7 se ha tomado la funcién de onda para el estado fundamental (m = 0). La
ultima exponencial contiene el parametro variacional (3, de manera similar a como
hacen muchos autores al tratar el caso del pozo de potencial [27] y que ha dado
tan buenos resultados como la solucién analitica con las funciones de Airy. Modelos

de eleccion de funciones variacionales pueden encontrarse en el libro de Galindo y

Pascual [29].

4.3. Modelo exciténico

El Hamiltoniano de un excitén confinado en un disco cuantico plano con potencial
oscilador armoénico y en presencia de un campo eléctrico externo F' nos complica més

el problema, pues contiene el término coulombiano
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pi p,% I 9 9 2 L 9 s 2
HX =t 5T _mewe(xe +ye) + _mhwh(xh +yh)
2m;  2my; 2 2
.2 B (4.8)
Y
R e (re —17,)

donde we) es la frecuencia del oscilador para el electrén o el hueco respectiva-

mente, valor que esta relacionado directamente con el radio del disco,

_h
* 2
me(h)R

28], y m;;,) son las masas efectivas del electrén o hueco.

(4.9)

We(h) ™~

Las coordenadas de nuestro sistema junto con la direcciéon del campo eléctrico

las podemos ver en la figura 4.1

Figura 4.1: Coordenadas empleadas en el Hamiltoniano del modelo de un excitén en un disco
cuantico; p representa la coordenada relativa o distancia electron-hueco y ¢ el dngulo entre p y la

direccién del campo eléctrico.

El Hamiltoniano 4.8 se puede separar, quedando una parte en funcion de las

coordenadas del centro de masas y otra en funcién de la coordenada relativa del



78 Cap. 4: Efecto Stark anémalo en un disco cuantico

electron y el hueco, R = (m*r, +mir7,) /M, M = m* +m,

7 =71, — 1}, escribiéndose ahora
Hy = Hom 4+ Hoa— o s bypepe o Lo € L p e )
x = Hou + Hra = gpp+ o7+ 5Mw e et '
11 1 h
con — =
pooomioomj, R
9 2
D L 55 € A
=2 4z & F. 4.11
: 2M+2'LMT 67"+€ ' 4

El Hamiltoniano relativo es el que contiene la mayor parte de la fisica que que-
remos estudiar. Al tener una geometria plana circular vamos a tomar coordenadas

polares (p, ), por tanto 4.11 se escribe ahora

h (10 /([ 0O 1 0 1
Hy=—(=Z(pZ L yeF 412
rel 2u<p8p(pap>+ Err )—l—Quwp p—l—e P COS (4.12)

Llegados a este punto es conveniente tomar como unidad de energia la corres-

pondiente a la energia de Rydberg del exciton y como unidad de distancia la del

radio de Bohr exciténico.

pet eh?
- a _
2e2h?’ X el

Con estas unidades el Hamiltoniano 4.12; se puede escribir de la forma

Ry = (4.13)

(1o /[ 0 1 02 5 o 2
He = (p@p (pap) + EEr )+7Xp p+prcos<p (4.14)

donde

VX = T fx=—F—F (4.15)

Referimos de nuevo al lector al Apéndice B.
El Hamiltoniano 4.14 nos permite plantear la ecuaciéon de Schrodinger y re-
solverla analiticamente si no consideramos el potencial de Coulomb ni tampoco el

de interaccion con el campo electrostatico, es decir
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(Lol + pi%) e 12.0) = Bl (410

La funciéon de onda solucién de la ecuacion diferencial 4.16 es similar a la que

hemos obtenido para la particula tnica, salvo pardmetros dimensionales

2
D(p,p) = Np| |eXp ( — XT)Fll(—np, |m| + 1,fyX,02) exp(imyp) (4.17)

donde N es la constante de normalizacion, n, es el ntimero cuantico radial y m
el ntimero cuantico magnético, con m = 0,+1,4+2, +3...; F! es la funcion hiperge-
ométrica confluente. Al considerar paredes infinitas la funciéon de onda 4.17 ha de
anularse en p = R, lo que impone una restricciéon que nos permite hallar la energia

del oscilador [28]

|
E = dyx (np + |m|2+ ) (4.18)

Para el estado fundamental, como ya se apunté anteriormente, n, = 0y m =
0. La manera en como se llega a la resolucion de la ecuacion diferencial puede
consultarse en el Apéndice C.

Volvamos de nuevo al Hamiltoniano 4.14. En él aparecen los términos —2/p y
fpcosp. Por analogia con el &tomo de hidréogeno sabemos que la interaccion coulom-
biana da lugar a una dependencia en la funciéon de onda de la forma exp(—r/a), asi
pues la manera de tener en cuenta esta interaccion es anadiendo a 4.17 un término
variacional de la forma exp(—ap), siendo « el parametro variacional.

A su vez el término fp cos ¢ podemos considerarlo en la solucién con una funcién
de la forma exp(Bfpcosyp), con (3 el pardmetro variacional. Esto ultimo es muy
habitual a la hora de hacer calculos en fisica atomica y fuerzas de Van der Walls
[29].

Asi pues, la funcion variacional de prueba que vamos a tomar para la resolucion

de nuestro problema sera
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* *

me [ | ey (om) | Ry(meV) | B (RV/cm)

mo mo

0.023 | 0.41 | 15.15 | 36.42 1.303 0.386

Tabla 4.1: Parametros del InAs

Ux(p, @) = exp(—yxp’ /2) Fl (—=np, 1,7xp?) exp(—ap) exp(Bfpcosp)  (4.19)

Esta funcion de onda es valida para el estado fundamental, (m = 0). La energia
del excitéon en su estado fundamental pasa por determinar los valores de a 'y 3 que

hacen minimo el funcional

. (Ux|Hra|¥x)
Ey = min———"“ =2/
. (Ux|Wx)

En el apéndice E puede verse una formulacion analitica completa para el caso de

(4.20)

un exciton fuertemente confinado.

4.4. Resultados y discusion

Vamos a restringir nuestro estudio a un disco delgado de InAs con electréon y
hueco pesado cuyos parametros se dan en la tabla 4.1 [30].

Como podemos ver en la figura 4.2 la energfa del exciton no solo es sensible al
campo eléctrico, sino que depende también de la energia coulombiana y del confi-
namiento. En esta figura se presenta la variacion de la energia del estado fundamental
del exciton en funcion del radio para algunos valores significativos de la intensidad
del campo, F=0, 10 y 20 kV cm ™.

Vemos en la figura 4.2 que el campo eléctrico hace disminuir los valores de la
energia del exciton. Existe por otra parte una competicion, cuando aplicamos campo,
entres tres factores. Por una parte el confinamiento que varfa de la forma (~ 1/R?),
el potencial de atraccion coulombiano (~ —1/R) y el efecto dipolar que depende de
la intensidad del campo eléctrico y de la separacion en el plano entre el electron y

el hueco (W = eFpcos). El efecto del confinamiento y la atraccion de Coulomb
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Figura 4.2: Energia del estado fundamental del excitéon en funciéon del radio para determinados
valores del campo eléctrico (F=0, 10 y 20 kV cm™!). El pequefio grafico que se ve en el inte-
rior muestra la relacion (W)/(V;) en funciéon del campo eléctrico para diferentes regimenes de

confinamiento R= 15, 25, 36.26 y 54.39 nm

tienden a reducir la extension espacial de la funcién de onda excitéonica, mientras
que el campo eléctrico tiende a mover en direcciones opuestas las densidades del
electron y el hueco, lo que conlleva una disminucion de la superposiciéon entre sus
respectivas funciones de onda. Asi, para los valores de campo eléctrico usados aqui, el
efecto de aquél solo se observa por debajo del limite de confinamiento fuerte (R~15
nm). Cuando R es menor que este valor el confinamiento fuerte y el potencial de

Coulomb dominan, de modo que la distribuciéon de carga es menos sensible al campo
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eléctrico y la funcién de onda exciténica estd mas localizada. Por tanto las curvas
correspondientes a diferentes valores de I’ coinciden y la energia de enlace disminuye

al aumentar R.

En la region con R > 15 nm, la influencia del campo eléctrico es ya acusada,
porque el orbital excitonico esta mas extendido. Ademés, aumentando el tamano del
disco los efectos de confinamiento cuantico disminuyen, y solo entonces la atraccion
coulombiana compite con la energia dipolar eléctrica, como se puede observar en la
figura 4.2. En el recuadro dentro de la figura 4.2 se muestra la relacién entre los
valores esperados de W = fxpcosp y V. = 2 en funcion de F', observandose mas
claramente el efecto dominante del campo elélztrico para R > 15 nm.

Para comprender mejor esta descripcion en la figura 4.3 hemos trazado la variacion
de la energia fundamental en funciéon de la intensidad de campo para diferentes

tamartios del disco cuéntico.

La energia total del exciton apenas cambia con F' para R = 15 nm, mientras que
disminuye notablemente para tamanos de disco mayores.

La figura 4.4 muestra que el potencial coulombiano electron-hueco disminuye al
aumentar el campo eléctrico, porque las dos particulas son empujadas en direcciones
opuestas.

Esta mayor separacion al aumentar F' introduce un desplazamiento hacia el azul
en la energia del excitén, que compensa el corrimiento hacia el rojo del efecto Stark
para la particula independiente (electron o hueco). Para puntos (discos) cuanticos
grandes la atracciéon de Coulomb tiende a un valor constante lo que indica que el
exciton no colapsa. De hecho para puntos muy grandes el radio excitéonico tiende
a ax. Este efecto ya ha sido reportado por varios autores [17][18][19][20][21]. La
figura 4.5 puede ayudarnos a comprender mejor este hecho en donde se muestra el
valor esperado de la distancia entre el electron y el hueco en el plano (pen), que es
proporcional al momento dipolar inducido en el plano (p) = e (pe), y que depende

de la intensidad del campo eléctrico.

Los portadores llegan a encontrarse lo suficientemente separados y esta separa-

cion tiende a saturar como consecuencia del confinamiento, lo cual conduce a un
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Figura 4.3: Energia del estado exciténico fundamental en funcién de la intensidad del campo

eléctrico para diferentes regimenes de confinamiento (R=15, 25, 36.26 y 54.39 nm)

momento dipolar permanente no nulo.

En vistas a comprender el efecto del campo eléctrico en el desplazamiento del
espectro de energias del exciton, vamos a analizar el corrimiento Stark en funcion
del radio del disco y del campo eléctrico. Para campos débiles el desplazamiento
en energias debido al efecto Stark, definido por AE = E(F') — E(0), donde E(F)

y E(0) son las energias con y sin campo eléctrico aplicado, tiene la forma AE =
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Figura 4.4: El valor medio del potencial de Coulomb (V.) en funciéon del campo eléctrico para
discos cuénticos de radios R=15, 25, 36.26 y 54.39 nm. Comparando la curva correspondiente a

R=54.39 nm con la de la figura 4.5, el electréon y el hueco estan en los extremos del disco.

uF 4+ oF?, donde ;1 y « son respectivamente la componente del momento dipolar
permanente y la polarizabilidad en la direcciéon del campo eléctrico aplicado. El signo
de estos términos ha sido tema de controversia en la literatura, véase por ejemplo

[20]. Algunos autores han demostrado que la forma piramidal o cénica de un punto
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Figura 4.5: Variacién de la distancia en el plano entre el electrén y el hueco en funcién de la

intensidad del campo eléctrico para diferentes confinamientos. R=15, 25, 36.26 y 54.39 nm

cuantico junto con un gradiente de concentraciéon de uno de los componentes a lo
largo de la estructura puede dar lugar a la apariciéon de uno u otro signo en el valor
de p.

La figura 4.6 ilustra el corrimiento Stark de un exciton para diferentes regimenes

de confinamiento en funcién de la intensidad del campo eléctrico aplicado.
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Figura 4.6: Corrimiento Stark lateral en funciéon de la intensidad de campo para diferentes

confinamientos R=15, 25, 36.26 y 54.39 nm

Vemos en esta figura que en confinamiento fuerte (R < 15 nm) el corrimiento
Stark no es significativo cuando el campo eléctrico crece. Para R > 15 nm este
desplazamiento se hace obvio y més importante a medida que aumenta el cam-
po eléctrico. Nuestros calculos revelan que para confinamiento fuerte el corrimiento
Stark puede considerarse como aproximadamente cuadratico y con un término lineal

con el campo despreciable. Pero para confinamiento débil e intermedio, la descrip-
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cion completa del efecto Stark lateral requiere tanto de un término lineal como otro
cuadratico con F', lo que significa que el excitén posee tanto un momento dipolar la-
teral como una polarizabilidad distintos de cero. Sin embargo para campos eléctricos
elevados el desplazamiento Stark es puramente lineal. Ademés, para confinamiento
fuerte, el electron y el hueco se comportan como dos particulas independientes. En
tal caso la funcién de onda excitonica puede tomarse como producto de dos fun-
ciones de onda independientes que conducen a un comportamiento cuadratico del
efecto Stark (B, o< F?) [22]. Para confinamiento débil e intermedio la correlacion
entre el electron y el hueco no es despreciable, lo que afecta a la energia exciténica
y la componente lineal en F' se hace significativa, cambiando a su vez el caracter del

efecto Stark.

En vistas a verificar nuestros calculos, hemos aplicado nuestro método a dife-
rentes materiales (InAs, InGaN, CdSe) y tamanos diferentes de puntos cuanticos
citados en otros articulos [18][19][22][33][34]. En cada caso los resultados del efecto
Stark se han ajustado usando la ecuacion AE = uF + aF? que nos permite hacer
una estimacion de los valores de p y . La comparacion con algunas de las referencias

citadas la hemos agrupado en la tabla 4.2.

Nuestros calculos revelan que en todos los casos el desplazamiento Stark posee
una contribucion lineal y cuadréatica no nula por lo que la componente del momento
dipolar en la direccion lateral hay que tenerla en cuenta. Para el InAs nuestros resul-

tados de la polarizabilidad « estan en buen acuerdo con los valores experimentales.

Por otra parte, nuestros resultados para el InGaN/GaN y CdSe/ZnSe distan
mucho de los valores obtenidos por Robinson [33] y Seufert [34]. Ademés, en estos
sistemas, la influencia de la constante dieléctrica y las diferencias entre las masas
efectivas en uno y otro material son importantes y afecta considerablemente a los
resultados, que dependen también del tamano. Las estimaciones teoéricas del mo-
mento dipolar lateral permanente listadas en la tabla 4.2 sugieren en cualquier caso
la existencia de un momento dipolar no nulo [33|. Lo destacable del modelo es que
determina bien el pardmetro o y mal el parametro pu, es decir no esta claro que este

modelo y la funcién variacional escogida den buena cuenta del valor de u, quizé
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Material Literatura Nuestro trabajo
TnAs[22] | g, = 3 x 1072 a=44x 10"
Qezp = 3,1 x 1074 p=5x107°
p=>0 (para R = 10 nm)
InAs|18] | ep = (2,6---3,7) x 1073 | « = (3,0---3,7) x 107*
p=>0 p=(4,76---7,34) x 1073
(para R =17 nm- - - 18 nm)
InAs[19] | Qerp =4 x 1073 a=37x1073
=70 p="7234x%x10"3
(para R = 18 nm)
IGaN[33] | ctegp = 1,47 x 1073 a=2x10""
(=949 x 102 f=2x10"
(para R = 30 nm)
CdSe[35] | qtewp = 4,9 x 1073 a=T7x10"1
p=>0 p=2x10"°
(para R = 50 nm)

Tabla 4.2: Comparacion entre resultados experimentales y teéricos de la polarizabilidad « en
unidades de meV cm? (kV)~2 y del momento dipolar permanente y en unidades de meV cm

(kV)~L. En los resultados de todos los ajustes, tanto j como « tienen signos negativos.
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hubiera que tener en cuenta otros factores o fenomenologia fisica complementaria.
Podemos concluir que la descripcion del efecto Stark en un disco cuantico requiere
una serie de potencias de F' en la que todos los términos hasta el segundo orden
son importantes. La polarizabilidad y el momento dipolar dependen fuertemente del
tamano y del potencial de confinamiento.

Si el efecto Stark puede realmente ajustarse por una expresion de la forma

AFE = uF + oF? 4.21
Ju!

significa que el méximo de energia no se alcanza en F' = 0, sino que haciendo la

derivada tenemos que el campo al ocurre esto es

F,=-2 (4.22)
2a0

Usando esta expresion en los resultados de la tabla 4.2 el valor del campo al cual
se alcanzaria la energia maxima varia entre —0.037 kV /cm para discos grandes y
—8 kV/cm para los mas pequenos. Dadas las caracteristicas de las graficas y de los
valores del campo estos maximos no los podemos observar.

Otra manera de visualizar estos resultados es la que se muestra en el apéndice E.
Hemos hecho un estudio analitico para discos grandes con campo eléctrico. En este
caso al estar muy separados el electron y el hueco por efecto del campo la interaccion
coulombiana tiene poca importancia. Se ha tomado una funcién de onda adecuada
para tener en cuenta estas caracteristicas. La expresion analitica que se obtiene tras
realizar todo el calculo, E.15, muestra claramente que no podemos hacer un ajuste a
un polinomio cuadratico. En tal caso podemos hacer un desarrollo en serie a segundo
orden de E.15 con lo que se obtiene una dependencia solamente cuadratica en f

6 (3e — 8)2f2R*

E(f,R) = B de—27 (4.23)

De igual manera también se explica un comportamiento lineal del corrimiento
Stark a campos altos en discos grandes. En este caso, de nuevo la expresion E.15 se

puede aproximar, pudiéndose escribir ahora
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~ 19e—50 1 e —8

B(fR)= 573~ =g ' E (4.24)

Recordemos que en estas tltimas formula e representa a la base de los logaritmos
neperianos (e = 2,718281). En la grafica correspondiente al desplazamiento Stark
con R = 54,39 nm, se muestra muy claramente este comportamiento lineal a campos
altos.

Vamos a estudiar igualmente las propiedades 6pticas de los excitones en un disco
cuantico sometido a un campo eléctrico lateral. La fuerza de oscilador para excitones
en sistemas de baja dimension ha sido definida de varias maneras en la literatura
[36]]37][38][39]|40], salvo constantes de proporcionalidad. La fuerza del oscilador,
fose, normalizada a la del exciton libre en semiconductores tridimensionales f., es

proporcional a la integral 6ptica IXg-

fOSC

o I5sc (4.25)

donde I35 viene dada por

2
Isc = ’ /‘IJX(Pe — PhsPe — ©n) 0(pe — pn) 6(we — p)dS (4.26)

Vamos a centrarnos en el calculo de la integral dptica. En la figura 4.7 se reportan
las variaciones de IJg- en funcién del radio R y para F=0, 5, 10 y 15 kV ecm™'.

En todos los casos, para tamanos del punto cuantico por debajo de 15 nm, la
dependencia de la integral 6ptica con el campo eléctrico es mucho mas débil y hasta
casi despreciable. El potencial de confinamiento se hace més importante que el de
Coulomb y la energia dipolar, y la fuerza del oscilador tiende a un valor limite que se
corresponde con la fuerza de oscilador del par electron-hueco independientes. Como
podemos ver, al aplicar campo eléctrico el valor de Ig, aumenta y presenta un
méaximo en R., magnitud que depende de la intensidad del campo. Tras este valor
la disminucién de la fuerza de oscilador con el tamano del disco es més acusada al

crecer el campo debido a la reduccion de la superposicion de las funciones de onda

del electron y el hueco, lo que conlleva a su vez un aumento del tiempo de vida
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Figura 4.7: Variacién de la integral 6ptica en funcién del radio del disco para diferentes intensi-

dades del campo eléctrico (F=0, 5, 10 y 15 kV cm™1)

excitonico.
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4.5. Densidades de probabilidad

A fin de visualizar el comportamiento excitonico vamos a representar gréfica-
mente las densidades de probabilidad correspondientes a las funciones de onda cal-
culadas. Es algo puramente ilustrativo cuyo significado no conviene extrapolar mas
alla de lo que realmente significa. Se suele interpretar la densidad de probabilidad
desde el punto de vista de la fisica clasica, con lo que estariamos haciendo un flaco
favor a la esencia propia de la mecanica cuantica.

| es igual a la pro-

Por definicion, el cuadrado de la funciéon de onda |V x(p, @)

babilidad por unidad de area si tratamos con un problema bidimensional

dpP

A [Ux(p, )] (4.27)

donde dP es el elemento de probabilidad y dA = rdr dy
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Figura 4.8: Grafico de la densidad de probabilidad del excitéon en funcién del campo eléctrico.
(F=0, 5, 10, 20, 25 y 30 en unidades de fx). Disco de tamafio 1 ax. Las graficas estan trazadas

con la aplicacion Mathematica. (©Wolfram Research.
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En la Figura 4.8 podemos ver como el gréafico de densidad se va desplazando en
sentido contrario a la aplicaciéon del campo. La cantidad de lineas de nivel de las
graficas son proporcionales al valor de la probabilidad. Més curvas de nivel indican
una mayor concentraciéon y localizacion, como ocurre para f = 30, en donde el

excitéon se confina en el borde del disco cuantico.

4.6. Conclusion

Podemos resumir este capitulo diciendo pues que hemos realizado un estudio del
efecto Stark sobre excitones confinados en discos cuénticos utilizando el procedi-
miento variacional. Hemos demostrado que dentro de la aproximacion de la masa
efectiva el hamiltoniano exciténico se puede separar en dos partes independientes
(la correspondiente al centro de masas y la relativa), siendo en esta tltima donde
se analiza y estudia la fisica del confinamiento lateral. El anélisis del corrimiento
Stark muestra que en discos, para cualquiera que sea el campo eléctrico aplicado,
la descripcion completa del corrimiento Stark requiere de una serie de potencias en
F hasta segundo orden, en contra de lo que pasa en esferas cuanticas en las que
solo aparece un término cuadratico [11]. El comportamiento de la integral optica
muestra que el tiempo de vida del excitéon es mayor con campo que sin campo eléc-
trico debido a la polarizacion inducida por el campo. Este modelo puede mejorarse
incluyendo otros efectos relevantes tales como pozos de potencial con barreras fini-
tas y cargas de polarizacion inducidas. Estos resultados pueden ser de utilidad en
el campo tecnolégico para controlar los niveles de energia excitonicos ajustando el

tamano del disco y aplicando un campo eléctrico adecuado.
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Capitulo 5

Competicion entre recombinaciéon
radiativa y efecto tinel. Influencia

del campo eléctrico

5.1. Introduccion

El efecto Stark cuantico confinado, como ya se expuso en capitulos precedentes,
se estudié primero en pozos cuanticos y con el campo eléctrico aplicado en la direc-
cion de crecimiento. En presencia del campo, el efecto tunel, ya sea de electrones o
huecos fuera del pozo y a través de la barrera triangular de potencial que lo separa
del vacio, compite con otros procesos de recombinacion que determinan el tiempo
de vida efectivo de los portadores confinados. Los actuales métodos de crecimiento
permiten despreciar el hecho de que existan transiciones no radiativas a baja tem-
peratura y centrarnos en solo dos mecanismos que compiten entre si. En el presente
capitulo vamos a analizar la competicion entre estos dos mecanismos en puntos cuan-
ticos autoensamblados de In(Ga)As embebidos en un dispositivo capaz de aplicar
campo eléctrico en la direccion de crecimiento. La disminucién en la senal de foto-
luminiscencia esta directamente relacionada con el efecto tunel de los portadores a

valores elevados del campo eléctrico [1].

99
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A campos eléctricos moderados la recombinacion radiativa atn es importante
y debe tenerse en cuenta cuando se realiza deteccidon Optica o manipulacion de los
estados en puntos cuanticos [2]|. Los modelos que vamos a realizar dan cuenta de
manera mas o menos cuantitativa de los resultados experimentales observados en
puntos y en anillos cuanticos. Vamos a emplear una geometria cilindrica para cal-
cular la funciéon de onda exciténica del estado fundamental y su energia en funcion
del campo eléctrico aplicado a lo largo del eje de simetria del cilindro. Con ayuda
de funciones de onda variacionales se estimara igualmente la fuerza del oscilador
de la transiciéon excitonica. El tiempo de escape por efecto tinel lo calcularemos
mediante el método de la funcién envolvente. En este capitulo se recogen algunos
resultados experimentales publicados en [3| Oscillator strength reduction induced by
external electric fields in self-assembled quantum dots and rings, Phys. Rev. B, 75,
045319 (2007), asi como las principales aportaciones tedricas en este articulo y en
el publicado posteriormente en [4], Competition between carrier recombination and
tunneling in quantum dots and rings under the action of electric fields, Superlat-
tices and Microstructures, 43, 582-587 (2008). El estudio experimental de puntos
cuanticos con campo eléctrico se comenzé mucho antes [5] Ezciton recombination in
self-assembled InAs/GaAs small quantum dots under an external electric field, phys.
stat. sol. (a), 190, 599-603 (2002), lo que constituy6 la memoria de DEA (Diploma

de Estudios Avanzados) del autor de la presente memoria.

5.2. Resultados experimentales

Se han investigado dos muestras conteniendo puntos y anillos cuénticos autoen-
samblados, embebidos en la zona intrinseca de un diodo Schottky. Se han realizado
espectros de fotoluminiscencia (PL) en onda continua (CW) y resueltos en tiempo
(TRPL) a 15 K usando un laser de Ti:zafiro con emision en A = 820 nm en CW
o pulsado (2 ps) a 76 MHz de frecuencia de repeticion. La luz proveniente de la
muestra es recogida por un objetivo de baja amplificacion, se dispersa con un es-

pectrometro (f = 0.5 m) para realizar las medidas de TRPL y detectada con una
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camara streak dando una resolucion total en tiempo de 40 ps. La luz colectada en
medidas de CW se dispers6 usando un monocromador de longitud focal 0.3 m y
detectada con un médulo de contaje de fotones tipo S1 para las muestras de puntos
cuanticos. Para la muestra de anillos se emple6 un dispositivo de carga acoplada
(CCD), enfriado e iluminado desde atras.

La figura 5.1a muestra la evolucion de la banda de PL medida en la muestra de
puntos cuanticos en funcién del voltaje aplicado.

La banda se desplaza hacia energias menores cuando incrementamos el voltaje
negativo aplicado a la muestra, como se espera al hablar del efecto Stark cudntico
confinado (QCSE). En la figura 5.1b vemos los espectros de TRPL en donde se
puede apreciar que hay un decaimiento monoexponencial dentro de la ventana tem-
poral escogida. Con ambas contribuciones, el tiempo de recombinaciéon radiativo y
el tiempo de efecto tunel, se obtiene un tiempo efectivo de recombinacién que viene

dado por la regla de Mathiessen

=4 (5.1)

Cuando el campo eléctrico es pequeno, 7, < 7; y el tiempo de recombinacion es
)

el dominante.

5.3. Descripcion del modelo

Los puntos y los anillos cuanticos estudiados tienen una relacion altura/didametro
pequenia, (H/R < 1), lo que da unas energias de emision entre 1.18 y 1.31 eV
aproximadamente. De esta forma la magnitud del QCSE depende principalmente
del confinamiento vertical y la funcién de onda tendera a extenderse en el plano
lateral de la nanoestructura. Por tanto vamos a elegir una geometria cilindrica a
fin de resolver la ecuaciéon de Schréodinger usando la aproximacion adiabatica y la
de la masa efectiva para un par confinado electrén-hueco. Para el confinamiento
lateral tomaremos un potencial de oscilador armoénico y en el vertical un pozo de

potencial finito con el campo eléctrico en esa direccion. Para confinamiento fuerte el
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Figura 5.1: Espectro de PL (a) y de TRPL (b) a diferentes voltajes aplicados

movimiento radial y azimutal pueden separarse con lo que funciéon de onda podemos

escribirla como [6]
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Ux (pe, Phs Pens Zer 2n) = Se(pe)sn(pn) fe(ze) fr(zn) exp(—apen) exp(—7(ze — 21)?)
(5.2)

Par electron-hueco en un cilindro cuantico.
Definicion de las coordenadas

.....
---------
- -

Figura 5.2: Electron y hueco en una caja cilindrica. Definiciéon de las coordenadas de Hylleraas.

La definicion de las coordenadas puede verse en la figura 5.2 y el calculo del
Hamiltoniano en el apéndice D. La parte radial de esta funcién de onda es la corres-
pondiente al estado fundamental del oscilador arménico, s; = exp(—r2/2[?), donde
l; es la longitud de confinamiento del portador (I; = \/h/mw;), e i = e, h [7]. La
parte azimutal corresponde con la solucién del pozo finito triangular de potencial
como consecuencia de la aplicacion de un campo eléctrico. Estas funciones de onda
se han determinado con el método de la funciones de Airy complejas [8]. El apéndice
A muestra todos los detalles del cilculo matemético empleado.

La interacciéon coulombiana entre el electréon y el hueco la hemos considerando
anadiendo dos funciones, exp(—ap.s) para la parte radial, y exp(—v(z, — z,)?) para
la parte azimutal, siendo « y v los parametros variacionales. Los desajustes de banda
se calculan suponiendo una heteroestructura con tension biaxial de InAs/GaAs, con
potenciales de deformacion, constantes elasticas y perfiles de banda tomados de [9].
Hemos considerado una constante dieléctrica promedio a través de la heteroestruc-

tura y una diferencia de masas efectivas en los bordes del punto cuantico.
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La figura 5.3 muestra los resultados obtenidos para la energia exciténica mini-

mizando para los valores de a 'y 7.
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Figura 5.3: (a) Energias del excitén calculadas en funcién del campo eléctrico aplicado a lo largo
del eje del cilindro para tres diferentes alturas y manteniendo la relacion H/D = 1/3; los picos de
la energia de la PL experimental estan comparados con las estimaciones tedricas pero desplazando
el origen del campo eléctrico y la energia como consecuencia del momento dipolar intrinseco del
punto cuantico. (b) Fuerza del oscilador adimensional del punto cuantico cilindrico en funcién del

campo eléctrico.
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El corrimiento hacia el rojo de la energia debido al QCSE es practicamente
cuadratico, como sucede para los resultados experimentales (circulos gruesos), tras
haber desplazado los valores del campo eléctrico como consecuencia del momento
dipolar permanente en nuestros puntos cuanticos en forma de lenteja. La polariza-
bilidad se define como el coeficiente cuadratico que multiplica al campo eléctrico
y que da cuenta de la dependencia de la energia de la transicion 6ptica. Hemos
desplazado también los valores de la energia experimental a fin de hacerlos coin-
cidir con la curva calculada para H = 6 nm, a fin de compararlos mejor. El valor
H/D = 1/3 se basa en una estadistica realizada en una muestra similar mediante
el microscopio de fuerzas atomicas. En cualquier caso vamos a tomar nuestras es-
timaciones como semicuantitativas, tanto para la energia como para la fuerza del
oscilador. Recordemos que la geometria del modelo es cilindrica y nuestros puntos
cuanticos reales son lenticulares.

La fuerza del oscilador para la transicion optica al estado fundamental puede

estimarse con la expresion [10]

2

E ~ o
[ Uxoepan et = i)y (5.3)

—
f_ZE

donde E, y E son la energia de Kane (E, = 25.7 eV para el GaAs) y la ener-
gia calculada para la transicion excitonica respectivamente. Dado que esta energia
disminuye con el campo, ver figura 5.3a, la integral de superposicién determinara la
fuerza de oscilador. Si la superposicion entre el electron y el hueco fuera la unidad,
la fuerza de oscilador alcanzaria el valor f = 10.4 para un punto cuantico que emi-
tiera a 1.23 eV. Este es un valor tipico encontrado en experimentos de absorcion en
puntos cuanticos aislados y agrupados [11]. Si llamamos a = [/}, la integral de su-
perposicion de las funciones radiales tiene expresion analitica, (s.|sp) = 2a/(1+ a?).
Para excitones en su estado fundamental, los huecos estdn més confinados que los
electrones y tenemos a ~ 1.5 — 3, luego (s.|sn) ~ 0.92 — 0.6, dependiendo de la
dimensién lateral de la nanoestructura. La integral de superposicion de la funciones
de onda en z para los electrones y huecos determinara la fuerza del oscilador a lo

largo del eje del cilindro. La figura 5.3b muestra la variacion para los mismos tres
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valores de H, usados en la figura 5.3a. Se observa una clara disminucién en todos
los casos, siendo despreciable para H = 4 nm, de un 20% para H = 6 nm y de
alrededor del 50 % para H = 8 nm. Es claro que la separacion entre electron y hueco
inducida por el campo eléctrico es la causa principal para la disminucion calculada
de la fuerza del oscilador. Cuando el tamano de los puntos cuanticos es suficiente-
mente pequeno, la separacion entre electrén y hueco apenas puede aumentar con el
campo. Por el contrario, esta reducciéon es cada vez mas importante cuando aumen-
ta la altura del punto cuantico. El comportamiento es a su vez consistente con una

mayor polarizabilidad al aumentar el tamafno, como se observa en la figura 5.3a.

5.4. Recombinacion radiativa versus efecto tiinel

Una vez obtenida la fuerza del oscilador adimensional podemos estimar el tiempo

de vida radiativo mediante la expresion

6megmoch?
T =
e?nfE?

El tiempo de vida exciténico es inversamente proporcional a la fuerza del os-

11] (5.4)

cilador, lo cual significa un aumento mondtono con el campo eléctrico, méas impor-
tante en puntos cuanticos grandes. Hemos de tener en cuenta ademaés el tiempo de
efecto tunel que harad disminuir el tiempo radiativo para campos relativamente al-
tos. Podemos estimar el tiempo de tinel en funcién del campo mediante el método

WBK, (Wentzel-Kramers-Brillouin) con

1 h 4.\/2m?
— = —= °(AE, — E,)** .
S T e | T3 ) (5:5)

aunque el campo eléctrico a cuyo valor la curva del tiempo tunel cruza a la del

tiempo radiativo es inesperadamente alto, como ya han registrado otros autores.
En vistas a obtener unos tiempos de tinel més realistas hemos usado el método

de las amplitudes complejas de Airy, ver apéndice A

D3(E7‘)
C3(Er)

(5.6)
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donde C'y D son las amplitudes de las funciones de Airy fuera y dentro de la
barrera triangular de potencial.
El tiempo empleado por lo portadores en hacer tunel es, de acuerdo con el prin-
cipio de incertidumbre energia-tiempo,
h

= (5.7)

La figura 5.4a muestra la variaciéon obtenida dentro de nuestro modelo y para
los tres valores de H tratados en este articulo.

Por una parte, el tiempo de recombinacion crece significativamente para puntos
cudnticos con H > 4 nm. De hecho, para H = 8 nm, 7.y crece hasta un factor
dos. Por otra parte, el campo eléctrico para el cual tiene lugar el valor maximo
de 7. se reduce fuertemente al disminuir la altura del cilindro. El campo eléctrico
méximo viene determinado por el tiempo de tunel, y se hace significativamente bajo
para los puntos mas pequenos, pues el nivel de energia debido al electron se halla
muy cerca de la banda de conduccién de las barreras de GaAs. Esto es lo que se
observa experimentalmente, como se muestra en la figura 5.4b. Vemos como el tiempo
méximo de decaimiento medido en los puntos cuanticos es menor para energias de
deteccion mayor (cilindros con altura menor). Esta tendencia se confirma en anillos
cuénticos de In(Ga)As, ya que éstos son especialmente de poca altura.

Notemos que hay un desplazamiento de alrededor de 100 kV /cm en el altimo caso
con respecto a los puntos cuanticos debido al diferente signo del momento dipolar
permanente. Ademas, la influencia del efecto tunel electrénico es solo dominante
sobre la recombinacion radiativa por arriba de campos eléctricos moderados (100-
150 kV /cm) en el caso de puntos y anillos que emiten a energias por arriba de 1.3
eV (alturas reales por debajo de 4-5 nm). Para cilindros con H mayor (emisiéon por
debajo de 1.3 eV) la recombinacion radiativa del exciton domina en toda la region
de campos eléctricos que se pueden aplicar experimentalmente.

Podemos concluir pues diciendo que con el modelo variacional hemos sido capaces
de hallar las energias del exciton en funcion del campo eléctrico y las fuerzas de

oscilador, permitiéndonos calcular el tiempo de recombinacion radiativa. Con el
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Figura 5.4: (a) Tiempo de efecto tiinel (graficas con gran pendiente) y tiempo efectivo excitéonico
calculado para diferentes alturas del cilindro (4, 6 y 8 nm con H/D = 1/3, como en la figura
5.3, a valores elevados del campo. (b) Evoluciéon con el campo eléctrico del tiempo de decaimiento
excitonico, medido a diferentes energias de deteccién para puntos cuanticos de In(Ga)As (simbolos

blancos) y anillos cuanticos (simbolos negros).

método de las funciones de Airy hemos determinado el tiempo de efecto tinel y como
se establece una competicion entre los dos mecanismos. En nanoestructuras grandes

los niveles se encuentran bastante por debajo de la barrera de potencial, por lo que
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la probabilidad de efecto tinel disminuye. A su vez, el tiempo radiativo aumenta
con el campo, pues la separacion entre electron y hueco crece. Los tiempos de efecto
tunel se ve que poseen una dependencia exponencial decreciente con el campo, por
lo que solo a elevados valores de éste y, en especial, en estructuras pequenas con
niveles resonantes con la barrera, adquieren valores comparables e incluso llegan a
dominar sobre el tiempo radiativo. Esto justifica a su vez el decaimiento de la senal

de PL en las muestras.

5.5. Recombinacién de excitones en puntos cuanti-
cos autoensamblados bajo la acciéon de un cam-

po eléctrico externo

Los puntos cuanticos autoensamblados de InAs tienen como ya hemos visto en
capitulos precedentes una propiedades 6pticas y electronicas peculiares. Son poten-
ciales candidatos para laseres y memorias opticas [12][13][14][15] y eficientes de-
tectores de infrarrojo lejano bajo incidencia normal [16][17]. Bajo la acciéon de un
campo eléctrico sobre la nanoestructura se observa el efecto Stark cuantico con-
finado (QCSE). A su vez este campo puede llegar a influir de manera dramaética
en el tiempo de recombinacion radiativa, en la intensidad de la fotoluminiscencia y
en la fotocorriente. Uno de los temas de investigacién en espectroscopia de puntos
cuanticos es su particular estructura electronica como consecuencia de las diferentes
condiciones de crecimiento que determinan su forma, dimensiones y densidad. En
este capitulo vamos a presentar los resultados mas sobresalientes en puntos cuénti-
cos pequenios autoensamblados (3-4 nm de altura) de InAs embebidos en un diodo
Schottky semitransparente a partir de los resultados de la fotoluminiscencia (PL) y

fotocorriente (PC) bajo la acciéon de un campo.
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5.5.1. Muestras y experimento

La muestra fue crecida por MBE en un substrato semiaislante (001)-GaAs. En
primer lugar se depositaron 29 x (2 + 2) nm de espesor de una superred de periodo
corto (SPS) de AlAs/GaAs a una temperatura de Ts = 615 °C sobre una capa
tampon de GaAs para suavizar la superficie del substrato. El contacto posterior del
diodo Schottky lo forman una capa de 10 nm de espesor de GaAs intrinseco y 20
nm de n™-GaAs, crecidas a una temperatura de T = 600 °C, dopada con silicio, de
concentraciéon Ny = 2x 10" cm™. A continuacion se deposité una capa de 25 nm de
espesor de GaAs intrinseco, crecido también a Ts = 600 °C y que separa el contacto
posterior de la capa de cajas cuanticas de InAs. La capa con cajas cuanticas (QD
de 2.5 monocapas) tiene anadido un recubrimiento de 5 nm de GaAs crecido a una
temperatura de Tg = 480 °C. La estructura acaba con una capa de 25 nm de GaAs
intrinseco, una SPS de AlAs/GaAs de 29 x (3 + 1) nm y un recubrimiento de 5 nm
de espesor de GaAs, crecidos a Ts = 600 °C (GaAs) y Ts = 615 °C (SPS), todas sin
dopar. El contacto Schottky esta formado por una capa semitransparente de 15 nm
de Cr y una aleacién recocida a 600 °C de Ni-AuGe que proporciona el contacto
ohmico con la capa interna dopada n™-GaAs por difusién. La figura 5.5 muestra un

esquema de la estructura estudiada.
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Figura 5.5: Esquema de la muestra estudiada

El tamano de las cajas cuanticas presenta un cierto grado de dispersion. La altura
varia entre 2 y 11 nm y el didmetro de la base entre 16 y 29 nm, como muestra la

imagen de AFM de una muestra similar a la estudiada sin recubrir, figura 5.6. El
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grafico de la figura 5.7 muestra una estadistica de tamanos de las cajas en la imagen
de la figura 5.6, en la que se aprecia una correlacion lineal entre el didmetro y la
altura. Entre los extremos de esta distribucion de tamanos, el factor D /h, conocido
como relacion de aspecto, varia entre 1/8 y 1/3, aproximadamente, para las cajas

mas pequenas y mas grandes, respectivamente.

Diametro base D (nm)
m\

4 6 8 10
Altura h (nm)

Figura 5.6: Imagen de AFM de la muestra  Figura 5.7: Relacion entre anchuras y alturas

estudiada de las cajas cuanticas

5.5.2. Laseres empleados en la caracterizacién 6ptica

A la hora de medir la fotoluminiscencia se han usado diversos tipos de laseres

que enumeramos [18]:

1. Argén modelo Coherent Innova 90C-6 operado en modo "linea simple", y en
modo "multilinea". Este modelo de laser forma parte de la categoria de laseres
ionicos de plasma. En el interior del tubo se encuentra el gas a baja presion
al que se somete a una descarga eléctrica mantenida. Esto produce un gas de
iones y electrones que se denomina plasma. La descarga eléctrica hace que los
iones pasen a estados excitados con unas energias y distribucion determinadas.
Bajo condiciones cuidadosamente escogidas de corriente, voltaje y presion del

gas podemos llegar a una configuracion de los estados iénicos que dé lugar a la
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inversion de poblacién necesaria para que se produzca la emision estimulada.
La ganancia del laser va a depender de la diferencia de poblacién entre niveles.
Al haber varios estados disponibles tendremos en principio varias lineas de
emision. En el laser Coherent Innova 90C-6 las lineas mas destacables con su
potencia de emision son: A = 514,5 nm (1.20 W), A = 488,0 nm (0.90 W) y
A = 4579 nm (0.21 W). Para pasar del modo multilinea al modo de simple
linea se intercambia el espejo final de la cavidad por un prisma con el que se

selecciona la longitud de onda deseada.

Ti:Zafiro (Ti:AlyO3). Posee tres rangos sintonizables de longitudes de onda
(corta, A € [700,800], media, A € [800,900] y larga, A € [900,1000] nm,
respectivamente). El bombeo se produce con el laser de argon operando en el
modo multilinea. El espectro de fluorescencia del cristal del Ti:zafiro es muy
ancho y mediante 6pticas adecuadas podemos cambiar el rango de longitudes
de onda de la emisién estimulada. Otra ventaja es que puede pulsarse en ps y
fs. Para la formacion del pulso intervienen muchos fenémenos y cabe destacar
el bloqueo de modo (mode-locking). En la cavidad resonante del laser hay
muchos modos que cumplen la condiciéon de resonancia y que estan presentes
simultaneamente. Podemos hacer que la fase entre diferentes modos sea fija
y no aleatoria, con lo que se obtiene una senal intensa y de poca anchura de
banda. Hay muchos procesos involucrados, como el efecto Kerr, la modulacion
de autofase y la dispersion de la velocidad de grupo que no vamos a discutir

aqui, y que determinan la formaciéon y estabilidad del pulso final.

Laser de diodo de estado solido con emision en A = 810 nm. En un laser de
este tipo se hace pasar corriente en sentido directo a través de la unién semi-
conductora p-n. Los electrones y huecos pueden entonces recombinarse radia-
tivamente dentro de la unién con una energia proxima a la banda prohibida
del material de la zona activa. La anchura de linea de esta emision esponténea
es de varios cm~!. Para un cierto valor umbral de la corriente, determinado

por el semiconductor elegido para el diodo, la radiaciéon en la uniéon se hace
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f(mm) f/8 AX(nm) AFE(meV)
480 7.8 2.0 1.1
110 3.9 4.4 2.5

Tabla 5.1: Resolucion espectral en nanémetros y meV para los espectrometros utilizados.

lo suficientemente intensa como para que la tasa de emision inducida exceda
a la espontanea, a los procesos de recombinacion no radiativa y las pérdidas
en la cavidad. La radiacién puede amplificarse mediante reflexiones multiples
dentro del medio semiconductor y hacerse intensa dentro de la unién p-n antes
de que otros procesos desactiven la inversion de poblacion. Las longitudes de
onda del laser vienen dadas por el perfil de ganancia espectral y por los estados

propios del resonador.

En cada caso, y dependiendo de la naturaleza del experimento, se han puesto espejos
a lo largo del camino 6ptico para dirigir el haz del laser utilizado sobre la muestra.
La luz de la emisiéon procedente de las muestras se focaliza mediante un sistema
optico a la entrada de un monocromador o espectréometro. Estos dispositivos estan
formados por una o varias redes de difraccion controladas por un ordenador, de tal
forma que mediante una calibracion previa del aparato, podemos saber qué longitud
de onda esta seleccionando la red. La luz que sale del espectrometro es ahora enviada
a un dispositivo de detecciéon como puede ser un fotomultiplicador o un fotodiodo
y, mediante una electronica de deteccion, amplificar y recoger la senal de forma

automatizada.

5.5.3. Resultados y discusiéon

La figura 5.8 muestra varios espectros de PL a diferentes energias de excitacion
comparadas con el espectro de PC, todos ellos medidos a 77 K y sin voltaje aplicado.
La banda de PL es aproximadamente gaussiana en todos los casos, aunque la
energia del pico de la PL y la anchura de banda dependen apreciablemente de la

longitud de onda y de la densidad de excitacion. Al aumentar la densidad de emision
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Figura 5.8: Espectros de PL a diferentes longitudes de onda de excitacién y espectro de PC (sin
aplicar voltaje), segin se indica en el grafico. Se muestran dos espectros de PL a dos potencias
diferentes (Ip = 100 W/em?) para una excitacién a A = 488 nm. Las delgadas lineas horizontales

indican el cero para los espectros de PL y PC, los cuales se han desplazado por claridad.

del laser se produce un importante corrimiento hacia el azul de la banda de PL (del
orden de 55 meV), aunque no se puede atribuir a estados de alta energia hacia
estados con n # 0, segun apuntan las referencias [19]|[20]. La energia de excitacion
también produce cambios en la banda de PL debido a la promociéon de portadores

fotogenerados hacia puntos cuanticos de diferente tamano. Esto tdltimo podemos
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constatarlo en el aumento de la anchura de banda de la PC que observamos en la
figura. Conforme nos acercamos a condiciones resonantes la anchura de banda de la
PL disminuye. A una energia de excitacion de 1.36 eV (A = 910 nm), el pico de PL y

la anchura gaussiana son minimos, con valores de 1.20 eV y 70 meV respectivamente.

La PL se desplaza ahora hacia el azul unos 25 meV y se hace de nuevo mas
ancha, alrededor de unos 80 meV, bajo condiciones mas resonantes de excitacion
(1.30 eV< FEepe <1.36 €V). Los espectros de PL observados son tipicos de puntos
cuanticos pequenos (3-4 nm) de altura, lo que se debe a una baja temperatura del
substrato durante el proceso de crecimiento por MBE, con lo que solo se espera que
tengan un unico estado electronico [19]. Las transiciones prohibidas desde el nivel
n = 0 de electrones al nivel n = 1 de huecos pueden aparecer bajo excitacion elevada.
Estas recombinaciones prohibidas en puntos pequenos pueden ser las responsables
del importante corrimiento hacia el azul obtenido con nuestras muestras. El espectro

de PC es consistente con la situacion descrita arriba.

Por una parte a bajas temperaturas la senal de PC de los puntos es observable
y a temperatura ambiente es incluso menos intensa, que no es el caso para puntos
grandes (9-10 nm de altura) [21]. Esto significa que la probabilidad de que se pro-
duzca escape por efecto tinel de los electrones es mayor en nuestro sistema, lo que

viene a demostrar la naturaleza superficial de los niveles confinados electrénicos [20].

Por otra parte la PC esta centrada a 1.22 eV (transiciones 0-0), cercana a los
valores encontrados de PL a 0 V| y su espectro es mas ancho, reflejando mejor que
la PL la distribucién real promedio de tamanos. La banda de PL puede desplazarse
ligeramente hacia energias menores o mayores, alrededor de la distribucién promedio
de puntos cuanticos, dependiendo de la longitud de onda de excitacion, de la potencia
o de la temperatura. Los portadores fotogenerados a la energia de la transicion éptica
0-1 y los excitones en la capa mojante (WL) pueden contribuir a la parte de alta
energia del espectro de PC. La WL tiene una emisién alrededor de 1.37 eV, como se

muestra en las figuras 5.8 y 5.9 (810 nm de excitacion).

Por arriba de esta energia la senal de PC cae hasta alcanzar la region de ab-

sorcion del GaAs (excitones ligados a impurezas principalmente). La baja senal de
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Figura 5.9: Espectros de PL en funcién del voltaje aplicado a 77 K y con A = 810 nm. En este
grafico los espectros de PL han sido normalizados por conveniencia. La diferencia real de intensidad

se muestra en la siguiente figura.

PC medida en el borde de la banda del GaAs es aparente, pues este espectro estéi
registrado con la fase del lock-in maximizada al pico de energia de los puntos cuan-
ticos, la cual esta practicamente en fase con la senal de referencia. Por el contrario,
el maximo de senal de PC a las energias del GaAs esté en contrafase, y es un factor
cinco veces mayor que la de los picos de energia de los puntos cuanticos. Este efecto
puede deberse a la capa de acumulacion de huecos formada en la superred de GaAs,
donde el gas bidimensional puede formarse como consecuencia del pozo de potencial

triangular a 0 V (potencial intrinseco) y por la polarizacion inversa.
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La dependencia de la banda de PL con el campo eléctrico es especialmente intere-
sante. No obstante la fenomenologia observada puede solo obtenerse con condiciones
de baja excitacion y es mas pronunciada bajo excitacion resonante. Por encima de
1 kV/cm? (488 nm de excitacion) no se observan cambios apreciables en la PL con
voltaje, debido al apantallamiento del campo efectivo cuando gran parte de los porta-
dores fotogenerados llenan los puntos cuanticos. La figura 5.9 muestra los espectros
de PL medidos a 77 K bajo diferentes voltajes aplicados, de directos a inversos,
usando una energia de excitacion de 1.53 eV, justo por arriba de la banda prohibida
del GaAs. Tres regiones diferentes pueden distinguirse en el comportamiento de la

PL con el campo eléctrico segtin se observa en la figura 5.10.

En esta figura se han hecho ajustes a una gaussiana para polarizacion inversa y
a dos gaussianas para polarizacion directa partiendo de los datos experimentales de

la PL y la WL.

La region I (F' > 85 kV /cm, polarizacion inversa) estd dominada por el efecto
tunel de los electrones hacia fuera de los puntos cuanticos, pues domina la extincion
de la PL en esta zona. Simultdneamente el espectro de PC no cambia apreciable-
mente en esta region, debido posiblemente a la capa de huecos bidimensional en la
interfase GaAs/SPS. Dado que el efecto ttnel es mas efectivo en los puntos mas pe-
quenos de nuestra distribucion (poseen niveles més confinados), el corrimiento hacia
el rojo de los picos de la PL se puede deber a dos contribuciones: por una parte el
efecto Stark de la transicion 0-0 y por otra la extinciéon de la PL en la banda de
altas energias. De hecho observamos simultaneamente una reducciéon de la anchura
de banda. El borde entre las regiones I y II viene determinado por el alineamiento
del nivel de Fermi con el estado fundamental de los electrones en los puntos cuan-
ticos. La region II (0 < F < 85 kV /cm, polarizacion inversa) se caracteriza por un
rapido cambio de la banda de emision: la intensidad integrada crece en un factor 6,
la anchura de linea préacticamente se duplica y la energia del pico de PL se desplaza
unos 30 meV. En esta region el nivel de Fermi sube y la capa dopada n™ puede
proporcionar electrones extra para la recombinacion. Los electrones fotogenerados e

inyectados pueden ser atrapados en los puntos, pero no todos los huecos fotogenera-
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Figura 5.10: a) Intensidad integrada de la PL, b) energia del pico de la PL y ¢) anchuras
gaussianas obtenidas con una (polarizacion inversa) o dos gaussianas (polarizacion directa) para

ajustar la PL en funcién del campo eléctrico.

dos, ya que la capa bidimensional de huecos en la interfase de GaAs/SPS atn existe
a 0 voltios. En la region III (polarizacion directa) el pozo triangular se reduce pro-
gresivamente al igual que la capa bidimensional de huecos. Por tanto tenemos més
huecos fotogenerados disponibles para producir la recombinacion. En esta regién son
precisas dos gaussianas para explicar bien la evoluciéon de la PL. Dado que los huecos
provenientes de la capa son atrapados en los puntos, la gaussiana de alta energia

puede deberse a la recombinacién de los electrones del estado fundamental con los
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huecos del primer estado excitado, algo similar a como ocurria con la PL obtenida
a alta potencia. Esta recombinacién de alta energia se separa unos 60 meV de la
energia de recombinacion del estado fundamental, de acuerdo a la referencia.
Podemos concluir diciendo pues que en puntos cuanticos pequenos, de entre 3 y
4 nm la recombinacién se debe a los excitones en el estado fundamental. Los estados
excitados de los huecos pueden jugar cierto papel cuando la poblaciéon de huecos en
los puntos es bastante elevada. El efecto tinel que sufren los electrones a través de
estos puntos es muy eficiente debido a la naturaleza superficial de estos estados, lo
que determina a su vez una fuerte senal de PC en la transiciéon 6ptica fundamental

y una extincion de la PL a campos eléctricos elevados [19].

5.6. Conclusion

En este capitulo hemos estudiado la influencia de un campo eléctrico en la direc-
cion vertical, la de méximo confinamiento, sobre las propiedades excitonicas. Se ha
tomado un modelo cilindrico para los puntos cuanticos. En el eje z hemos tomado
un pozo de barreras finitas lo que nos permite calcular de manera bastante aproxi-
mada el efecto tunel que hacen los portadores a través de la barrera. El tiempo de
efecto tinel, responsable de la extinciéon de senal de fotoluminiscencia, compite con
el de recombinacion radiativa, mostrandose claramente su comportamiento en los
resultados experimentales.

El efecto Stark cuantico confinado observado en las muestras de puntos cuénti-
cos de InAs/GaAs es practicamente cuadratico, dando a entender que no tenemos
presente un momento dipolar intrinseco. El campo eléctrico produce un compor-
tamiento diferente en la muestra segiin excitemos en el visible o en el infrarrojo. En
el infrarrojo (excitacion en la barrera de GaAs) se observa un corrimiento hacia el
rojo al aumentar el campo eléctrico aplicado y una disminuciéon de la intensidad de
la banda de luminiscencia, como ya se ha apuntado més arriba.

Los estudios realizados con la potencia de excitacion muestran un claro corrimien-

to hacia el azul de la banda de fotoluminiscencia tipica de un llenado de bandas. El
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pico de baja energia crece linealmente con la potencia y el de alta energia super-
linealmente, hecho que refuerza el que los dos picos provengan de dos familias con

tamaitios diferentes.
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Capitulo 6

Efecto del campo eléctrico lateral
sobre un dopante embebido en un

disco cuantico

6.1. Introduccion

L os avances tecnologicos en la fabricacion de dispositivos a escala nanométrica ha
permitido en los dltimos anos la fabricacién de un amplio abanico de estructuras con
diferente dimensionalidad. En general esta reduccién de dimensiones ha permitido
descubrir nuevos comportamientos de la materia en lo que a propiedades épticas y
de transporte se refiere.

Entre estos dispositivos optoelectronicos merece destacarse los discos cuanticos
por sus aplicaciones tales como la generaciéon de un solo fotén o en pares de fotones
acoplados. En estos discos obtenidos controlando cuidadosamente las condiciones
de crecimiento, el tamafio lateral es mucho mayor que su espesor [1][2][3]. Por otra
parte, el dopado de puntos cuénticos semiconductores permite afinar muchas de las
propiedades de los dispositivos cuénticos [4]. Dopando a su vez los puntos cuanticos
con impurezas podemos controlar sus propiedades electronicas [5][6].

La incorporacion de impurezas a los puntos cuénticos afecta considerablemente

123
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a las propiedades Opticas y de transporte y puede explicar las transiciones en foto-
luminiscencia debidas a la existencia de complejos excitonicos ligados como (DT ,X),
(D X), (A~,X) o (A’ X) y son la causa de la emisién en el ultravioleta de puntos
de ZnO [7][8]. El control de la cantidad de impurezas abre la via a dispositivos con
nuevos rendimientos. Como destacan Koenraad y Flatté [9], estas nuevas aplica-
ciones requieren el uso de una tnica impureza dopante en dispositivos tales como
los de espin tnico (definiria un qubit en futuros dispositivos de computacion cuanti-
ca). Hemos de recalcar que desde Bastard [10], se han desarrollado muchos estudios
tanto teéricos como experimentales para comprender el comportamiento de las im-
purezas bajo diferentes condiciones de confinamiento [11-17]. Ademas, este modelo
nos permite hacer una analogia entre el comportamiento de un dador y el de un hue-
co con una gran masa efectiva. Hay que recordar que la energia de ligadura de una
impureza D en el centro de un punto cuéntico ha sido estudiado usando diferentes
métodos de calculo y potenciales de confinamiento de varias formas [18-21]. Muchos
de estos trabajos suponen que la impureza D° se halla en el centro del punto cuan-
tico. No obstante, ha quedado bien establecido que la posicion D° de la impureza
afecta fuertemente a la energia de ligadura y al espectro de absorcion [22-25|.
Usando un campo eléctrico externo como perturbaciéon se ha encontrado una
buena prueba para estudiar los estados cuénticos de D°. La aplicacién de un cam-
po eléctrico afecta a los estados electréonicos por impurezas D° y da lugar al des-
doblamiento de los estados degenerados introduciendo nuevas transiciones. Por otra
parte, la aplicacion del campo eléctrico en un medio confinado da lugar a dos fené-
menos que compiten entre si. El primero de ellos es el desplazamiento al rojo! de-
bido a que el campo eléctrico deforma el potencial de confinamiento dando lugar
al corrimiento Stark. El otro efecto viene dado por la polarizacién generada por la

separacion de las cargas opuestas [26-28|.

'Hemos de hacer notar a este respecto que esta afirmacién es una frase hecha. Los puntos
cuénticos suelen emitir en el infrarrojo asi que un corrimiento hacia el rojo supondria un aumento
de la energia de la transicion. Esto obviamente no es asi. Por corrimiento al rojo se entiende que la
energia disminuye. En el &mbito de los puntos cuanticos quiza fuera mas coherente usar la expresion

“corrimiento hacia el infrarrojo lejano”
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Se han dedicado varios trabajos al efecto del campo eléctrico en los estados elec-
tronicos de una impureza en el interior de diferentes geometrias. Lien y Trinh [30]
han estudiado como afecta el campo eléctrico sobre impurezas hidrogenoides en pun-
tos cuanticos de GaAs para geometria esférica y tipo disco. Estos autores suponen
que el confinamiento es parabdlico y que el campo eléctrico se aplica en la direccion
z, cuando se trata de la esfera, y en la direccién x cuando se aplica sobre el dis-
co. Sus resultados muestran que la energia de ligadura disminuye a medida que el
campo aumenta y que el corrimiento Stark depende de la forma del potencial de con-
finamiento parabélico. Usando métodos de forma de potencial, Terzis y Baskoutas
[31] han calculado la energia de ligadura de una impureza bajo un campo magnético
y eléctrico. Assaid et al. [26] han estudiado a su vez el efecto del campo eléctrico
en una impureza dadora fuera del centro en un nanocristal esférico usando un pozo
de potencial finito. Sus trabajos ponen de manifiesto que la posicion del dador y
la direcciéon del campo eléctrico afecta significativamente a sus propiedades épticas.
Determinan también la polarizabilidad en el caso de una impureza centrada. El efec-
to magnético sobre la polarizabilidad eléctrica ha sido estudiado con anterioridad
por E. Feddi [32]. La conclusion es que, en presencia de campo eléctrico, el campo
magnético reduce la extension de la funcion de onda y, por ende, la polarizabilidad
del punto cuéntico. Mas recientemente, Xie et al. [33] han calculado la energia de
ligadura de diferentes estados y el coeficiente de absorciéon 6ptica usando teoria de
perturbaciones y considerando un confinamiento lateral parabodlico. Yuan et al. [24]
han investigado el efecto de un campo eléctrico en el estado fundamental de un
dador en puntos cuénticos esféricos por un método de perturbaciones degeneradas
y bajo confinamiento fuerte. Demuestran estos autores que la energia de ligadura

depende de la posiciéon de la impureza y de la intensidad de campo.

Sin embargo, nuevos experimentos concernientes al efecto del campo eléctrico
lateral en un disco delgado muestran la posibilidad de ajustar las propiedades 6p-
ticas de un tnico punto cuantico para la emision de pares de fotones entrelazados.
A fin de comprender las propiedades 6pticas méas relevantes, se ha desarrollado un

modelo variacional que tenga en cuenta la eleccién adecuada de la funcién de on-
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da. Tratdndose de un disco delgado el confinamiento viene mejor descrito por dos
potenciales: un pozo cuadrado infinito en la direccién de crecimiento, el eje z, y un

oscilador armoénico bidimensional en el plano xy.

En el estudio siguiente damos cuenta de un célculo tedrico de una impureza locali-
zada en cualquier lugar del del disco cuantico semiconductor. Hay varios parametros
que intervienen en el problema: el tamano del disco, la posicién del dador, la inten-
sidad del campo eléctrico y su orientacion relativa al eje que contiene la impureza
ionizada D*. Teniendo en cuenta todos estos pardmetros determinaremos su influ-
encia sobre la energia de ligadura y sobre la densidad de probabilidad electrénica.
En la siguiente seccion se da todo el formalismo tedrico y en la tltima los resultados
numéricos y la discusion. Este estudio se recoge en el articulo del autor [25|, Effect

of a lateral electric field on an off-center single dopant confined in a thin quantum

disk, J. Appl. Phys., 111, 034317 (2012).

6.2. Formalismo tedrico

Consideremos una impureza dadora en un disco cuantico de didmetro D mucho
mayor que su altura, D > H, bajo la influencia de un campo eléctrico lateral
F que forma un angulo # con el eje z, es decir F = (Fcosd, F'sinf,0). Dada
la simetria cilindrica de nuestro problema vamos tomar para las coordenadas del
electron g = (p, p, z) y para la impureza py = (po, @0, 20)- El confinamiento lateral
lo vamos a tomar como un oscilador arménico bidimensional y el vertical como un
pozo de paredes infinitas. Supondremos a su vez, sin pérdida de generalidad, que la
impureza se mueve a lo largo del eje x, con lo que podemos hacer ¢y =0y 25 = 0.
En la Fig 6.1. podemos ver un esquema de nuestro sistema con el detalle de las

coordenadas que se van a emplear.
Dentro de la aproximaciéon de la masa efectiva y tomando como unidades de
distancia y energfa las relativas al dador (Rp = m*e'/2h%c?, ap = h*c/m*e?), el

hamiltoniano es
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Figura 6.1: Sistema de coordenadas para un punto cudntico con una impureza ionizada DT.

H=Hy,+W (6.1)

donde Hj es el hamiltoniano sin perturbar

Hy==M(p, o, 2) +vep® — 2/\/p2 + 0§ — 2ppo cos @ + Vi(2) (6.2)

Y. = 1/R? es un parametro que mide la intensidad del potencial arménico, segiin
vimos en el capitulo 4, formula 4.5 y V,,(z) es el potencial de confinamiento en el
eje z. Al trabajar dentro de la aproximacion adiabatica, hemos supuesto que hay
independencia entre la dinamica en el plano xy y la del eje z, por eso en la expresion
de la interacciéon coulombiana solo hemos considerado la separacion radial que es
mucho més importante. En la direcciéon vertical, de hecho, podemos suponer que el
electron se halla en el estado confinado de méas baja energia. W representa el término

de interacciéon con el campo eléctrico externo
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W = eFp=—fpcos(f — @) (6.3)

siendo f = eFap/Rp un parametro adimensional que caracteriza la intensidad
del campo eléctrico aplicado en el interior del disco. En ausencia de campo eléctrico
la energia del estado fundamental y su funcién de onda son soluciones de la ecuacion

de Schrodinger

HO\IIO(pa @, Z) = EOW0<p7 9072) (64)

Debido a la presencia del potencial coulombiano esta tltima ecuacién no tiene
solucion analitica. Por tanto, el estado fundamental se calcula mediante el método

variacional con la siguiente funcién de prueba

Wo(p, i, 2) = exp(—7ep* )1 Fi(—ao1, 1, 7ep?) cos(mz/h)

X exp ( — oz\/p2 + P2 — 2ppo cos<p>

(6.5)

donde « es un parametro variacional, ; Fi(—ag1, 1,7.p*) es la funcién hiperge-
ométrica confluente o funcion de Kummer [34], soluciéon del problema de particula
tinica [35]. ag; es el primer cero de la funcion | Fy(—ao, 1,7.p?) en p = R, que por
lo general no suele ser un nimero entero.

En presencia de un campo eléctrico lateral, el estado fundamental y su correspon-

diente funcién de onda vienen determinados tras resolver la ecuaciéon de Schrodinger

H¥(p, ¢, 2) = Epo¥(p, ¢, z) (6.6)

Esta ecuaciéon también la resolveremos variacionalmente, usando como funciéon

de prueba

U(p,p,2) = Vo(p, ¢, z) exp(Bfpcos(d — ¢)) (6.7)

Para determinar la energia del estado fundamental minimizamos el valor espe-

rado de H con respecto a a 'y 3
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Epo = min[(®|H|V)/(V]V)] (6.8)

Le energia de ligadura se define generalmente como

E,=FE.— Epo (6.9)

donde E, es la energia del electron en unidades del dador, dadas en [27]

1) i (6.10)

E. =4y, -
’Y<a01+2 1

6.3. Resultados y discusion

En el pozo parabdlico la energia de confinamiento de una particula se estima
en hw = hy./m?. De esa manera es facil verificar que la medida del confinamiento
lateral v, va como 1/R? [36], donde R es el radio del disco. Introducimos también
la razon £ = py/ R que describe la localizacion del dador sobre el eje x (0 < & < 1),
¢ =0y & =1 corresponden respectivamente a la localizacion del dador en el centro
y en el borde del disco cuantico. El problema de una impureza fuera del centro
depende de los siguientes parametros: el radio del disco, la posicion de la impureza
D" en el disco, la intensidad del campo eléctrico y su orientacion relativa 6 respecto
al eje x. En esta seccion vamos a analizar su influencia en la energia de ligadura y
en las densidades de probabilidad.

La figura 6.2 resume los resultados correspondientes al dador centrado en un
disco cuantico para 8 = 0y £ = 0. En esta figura presentamos la energfa de ligadura
en funcion del radio R del disco para diferentes intensidades del campo eléctrico,
(f=0,0,5,1). Como era de esperar la energia de ligadura disminuye al aumentar el
tamano y la intensidad del campo. En el limite de confinamiento fuerte (R < ap),
el efecto del campo eléctrico es insignificante y se hace algo més relevante al crecer
el radio del disco. Esto ultimo se debe a la competiciéon entre el confinamiento, la

atraccion de Coulomb y la tendencia del campo a separar los portadores.
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Figura 6.2: Energia de ligadura electronica con un dador en el centro del disco para diferentes

intensidades de campo eléctrico lateral, (f =0, 0,5, 1)

Vamos a tratar ahora el efecto de la posicién de la impureza cuando el campo
lateral es paralelo al eje z (6 = 0), discutiendo su variaciéon en funcion del radio
del disco y nos centraremos en el caso de una impureza localizada a una distancia
del centro py = R/2, que corresponde a £ = 0,5. Como se puede ver en la figura
6.3 la deslocalizacion de la impureza trae consigo una disminucion de la energia de
ligadura y el dador ionizado tiende a ser més sensible al efecto del campo eléctrico.

Este comportamiento es mas pronunciado para grandes intensidades de campo donde
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Figura 6.3: Energia de enlace de un electrén ligado a una impureza localizada en pp = & para un
campo eléctrico paralelo al eje x (§ = 0) y con diferentes intensidades de campo eléctrico lateral,

(f=0,05,1)

se ve un rapido descenso de la energia de enlace. Esto se debe a que el campo tiende
a empujar al electron en la direccion opuesta (z < 0), lejos del centro DT, con lo

que se halla menos ligado y por consiguiente con menor energia de enlace.

Otro caso importante es cuando la impureza se ubica en el borde del disco, caso
que vemos representado en la figura 6.4. El electron es empujado lejos del ion por el

campo, alcanzando la direcciéon opuesta. La distancia entre ambos crece conforme el
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Figura 6.4: Energia de enlace de un electrén ligado a una impureza localizada en py = R para un
campo eléctrico paralelo al eje z (6 = 0) y con diferentes intensidades de campo eléctrico lateral,

(f=0,05,1)

campo, perdiéndose la correlacion y disminuyendo por tanto la energia de ligadura,

de forma todavia méas acusada que en el caso anterior.

Sin embargo hemos de recalcar que cuando la impureza se sitta en el centro del
disco el sistema es invariante con respecto a la direcciéon del campo. A fin de analizar
el papel de la orientacion del campo eléctrico lateral vamos a centrar nuestra atencion

en el dador fuera del centro. Como veremos mas tarde, esta orientaciéon juega un
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importante papel en la determinaciéon de la energia. En vistas a completar nuestra
discusion vamos a tomar £ = % para tres valores representativos de ¢ (6 =0, 6 = 7,
y 0 = m). La figura 6.5 resume la variacion de la energia de ligadura para f =1y

para los tres valores de 6 en funcion del radio del disco.

167711

14 L i

E,(Rp)

06 08 10 1,2 14 16 1,8 20
R(ap)

Figura 6.5: Energfa de enlace de un electrén ligado a una impureza localizada en pg = £ en

funciéon del tamaio del disco para tres orientaciones del campo (0 =0, 0 =5,y 6 =)

Se observa que para un radio dado que la energia aumenta al crecer 6. La dis-
minuciéon mas acusada se observa para § = 7w donde el campo eléctrico tiene una

proyeccion negativa sobre el eje x con lo que el electron se ve impelido hacia el ion,
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lo que tendera a reducir la separacion espacial entre ellos.
En la figura 6.6 mostramos la energfa de enlace del dador en funciéon de la razon
¢ = po/R para R = ap y para un campo fijo f = 1. Podemos ver que la energia de

enlace disminuye conforme la impureza ionizada se mueve desde el centro (£ = 0)

hasta la periferia (£ = 1).

0,0 0,2 0.4 0,6 0,8 1,0

g

Figura 6.6: Energia de ligadura del electrén ligado a la impureza en funcién de la razén € = pg/R

para tres orientaciones diferentes del campo eléctrico (§ =0, 7/2 y m) con f =1y R=1.

En segundo lugar podemos ver que la mayor energia de ligadura corresponde a la

direcciéon 6 = 7, lo que refuerza nuestros resultados previos. Sin embargo, para todas
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las orientaciones del campo eléctrico el sistema tiene la energia mas baja cuando el
ion se localiza en el borde del disco. Ademaés, con el ion situado en la periferia el
electron puede escapar con mayor facilidad de la atraccién coulombiana, lo cual

conduce de nuevo a una disminucién de la energia de enlace.

En vistas a clarificar el efecto de la orientaciéon del campo eléctrico lateral de
un dador fuera de eje, en las figuras 6.7 y 6.8 se representan, respectivamente, para
¢ =05y & =1, las energias de ligadura en funciéon de 6, para discos de radio R = ap

y para dos valores del campo f =05y f = 1.

Como podemos ver las energias correspondientes a la situacion & = 0.5 tienen

un minimo localizado alrededor de # = 0.47 para f = 0.5y 6 = 0.37 para f = 1.

Después de estos minimos asistimos a un rapido crecimiento de la energia de
enlace cuando 6 es mayor que 7/2. Para § = 7 se alcanza un maximo porque el
electron se sittia cerca del dador debido a la direccién de la fuerza electrostatica.
Todos estos resultados estan en perfecto acuerdo con las discusiones previas. Cuando
la impureza se localiza cerca del borde, el minimo se obtiene més préoximo a 6 = 0
porque la fuerza electrostatica empuja al electron en la direcciéon opuesta y hace

disminuir la atraccién coulombiana.

Vamos a estudiar por ultimo la influencia de la posicién del dador, la intensidad
del campo eléctrico y su orientacion sobre la densidad de probabilidad. En general la
distribuciéon de probabilidad se mueve acorde con la posiciéon del ion, la orientaciéon
y la intensidad del campo. Todas las imagenes mostradas en la figura 6.9 ilustran

la densidad de probabilidad mediante curvas de nivel. Esta densidad se define como

[T (p, )%

A fin de poder observar bien la distorsion de la densidad de probabilidad hemos
escogido R =2ap y f = 5. La primera fila muestra el caso de la impureza centrada.
Para campo nulo se observa una simetria completa. Al aplicar el campo la densidad
se distorsiona indicando que el electron se mueve hacia la izquierda para 6§ = 0. Al
rotar el campo se aprecia también una rotacion de la densidad. La segunda y tercera
fila corresponden, respectivamente, a £ = 0.5 y £ = 1; como ya dijimos para f = 0, la

densidad de probabilidad se concentra sobre todo alrededor de la posiciéon del ion. Al
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0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
0/n

Figura 6.7: Energia de enlace del electrén ligado a una impureza DT en funcién de todas las
posibles orientaciones del campo eléctrico (0 <0 < 7) para R=1apy f =0, f = 1. La impureza

se halla en pg = R/2, £ =05

aumentar la intensidad del campo la densidad se distorsiona mas, mientras continua
su rotacion. Es de destacar que cuando # = 7 la densidad se hace mas importante
junto a la impureza. Cuando 6 = 7/2 el electron es atraido hacia la parte derecha del
disco por el potencial coulombiano del dador y es a su vez empujado hacia abajo por
la fuerza electrostatica. La competicion entre estos dos efectos es la responsable de la

tendencia diagonal observada en la densidad. El comportamiento de la densidad de
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Figura 6.8: Energia de enlace de un electréon ligado a una impureza en funcion de todos los
posibles valores de la orientacion del campo eléctrico (0 < @ <m)para R=1lapy f=0, f =1

La impureza se hallaen pg = R, £ =1

probabilidad es consistente con las interpretaciones previas que hemos hecho sobre

la energia de ligadura.
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Figura 6.9: Curvas de nivel de las densidades de probabilidad electrénica obtenidas para varios

campos y orientaciones del campo, y a su vez diferentes posiciones de la impureza.

6.4. Conclusion

En el estudio realizado en este capitulo hemos visto como afecta un campo eléc-
trico a la energia de enlace de un electron confinado en un disco cuantico y en
presencia de una impureza dadora ionizada. Hemos observado que la posicion de la

impureza tiene consecuencias dramaticas en lo que se refiere a la energia de ligadura



6.4. CONCLUSION 139

de un electron ligado a un dador en el interior de un disco cuantico, toda vez que la
direccion del campo eléctrico. Abundando en lo dicho, la densidad de probabilidad
presenta unas peculiares caracteristicas de asimetria y de comportamiento diagonal
fruto de la competencia entre el campo y la posicién de la impureza. El presente
estudio puede contribuir a una mejor comprension de los puntos cuéanticos conte-
niendo impurezas y de las posibilidades tecnoldgicas que abren, siempre y cuando
se pueda controlar el dopado de los puntos cuanticos. Ademés, el uso del campo
eléctrico lateral es un potente método para localizar la posicion de la impureza y

controlar los niveles de energia ajustando la direcciéon del campo eléctrico.
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Capitulo 7

Efecto del campo magnético sobre el
complejo excitonico (DT,X)

embebido en una esfera cuantica

7.1. Introduccion

El estudio de las propiedades optoelectronicas de puntos cuénticos dopados con
impurezas ha despertado un notable interés por sus posibles aplicaciones tecnol6g-
icas, destacando entre ellos los dispositivos de generaciéon de fotones tnicos y de
pares de fotones entrelazados. La incorporacion de una impureza a una nanoestruc-
tura cuantica afecta de manera dramaética a sus propiedades 6pticas, al igual que su
ubicacion dentro de ella.

En puntos cuanticos el confinamiento da lugar a una mayor superposicién en-
tre las funciones de onda del electron y el hueco y en consecuencia los complejos
exciténicos (DT, X), (D° X), (A7, X) y (A% X) se hallan mas ligados que en el
semiconductor masivo. Es de esperar pues que resulte méas facil observar excitones
ligados en estructuras de baja dimension. Desde la primera prediccion [1] de un
exciton ligado a una impureza dadora (D' X), se ha trabajado tanto en modelos
experimentales como teoéricos. El analogo en fisica atémica correspondiente al com-

plejo (D*,X) serfa el ion Hy. En semiconductores tridimensionales se ha probado
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mediante métodos variacionales y dentro de la aproximacién de la masa efectiva
que el complejo (DT,X) es estable solo para valores de la relacion entre la masa del
electron y el hueco o = m’/m; menores que un determinado valor critico o. = 0.426
[2]. Sin embargo para el caso bidimensional Stauffer y Stébé [3, 4] han demostrado
que este complejo es estable para o < o, = 0.88, un valor que es mas del doble del

obtenido para el caso tridimensional.

Mas recientemente, el complejo (DT,X) se ha estudiado con méas profundidad
en semiconductores de baja dimensionalidad. Usando una aproximacién variacional,
los mismos autores |5] han calculado la energia del estado fundamental del (D*,X)
en un pozo cuantico de GaAs/Ga;_,Al,As con barreras finitas en funcién de la
anchura del pozo y del porcentaje de aluminio. En puntos cuanticos esféricos, Stébé
et al. |6, 7| han estudiado tedricamente las propiedades electrénicas y opticas del
complejo (DT,X) en funcion del radio de la esfera y de la relacién de masas efectivas,
en concreto la fuerza de oscilador y la integral optica para diferentes valores de o.
Estos autores han demostrado que el confinamiento cuantico da lugar a una gran
fuerza de oscilador en comparacién con los semiconductores masivos. Xie [8] ha
estudiado la energia de enlace del (D*,X) usando un potencial de confinamiento
parabolico. Sus resultados muestran que este complejo no forma un estado ligado
cuando la distancia entre el ion fijo positivo sobre el eje z y el plano del punto
cuantico es menor de 0.2 nm. Liu et al. [9] han calculado la energia de enlace del
(D*,X) en pozos cuanticos de GaAs/Al,Ga; , con la impureza dadora localizada
en el centro y en el borde del pozo. Sus resultados muestran un incremento de la
energia de enlace conforme el tamano del pozo crece hasta los 30A, tras lo cual la
energia de enlace disminuye. Con un modelo parabolico, Xie et al. [10] proponen
un procedimiento basado en la resolucion de la ecuacion de Schrodinger usando una
aproximacion adiabética hiperesférica para la determinacion de la energia de enlace
del complejo (DT,X). Este modelo es estable para cualquier valor de o. Mas reciente
es el trabajo de Avetisyan et al. [11] en el que se calcula la energia de enlace del
(D*,X) en un punto cuéntico usando modelos con barreras finitas e infinitas con

potencial parabdlico. Se trata también de un modelo variacional con aproximacion
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de la masa efectiva.

Baskoutas et al. [12| han calculado la energia de transicion oOptica, energia de
enlace y tasa de recombinacion radiativa para el (D7, X) en un pozo cuantico bidi-
mensional usando el formalismo de de Hartree con el método Potential Morphing
Method (PMM). Sus resultados nos muestran que el (DT X) es inestable para R
menor que un radio critico R. que depende de la posicion de la impureza. Como
ejemplo para la impureza a 0.2 nm del centro de la esfera el radio critico es de
aproximadamente 3 nm, mientras que si se desplaza 1 nm el radio critico pasa a
ser de 7 nm. Niculescu et al. [17] han empleado un modelo sencillo basado en un
procedimiento perturbativo-variacional a fin de investigar el estado fundamental del
complejo (DT,X) en un pozo cuantico parabolico. Estos autores usaron un potencial
apantallado para la interaccion entre el dador ionizado y el hueco. Se observan dos
efectos: primero una rotura de degeneracion de los estados para impurezas simétri-
camente posicionadas en el pozo y, segundo, la existencia de estados ligados que

dependen del potencial apantallado y de la intensidad del campo eléctrico.

Entre las investigaciones experimentales podemos citar las medidas de fotolu-
miniscencia realizadas sobre capas epitaxiales de GaN [13, 14|, donde B. Santic y
R. A. Mair identifican el (D*,X) a partir de una linea relativa a la recombinacion
de excitones ligados a donantes ionizados superficiales, en buen acuerdo con las
predicciones teoricas. Fonoverov y Baladin [15] intentan explicar el origen de la fo-
toluminiscencia ultravioleta en puntos cuénticos de ZnO. Calculan las transiciones
relativas a un excitéon confinado y a un excitéon ligado a un donante ionizado o
impureza aceptora localizada en la superficie del punto cuantico. El interés de su
modelo estriba en que usan un modelo multibanda para la masa efectiva. Meyer et
al. |16] demuestran que para el ZnO la energia del complejo excitonico sigue la regla
de Haynes E(D",X) =05 Ep — 23,0 (meV) y E(D°, X) = 0,37 Ep — 4,2 (meV)
para excitones ligados a un donante ionizado y neutro respectivamente, siendo Ep

la energia de enlace de la impureza dadora.

La aplicacion de un campo magnético externo permite establecer la diferencia

entre los niveles energéticos del donante. Cuando la diferencia es igual a la energia
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del fonon LO tiene lugar la interaccion resonante. En consecuencia, la espectroscopia
infrarroja de los estados del donante en un campo magnético dara informaciéon acerca
de la interaccion entre electrones y fonones. Ademas, el desplazamiento diamagnético
es una potente herramienta para evaluar la masa efectiva reducida y para demostrar

el origen de la fotoluminiscencia.

El efecto de un campo magnético sobre los electrones y los huecos y, en gene-
ral, sobre los excitones ha sido ampliamente estudiado en la literatura, toda vez
que también experimentalmente. Los estudios se han focalizado tanto en los mate-
riales masivos como en estructuras semiconductoras de dimensionalidad reducida.
A primera vista, y teniendo en cuenta la naturaleza hidrogenoide del excitén los
efectos que cabe esperar son similares a sus homologos en fisica atomica. Por una
parte, cuando el campo magnético aplicado es débil, una primera aproximacion la
obtenemos mediante teoria de perturbaciones independientes del tiempo. Es decir,
la correccion energética viene dada por el valor esperado del término magnético.
Esto es lo que normalmente conocemos como efecto Zeeman, el cual da lugar a
un desdoblamiento de los niveles electréonicos en funcién de los ntimeros cuanticos

magnéticos.

Por otra parte, cuando el campo magnético es intenso, el potencial vector aso-
. - . . e -
ciado al campo magnético aplicado da lugar a un momento lineal, — A, que ha de
c
tenerse en cuenta al evaluar la energia cinética del exciton. En tal caso el mode-
lo conduce a la cuantizaciéon de las orbitas ciclotrénicas, siguiendo con la analogia

atoémica, que a su vez se conoce como niveles de Landau.

En la literatura se han estudiado los efectos del campo magnético sobre los
complejos excitonicos en nanoestructuras cuanticas semiconductoras, pero pocos
trabajos hay que hayan tratado el caso de una impureza que ocupa una posicién
arbitraria. En este capitulo vamos a dar cuenta del efecto de un campo magnético
sobre los niveles de energia del exciton en el interior de una esfera cuéntica ocupada
por una impureza DT localizada en el centro de la esfera. En un trabajo posterior
analizaremos la forma en que afecta la posicion de la impureza a los niveles elec-

tronicos. Primero analicemos algunos de los trabajos teéricos que consideramos més
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relevantes para el presente trabajo.

Corella et al. [18] hacen el estudio de un electron confinado en una esfera con
barreras de potencial infinitas y con una impureza hidrogenoide. Usando un modelo
variacional con un parametro y cuando la impureza se halla en el centro, la energia
de enlace del estado fundamental aumenta conforme el radio del punto cuantico
disminuye. La aplicacion del campo magnético da lugar a un aumento de la energia
en el caso de radios grandes. A medida que la impureza se aparta del centro la
energia de enlace del estado fundamental es menor que cuando se halla en el centro

y crece con el campo magnético de forma mas suave.

K. L. Janssens et al. [19] hacen un estudio del exciton confinado en un disco cuén-
tico con campo magnético. Utilizan un modelo de diferencias finitas para calcular
la energia del estado fundamental y la de los excitados, al igual que el desplaza-
miento diamagnético. Sus modelos dan cuenta de un aumento tanto de la energia
del estado fundamental como la de enlace conforme el campo magnético aumenta.
Sus resultados del desplazamiento diamagnético estan de acuerdo con los resultados
experimentales de otros autores. El campo magnético hace que la energia de los
excitones tienda a un valor constante a radios grandes, comportamiento que es més

destacado que cuando no hay campo aplicado.

Por su parte Z. Xiao |20] tratan el problema del exciton confinado en una esfera
y con potencial de confinamiento parabélico. El aumento del potencial parabdlico
conlleva una notable localizacion de electrones y huecos al igual que incrementa el
acoplamiento coulombiano. El campo magnético tiene como efecto que la energia de

enlace sea mas importante.

Un interesante anélisis del corrimiento diamagnético en excitones con calculos
del coeficiente diamagnético 7, lo realizan Walck et al. [21] en diferentes geometrias.
Mediante un método basado en transformaciones gauge generalizadas, estos autores
llegan a encontrar expresiones analiticas para 79, lo que permite conocer el compor-

tamiento de la energia excitéonica en presencia de campos magnéticos.

En hilos cuanticos, y con resultados similares tenemos los trabajos de Gang Li

et al. [22] y Galvan-Moya et al. [23]. Mediante métodos variacionales y con confi-
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namientos finito e infinito estudian el comportamiento de excitones confinados en
presencia de campos magnéticos dirigidos a lo largo del eje del cilindro. Una vez més
el campo externo da lugar a un aumento de la energia de enlace excitonica. Es de
destacar el hecho de que para confinamiento finito la energia de enlace alcanza un

méaximo para un determinado valor del campo magnético.

Los estados excitados de un excitéon confinado en un disco en presencia de campo
magnético y con potencial de confinamiento gaussiano los analizan respectivamente
Barticevic et al. [24] y Juan Gu et al. [25]|. Las curvas que representan la ener-
gia de enlace exciténica en funcién del tamano del disco y del campo aplicado son
coherentes con modelos anteriores. Cuando el potencial de confinamiento es gaus-
siano el espectro de energias excitonico es mas sensible al campo magnético que al

confinamiento.

Los puntos cuénticos acoplados y con campo vertical se estudian en otro articulo
de Janssens et al. [26]. Su trabajo presenta un célculo del valor de la integral optica
en funcion del potencial de confinamiento para electrones y huecos y la forma en
que varia el espectro segin la distancia entre puntos cuanticos. Tienen lugar tran-
siciones del estado fundamental debidas al momento angular y roturas espontaneas

de simetria a consecuencia de la interaccion de Coulomb y el campo magnético.

Hay otros autores que hacen un analisis mas complejo y dificil de interpretar,
como es el caso del articulo de H. Akbas et al. [27] en el que define la energia de

enlace normalizada.

La mayoria de autores usan la aproximacion de la masa efectiva en sus céalculos
con campo magnético. No obstante hay modelos que tienen en cuenta la variacion
de aquélla en funcién de éste. Para campos magnéticos intensos es de esperar un
acoplamiento fuerte entre bandas que dé lugar a masas efectivas que sean funcién
del campo magnético. En el laboratorio los campos magnéticos pueden alcanzar de
manera puntual y momentanea intensidades de hasta 200 T (en régimen pulsado),
que se usan precisamente para estudiar la variacion de la masa efectiva. En el caso de
barreras de potencial existe una discontinuidad de la masa efectiva dentro y fuera

de la barrera que depende del campo magnético. H. Asnani et al. [28] hacen un
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riguroso tratamiento comparando los casos para una, dos y tres dimensiones y en
como afecta el campo magnético a la manera en que las funciones de onda penetran

la barrera.

En un trabajo realizado por Gerlach et al. [29] se emplea un método perturbativo
modificado para encontrar soluciones analiticas exactas para excitones en presencia
de campos magnéticos. Su método permite obtener a su vez el comportamiento

asintotico para valores de B pequenos y grandes.

Con relacion a la presencia de impurezas en puntos cuénticos también hay biblio-
graffa, por lo que vamos a comentar una seleccién de bibliografia. Podemos dividirlos
en dos grandes grupos. El primero de ellos analiza el caso de un electron (confinado
en el punto cuéntico) en presencia de una impureza y de un campo magnético exter-
no, mientras que en el segundo caso se considera un excitén confinado juntamente
con la impureza. El articulo de Ribeiro et al. analiza la influencia de los campos
eléctrico y magnéticos sobre puntos cuanticos con pozos de potencial en el eje z y
oscilador armonico en el plano [30]. Al igual que en otros articulos la energia de
enlace a impurezas dadoras presenta maximos para determinados valores del campo

y en posiciones concretas.

Ferreyra et al. llegan a la conclusion de que la energia de enlace del estado funda-
mental decrece monétonamente conforme la impureza se mueve perpendicularmente
al plano  — y en puntos cuanticos [31]. Si la impureza se desplaza radialmente la
energia también disminuye ya sea para campos débiles o elevados. Igual compor-

tamiento se obtiene para los estados excitados.

Los complejos (D1, X) los estudian L. Liu et al. [32], W. Xie et al. [33], B.
Stébé et al. [34][35] y A. P. Djotyan et al. [36] entre otros. Varios de ellos tratan
los diferentes procesos de disociacion, (DT, X) — DT + X y (DT, X) — D° + h,
obteniendo diferentes valores cuando se trata de la energia de enlace. En [33] se
hace un interesante trabajo del calculo de los coeficientes de absorcion 6ptica, tanto
lineal como a tercer orden, cuyos valores dependen més del confinamiento y, de
manera algo mas débil, del campo magnético. En cualquier caso los dos coeficientes

se desplazan hacia altas energias a campos magnéticos mayores. El trabajo de Stébé
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[35] compara las energias en 2D y 3D y su otro articulo [34] trata de la estabilidad

de los complejos donor-exciton.

El modelo que vamos a desarrollar en el presente articulo usa un formalismo sim-
ilar al de los articulos de Stébé. Los campos externos, como se ha dicho mas arriba,
tienden a mezclar los estados. El procedimiento se aplica tanto para campo eléctrico
como magnético, y la mejor manera de obtener con el modelo la rica fenomenologia
observada experimentalmente consiste en una buena eleccion de la funcién de onda
de prueba variacional [37]. Se analiza primero el caso de impurezas sin campo mag-
nético, hallando los pardmetros variacionales geométricos que minimizan la energia
del sistema. Con campo magnético se anade otra funcién variacional que da cuenta
de esta nueva interaccion, procediendo de nuevo a la minimizacién correspondien-
te. Con las funciones asi calculadas ya se pueden determinar pardmetros como el
coeficiente diamagnético y la fuerza de oscilador de las transiciones 6pticas, como
magnitudes mas relevantes. Se ha analizado el caso de una impureza que se desplaza

a lo largo del eje z y un campo B aplicado segun el eje z.

Se ha aplicado al caso de puntos cuanticos coloidales de CdSe (en esférico) donde
existe un gran interés actual y se realizan mayor niimero de experimentos de espec-
troscopia Optica y de aplicaciones optoelectronicas, si bien es facilmente trasladable
a puntos cuéanticos coloidales basados en otros materiales II-VI (CdSe, CdTe, CdS,
ZnSe, ZnS y ZnO, como los mas importantes). Las funciones de onda variacionales
empleadas en nuestro trabajo son formalmente similares a la de los otros autores, en
lo que a la parte variacional se refiere. La diferencia estriba en las funciones de onda
para describir el problema. Nuestro modelo parte del hecho de que las interaccién
con el campo magnético da lugar a una superposiciéon de estados, lo que justifica

mejor la fenomenologia del sistema.

Los resultados de este capitulo constituyen un preprint que seré enviado para su

publicacién en breve.
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7.2. Formalismo teoérico

Vamos a centrar nuestro problema en un sistema con geometria esférica como
el representado en la figura 7.1. La impureza DT estd en un primer momento en
el centro de la esfera y luego haremos variar su posicion a lo largo del eje z. Esta
posicion la denotaremos mediante el parametro adimensional ( = p/ R, asi variando
de 0 a 1 la impureza se mueve del centro al borde superior de la esfera. Posteriormente

el modelo contemplaré el caso en el que la impureza se desplace a lo largo del eje .

z

Figura 7.1: Geometria de una esfera cuéntica con impureza DT y con campo magnético aplicado
segun el eje z. El pardametro  especifica la posicion de la impureza a lo largo del eje. Las coordenadas

de Hylleraas r¢, 11, Ten, ze y 21 se discuten en el texto.

El hamiltoniano exciténico se puede escribir como

H(D+,X) =T.+T,+Ve+ M (7.1)
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donde T, y T}, son respectivamente la energia cinética del electron y el hueco, Vi
es la interaccion coulombiana que tiene en cuenta tanto la atracciéon electron-hueco
como electron-impureza, como la repulsion entre impureza y hueco. M es el término
que describe la interaccion con el campo magnético externo. Los detalles del cambio
de unidades pueden consultarse en el apéndice B. Este término es pues

M = L[T2 — 22 +o(r; —27)] (7.2)
4(1+o) 7 hooh

Tomando como unidades de energia la correspondiente al exciton (R* = pet/2 % h?)

y como distancia las del radio de Bohr (a* = € h?/p €?), el hamiltoniano 7.1, se puede

escribir como

1 o 2 2 2 2
T A, Ap+—————+ [r?—zﬁ—i—a(r%—z,%)] (7.3)

Hpi x) = — - S
(D) 1+0o o Te Ten 4(1+0)

con 0 =m}/m; y ' = hw./2R*, siendo w, la frecuencia ciclotron

eB
L
El hamiltoniano 7.3 puede obtenerse teniendo en cuenta lo expuesto en la seccion

(7.4)

We =

3.7.2. En el contexto analizado el sistema satisface simetria axial, asi que es oportuno
introducir las coordenadas de Hylleraas, {r., rp, Ten, Ze, 21}, con lo que la laplaciana

A, pasa a ser

0? 9? r2 —r? +r? 9?
87‘8 87‘eh

T'eTeh

2 0 2 0 223 0?

Te OTe  Tep OTeh Te 026 OT¢

_9 Fe — *h 02 _ 8_2
Teh 02¢ Orep, 022

siguiendo una linea similar a la expuesta en el apéndice D. Para el hueco la

expresion es idéntica pero haciendo la sustitucion e — h.
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En estas coordenadas recordemos que el elemento de volumen que hay que tener
en cuenta para realizar todas las integrales es

8mrery Ten dre dry, drep, dze dzy,

CAZ =) (7 — ) — (21 — 13, — 2ze 2h)?

(7.6)

La ecuacion de Schrédinger del exciton confinado en una nanoestructura en pre-

sencia de una impureza D% es

Hpt x)Vx(Te; Thy Tehs Zes 2n) = Ep+ x)Vx (Tes Thy Tehs Zes 2n) (7.7)

La funcién de onda que escogemos es

Uy = Z Clinnpq|lmnpq) (7.8)

mnp
va que el campo magnético da lugar a una superposicion de los estados y donde
Clmnpq son coeficientes lineales y las funciones de onda que representan a los estados

son

|lmnpg) = e vy gy, 2 2 e o (re) o(rn) (7.9)

donde jo(r.) v jo(rn) son las funciones esféricas de Bessel de orden cero que

. . sin( 2t . .,
tienen la forma jo(r;) = 7(r_rR ) El producto 7! r™ 7™ tiene en cuenta la correlacion
R

espacial entre las diferentes particulas y el producto 2? z se introduce para tener en
cuenta la posible distorsion que pueda producir el campo magnético sobre la funciéon
de onda; I, m,n, p y ¢ son niimeros enteros positivos o iguales a cero [38]. La primera
exponencial, e #™ describe la correlaciéon espacial coulombiana entre el electrén
y la impureza dadora, mientras que la segunda, e~""<» representa la interaccion
coulombiana entre el electron y el hueco. B y n son pardmetros variacionales. Se
podria argumentar que la interaccion coulombiana del dador con el hueco también
deberia contener una dependencia exponencial, pero como los electrones son los que
llevan gran parte de la dindmica excitonica, no es perentorio incluirlo en la funcién de

onda, pues de hacerlo se complicaria sobremanera el calculo numérico del problema.
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La expresion dada para los estados 7.9 es aplicable también si estamos tratando
con un campo eléctrico, ya que en presencia de éste se mezclan los estados. Si los
campos no son muy intensos y se preserva bastante la simetria en el eje Z podemos
tomar como condicién para la superposicion de estados que [ +m +n < 2 y que
p = q =0 [39]. Asi pues podemos escribir con bastante aproximacion la funcion de

onda de nuestro sistema como

Uy = e Premmen (141 +1rp + 7en) Jo(re) Jo(rn) (7.10)

La energia del estado fundamental se obtiene usando el método variacional para
hallar los parametros # y 1 que minimizan la energia del sistema como se ha hecho
otras veces. Esto ultimo es cierto para el caso de campo magnético nulo. La presencia
del campo magnético anade otra modificaciéon a la funciéon de onda que podemos
expresar, teniendo en cuenta la dependencia funcional del término magnético M,

—al? (Tg —zg—i-r}% —z,%)

como e con lo que la funcién de onda adecuada para analizar el

exciton en presencia de un campo magnético externo toma la forma

Wl = e Premmmen (14 vy + 1y + ren) Jo(re) Jo(ry) e Cé==+m=20) (7.11)

El término variacional magnético que depende del parametro « tiene esa depen-
dencia con las distancias ya que esa es la forma que tiene el término magnético M.
Se podria argiiir que la dependencia funcional de 7.11 seria més correcta si contu-
viera el coeficiente o que da cuenta de la relaciéon entre las masas del electron y el
hueco en la parte exponencial. No obstante como la dindmica principal del sistema la
manifiestan los electrones, el pardmetro a ya engloba de manera bastante adecuada
gran parte de las propiedades magnéticas del sistema. Esta manera de proceder es
consecuencia de los modelos usados en fisica atémica. Para ello puede consultarse
en el libro de Galindo y Pascual [40], el punto 10.9, donde hace un buen analisis
de este procedimiento de célculo con numerosos ejemplos. Una vez determinados los
parametros 3 y 1 se aplica de nuevo el método variacional para obtener el parametro

Q.
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La funcién de onda 7.11 es vélida en el caso de que la impureza se halle en el centro
de la esfera. Si ésta se desplaza a lo largo del eje z hay que realizar modificaciones
pues ahora la distancia de la impureza al electron es diferente. La figura 7.2 muestra

como determinar 7.

Figura 7.2: Geometria de una esfera cuantica con impureza DT excéntrica. La distancia de la
impureza al electron se representa por 7. Para el hueco seria igualmente r}. No aparece en el

dibujo por simplicidad.

Aplicando el teorema del coseno al tridngulo formado por el centro de la esfera,

la posicion de la impureza y la posicion del electron tenemos que

rl = \/r2+ p2 — 2r.pcosd, (7.12)

y como z, = r.cosf. y p = ( R sustituyendo en 7.12

=12+ (*R? — 2( Rz, (7.13)

Para el hueco tendremos igualmente

=1+ 2R — 2 R (7.14)

Por tanto el término de interacciéon coulombiana que hay que considerar en el

hamiltoniano es ahora
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V,=— - _-= (7.15)

T, T Tep
Siguiendo un razonamiento analogo la parte variacional que caracteriza la funcion

de onda que relaciona al electréon con la impureza serd ahora

Ny (7.16)

La energia del complejo excitonico (DT, X) se determina minimizando el funcional
(Ux|Hprx)|Vx)/(¥x|Vx), es decir
(Ux|Hp+ x)|¥x)

FE =mi 1
(Ep+,x)) = min Tx V) (7.17)

La energia de correlacion del complejo (D*,X) se define como

E€ =E.+ Ey — (Ep+ x)) (7.18)

donde F, y Ej son las energias del electron y hueco consideradas como particula
tinica e independiente. De igual manera, si consideramos el excitéon solo sin impureza,

su energia de enlace es

E% =E.+ E, — (Ex) (7.19)

y la energia de enlace del complejo (D, X) tiene por expresion

E(BDﬂX) = B — B¢ = (Bx) — (E(p+ x)) (7.20)

donde hemos usado 7.18 y 7.19.

7.3. Resultados y discusion

Vamos a analizar primero el complejo (DT,X) en relacion al exciton. Nos cen-

traremos en el caso de semiconductores del grupo II-VI para los que se ha tomado
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o = 0.29 (CdSe). La figura 7.3 representa las energia total del exciton y la del com-
plejo (D1 X) en funcion del tamano de la esfera y para diferentes valores del campo

magnético con la impureza en el centro de la esfera.

10
£ LU (D", X)
; —— X (Excitén)
8 - Kayanuma

Total energies (Ry)

Figura 7.3: Comparacion entre las energias del exciton y del complejo (DT, X) en funcion del
tamano de la esfera cuantica y para diferentes valores del campo magnético. Se incluye también la
curva asintotica de Y. Kayanuma (7.21) en linea continua. La impureza se halla en el centro de la

nanoestructura.

Los perfiles de la curva excitonica en ausencia de campo magnético se ajustan
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bien a la expresion asintotica dada por Y. Kayanuma [41]

o 7T2

By—-14—2_T
* +(1+0)2R2

(7.21)

expresada en unidades excitonicas, aplicable para el exciton sin campos externos
y valida para R — oo.

En nuestro caso particular, con 0 = 0.29 y ¢ = 6.1 (CdSe), un valor de I' = 1
equivale a un campo magnético de B ~ 72 T. Sin aplicar campo magnético vemos
que para el caso excitonico la energia tiende al valor constante de —1 en unidades
de R% que es el correspondiente al semiconductor masivo. En esferas pequenas
el confinamiento es més importante que la interacciéon magnética. A medida que
crece su radio la diferencia entre la energia del complejo y la del excitén es mayor
conforme aumenta el campo magnético y el complejo (D', X) es mas sensible al
campo magnético que el exciton. Independientemente de la aplicaciéon o no del campo
magnético la energia total del complejo es siempre menor que la del exciton. Esto
puede explicarse por el hecho de que al aumentar el tamano, la impureza DT y el
hueco que forman el excitéon tienden a alejarse lo maximo uno del otro y esto influye
a su vez sobre la posicion media del electron que ha de resultar logicamente mayor
y por tanto la energia del complejo menor.

El campo magnético da lugar a una disminucion del tamano de las orbitas ci-
clotrénicas, el tamano del excitén disminuye y se encuentra mas cerca de la impureza
en promedio. La situacién es equivalente a un mayor confinamiento. De hecho el
campo magnético, al acoplarse al momento de los electrones da lugar a un potencial
oscilador armoénico cuya frecuencia se ve aumentada por la frecuencia ciclotronica.

La figura 7.4 muestra la variaciéon del incremento de energia asociado al campo
(AE = E(B)— E(0)) en funcion del campo magnético para dos tamanos diferentes,
tanto para el exciton como para el complejo (DT, X).

La energia del complejo aumenta conforme lo hace el campo magnético. Esto
es logico ya que el campo hace que las particulas estén mas cerca una de la otra
(el radio ciclotrénico disminuye) y por tanto se hallan enlazadas méas fuertemente.

Para campos pequenios domina mas el confinamiento y conforme aumenta se hace
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Figura 7.4: Comparacion entre las energias AE = E(B) — E(0) del excitén y del complejo (DT,

X) en funcion del campo magnético para esferas de radios 2 ax y 4 ax.

patente una relaciéon practicamente lineal de la energia con el campo, debido a la
formacion de los niveles de Landau. La curva es similar a la obtenida por Janssens
y Peeters [19]. Estos autores analizan el corrimiento diamagnético para el caso del
exciton. Una definicion y procedimientos de calculo pueden verse en la referencia [42].
Cuando el campo es débil, AEx = $B? y el corrimiento es puramente cuadratico
y B = €*(p?,) /8 es el coeficiente diamagnético con (p?,) la distancia cuadratica
media entre el electron y el hueco a campo nulo y p la masa reducida, ver féormula
3.92. A campo elevado predomina mas la dependencia lineal y Janssens y Peeters

toman la férmula

_ pB?
14 aB

AFEx (7.22)
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que ajusta muy bien a los resultados tedricos. Nuestro caso es un exciton ligado
a una impureza. Hemos hecho un ajuste de los datos de la figura 7.4 a una expresion
de la forma 7.22 con R = 2. Para el exciton § = 0.21696 y o = 0.25811 y para el
complejo B = 0.15587 y o = 0.07881. Del valor de « obtenido para el complejo se
deduce que el valor del campo magnético ha de ser més alto que en el caso excitoni-
co para que se comporte su energia de manera lineal con el campo. No obstante el
comportamiento del complejo y el exciton tiene sus diferencias. Inicialmente el ex-
citon es més sensible al campo magnético que el complejo. A partir de determinado
valor del campo magnético el comportamiento se invierte siendo desde entonces el
complejo (DT, X) méas afectado por el campo. En cualquier caso se observa que la
energia varia linealmente con campos elevados, siendo la pendiente mayor para el

complejo que para el exciton.

En la figura 7.5 se representa el valor esperado de la distancia promedio entre el

electron y el hueco, 1/ (p?%,), en funcion del campo magnético.

Vemos claramente que para el complejo, el electron y el hueco se hallan mas
separados que cuando se trata del exciton. Esto es logico ya que el electron con
carga negativa se ve al mismo tiempo atraido por el hueco y la impureza, ambas con
carga positiva. Se observa a su vez que al aumentar el campo disminuye la distancia
promedio como consecuencia de la disminuciéon del tamano de las 6rbitas ciclotréni-
cas. Algo que resulta llamativo es que ain siendo mayor en promedio la distancia
para el complejo su coeficiente diamagnético sea menor. La justificacion de ello viene
del hecho de que en el caso del complejo, al tratarse de un problema de tres cuerpos,
més que la distancia promedio entre el electron y el hueco hay que tener en cuenta
la distancia promedio del electron a la impureza fija. Es decir, para el calculo del
coeficiente diamagnético habria que sustituir (p?,) por (p?). Como caso particular,
realizando el calculo para la esfera de radio 2 ay tenemos que (p.,) = 1.22217, para
el electron (p.) = 0.83371 y para el hueco (p,) = 1.05762. En el caso del exciton
solo sin impureza (p.,) = 1.13815. Podemos concluir por tanto que en promedio el
electron se halla més cerca de la impureza en el complejo excitonico, por lo que su

coeficiente diamagnético sera menor, algo que justifican los resultados del modelo y
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Figura 7.5: Comparacion entre las distancias promedio electron-hueco /(p?,) del exciton y del

complejo (DT, X) en funcion del campo magnético para esferas de radios 2 ax y 4 ax.

explica los valores de (3 obtenidos a partir de la grafica 7.4.

Como ya se ha apuntado anteriormente existen en este sistema tres efectos que
compiten entre si. Por una parte el confinamiento, cuya energia viene dada por la
geometria de la nanoestructura y que depende del radio de la esfera. Por otra, la
interaccion coulombiana entre el electron y el hueco junto con la interaccion con la
impureza que da lugar a la apariciéon de tres términos, dos atractivos y uno repulsivo.
Y por ultimo la interaccién con el campo magnético externo que tiende a confinar

a los portadores de carga.

Una manera interesante de comparar los efectos de estas dos tultimas interacciones
es ver cual de ellas es la dominante en funciéon de la geometria y en funciéon del campo.

La figura 7.6 muestra la relacion entre el valor esperado del término coulombiano y
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Figura 7.6: Variacion del cociente entre el término coulombiano y magnético en funcion del

tamaifio de la esfera y del campo magnético, para el excitén y para el complejo (DT, X).

magnético, |Vo|/M, con Vo = (\I'(D+7X)|% - % - %|\I/(D+,X)> y el término magnético

M = (¥ (p+ x| %[rf—zﬁ—i—a(r%—zﬁ)] |W(p+,x))- Igualmente se representa la misma

variacion para el excitéon solo.

El término coulombiano varia como —% y el diamagnético como 7, R?, por tanto
en esferas pequenas el término coulombiano domina la dindmica del sistema. A partir
de cierto tamano critico la relacion entre los dos términos es practicamente constante
siendo mas importante siempre la interaccién coulombiana. A campos magnéticos
mayores la tendencia es similar aunque ahora la relacion entre los términos es menor,
por tanto conforme aumenta el campo la interacciéon coulombiana y magnética se
hacen comparables. Esta situacion es logica ya que el campo magnético produce una

disminucién de las orbitas ciclotréonicas con lo que la energia coulombiana crece. A
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campos aun mayores la relacion disminuye lo cual indica que la interacciéon magnéti-
ca va ganando importancia frente a la coulombiana. La relaciéon entre los términos
para el excitén tiene un comportamiento similar aunque con algunas ligeras dife-
rencias. A radios pequenos y campos pequenos el término coulombiano es menos
importante que para el caso del complejo excitonico. A radios mayores la relacion
es muy parecida, siendo ahora el valor de la relacién entre términos mayor para el

exciton.

Otra manera interesante de comparar las energias del exciton y la del complejo
excitonico es estudiando la diferencia entre ellas en funcién del tamano y del campo
magnético. Es decir, hacer algo similar a lo que hemos hecho en la figura 7.3 pero
con la diferencia Ex — E(p+ x), 1o que se conoce también con el nombre de energia
de localizacion [16] o también como energia de enlace del complejo excitonico, véase
la formula 7.20. Esto es til también porque a menudo la energia del exciton y del
complejo son muy similares y una enmascara a la otra. La figura 7.7 muestra este

desplazamiento energético entre el exciton y el complejo.

Como ya hemos visto la energia del excitén es mayor que la del complejo, por
tanto la diferencia de energias entre uno y otro es siempre positiva. En ausencia
de campo magnético la diferencia es pequena y disminuye con el radio de la esfera
tendiendo a un valor constante. A medida que aumenta el campo magnético la
diferencia es mas notable y crece de manera préacticamente lineal con el radio hasta
cierto valor, a partir del cual la diferencia de nuevo se mantiene constante. Todo
esto es consecuente con lo observado en las otras graficas y con los tres efectos
que compiten. En esferas pequenias el confinamiento y la interacciéon de Coulomb
son importantes y dominan sobre los efectos magnéticos. A medida que aumenta el
tamano entran en juego las otras interacciones y la diferencia es muy notable porque
es ahora el campo quien domina el escenario frente al confinamiento. En esferas
grandes tanto el excitéon como el complejo (DT, X)) son sistemas similares que se
diferencian en un valor constante de la energia y en una respuesta y sensibilidad
diferente al campo magnético. A campos elevados la figura 7.7 nos indica que hay

una relacion lineal entre la energia de enlace del complejo y el radio de la esfera
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Figura 7.7: Diferencia de energias entre el excitén y el complejo exciténico (D, X) en funcion

del radio de la esfera y para diferentes valores del campo magnético.

con una pendiente mayor a medida que es mayor el campo magnético aplicado. Esta
tendencia se mantiene siempre hasta un determinado tamano de la esfera a partir
del cual la energia de enlace se mantiene constante.

Hasta ahora hemos supuesto que la impureza se halla en el centro de la esfera.
En la literatura tenemos varios trabajos relativos a este tema en los que se muestra
que su posicion afecta de manera dramatica a la energia del complejo. Vamos a
presentar nuestros resultados de acuerdo a la formulacién que hemos realizado con
las expresiones 7.12—7.16. La figura 7.8 muestra como varfa la energfa del complejo
(D*,X) sin campo magnético y con la impureza que se desplaza a lo largo del eje z,
0 < ¢ < 1, para tamanos diferentes. Con ( = 0 la impureza esta en el centro y con

¢ =1 en el borde de la esfera.
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Figura 7.8: Variacion de la energia del complejo exciténico (DT, X) en funcién del radio de la
esfera y para diferentes posiciones de la impureza a lo largo del eje z. Se ha incluido también en

linea continua la curva correspondiente al excitén solo sin impureza. El campo magnético es nulo.

Se ha incluido también la curva correspondiente al exciton sin impureza para
poder comparar. Como ya hemos constatado antes la introduccion de la impureza
afecta de manera radical a la energia del sistema, haciendo que disminuya. Lo que
se ve claramente es que a medida que movemos la impureza a lo largo del eje z en el
sentido positivo la energia empieza a aumentar de manera que en un principio parece
lineal para luego cambiar bruscamente. Es muy notorio el cambio entre ( = 0.6 y
¢ = 0.75. A medida que la impureza se acerca al borde de la esfera la energia del
complejo tiende a la del exciton sin impureza y se acerca asintoticamente a —1 R%.
Observamos también que en esferas pequenas la posicion de la impureza afecta poco

a la energia del complejo.
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La figura 7.9 representa la forma en que cambia la energia en funcion de la

posiciéon de la impureza para diferentes radios.
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Figura 7.9: Variacion de la energia del complejo exciténico (D+,X) en funcién de la posicion de

la impureza a lo largo del eje z y para diferentes radios. El campo magnético es nulo.

En ella vemos de manera muy clara como la posicién afecta a la energia del
complejo excitonico de una manera muy particular. En esferas grandes aumenta la
energfa muy débilmente hasta que la impureza se sitiia en ¢ = 0.55. A partir de ahi
hay un aumento importante de la energia que en el caso de las esferas grandes se
acerca al valor de la energia del excitéon sin impureza en el semiconductor masivo.
Conforme la esfera disminuye su tamano también se aprecia un incremento de la
energia con una pendiente mas pronunciada y con un subito cambio no tan pro-
nunciado alrededor de ( = 0.55. Estos resultados son coherentes con los del trabajo
de Xiao y Zhu [43] en el que se analiza la forma en que la posicion de la impureza

afecta a la energia de enlace de un electrén en una esfera con una impureza cargada
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positivamente.

169

Hemos realizado también el estudio del efecto del campo magnético con la im-

pureza desplazada del centro de la esfera.
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Figura 7.10: Variacion de la energia del com-  Figura 7.11: Variacién de la energia del com-

plejo excitoénico (DT X) en funcién del radio y  plejo excitonico (DT, X) en funcién del radio y

para diferentes valores del campo magnético. La  para diferentes valores del campo magnético. La

impureza esté situada en ¢ = 0.5. impureza esté situada en { = 0.75.

Las figuras 7.10 y 7.11 muestran los resultados. Son comparables a los de la
figura 7.3 con algunas diferencias. Se observa una disminuciéon de la energia con el
tamano y un incremento con el campo magnético y su forma depende claramente de
la posicion de la impureza. En estas curvas se observa, no obstante, que la posicion de
la impureza produce que la disminucion de la energia con el radio sea menos acusada
que cuando la impureza se halla en el centro, resultado que también se observa para
¢ = 0.75. En la grafica de la figura 7.3 las curvas correspondientes vendrian a situarse
entre la del excitéon sin impureza y la del exciton con la impureza en el centro. Una
vez mas el desplazamiento de la impureza tiende a hacer que se recuperen los valores
correspondientes al exciton sin impureza. Lo obtenido aqui esta también de acuerdo

con el trabajo de Ribeiro et al. [30] en donde se analiza la posiciéon de la impureza
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para el caso de un electron ligado a una impureza en presencia de campo eléctrico
y magnético.

A nivel experimental cabe citar algunas referencias, centradas principalmente
en el estudio de excitones. N. Miura et al. [44] hacen un estudio del corrimiento
diamagnético de los excitones en semiconductores del grupo II-IV. En la figura 7.12

mostramos la curva obtenida por estos autores.
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Figura 7.12: Desplazamiento diamagnético en puntos cuanticos de CdSe segtin el trabajo de N.

Miura et al. [44]

A partir de los valores de la figura 7.12 podemos obtener que

AE = (2,23 +0,12) x 10*B? (7.23)

donde el coeficiente diamagnético tiene unidades de meV/T2. Estos resultados
coinciden aproximadamente con los obtenidos en nuestro modelo, véase la figura
7.4. Segun esa figura y haciendo un ajuste a un polinomio cuadratico en I' y te-
niendo en cuenta las unidades del campo magnético (I' =1 son 72 T 'y Ry = 16
meV) se obtiene un coeficiente diamagnético de (2.66240.046)x 1073 meV /T2, valor

que esta de acuerdo con los resultados experimentales de N. Miura et al. [44]. En
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la figura 7.4, si hacemos el ajuste a la curva correspondiente al complejo (DT,X)
obtenemos un valor del coeficiente diamagnético de (1.670+0.081)x 1073 meV /T?,
valor que es inferior al experimental pero no muy lejano. Podemos decir pues que
experimentalmente pueden existir complejos excitonicos (DT,X) ya que su energia
se halla bastante proxima a la de los excitones.

Por su parte, Q. Ren et al. [45] estudian los efectos de carga inducida que pro-
ducen los campos magnéticos en puntos cuénticos aislados de CdSe, véase la figura
7.13 obtenida de su articulo. En sus experimentos se observa también un compor-
tamiento parabdlico de la energia en funciéon del campo magnético hasta valores
del orden de 2 T. Un ajuste a un polinomio de segundo grado con los datos de la
figura 7.13 da un valor del coeficiente diamagnético de (51.441.4)x1073 meV /T2,
Este valor estd un orden de magnitud por arriba del obtenido por N. Miura y por
los ajustes de nuestro modelo. Por arriba de 2 T los autores observan que la energia
crece més rapidamente que B? debido al campo eléctrico local producido por los
electrones que ahora se hallan méas ligados por el campo magnético y por la dismi-
nucion del radio de las orbitas ciclotronicas, con lo que este comportamiento podria

ser el responsable del elevado valor del coeficiente diamagnético.
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Figura 7.13: Desplazamiento diamagnético en puntos cuanticos de CdSe a campos magnéticos in-
feriores a 2 T segtn el trabajo de Q. Ren et al. [45]. Se observa un claro comportamiento parabolico
que ajusta bien con los datos del modelo. La gréfica interior muestra la dependencia de la anchura

de linea de emisién en funcién del campo magnético.



172 Cap. 7: Efecto del campo magnético sobre el complejo exciténico (D1, X)

7.4. Conclusion

Hemos desarrollado en este capitulo un procedimiento basado en el método varia-
cional que nos permite determinar la energia del complejo excitonico (D1,X) con un
campo magnético aplicado a lo largo del eje z y cambiando la posiciéon de una im-
pureza dadora. Pocos son los estudios consagrados al estudio del complejo exciténico
con campo magnético. La mayoria de trabajos se centran en electrones ligados a im-
purezas dadoras. Los resultados estan de acuerdo con los modelos que aparecen en la
literatura, recuperandose siempre los valores correspondientes al caso del excitén en
el semiconductor masivo a radios grandes y también cuando la impureza se aleja del
centro de la esfera. Es notorio a este respecto las variaciones no lineales que presenta
la energia del complejo excitonico. Nuestros resultados tedricos, en lo que se refiere
al exciton, estan de acuerdo con resultados experimentales obtenidos por varios in-
vestigadores. El trabajo abre la posibilidad de estudiar con este mismo modelo el
complejo (D0,X) y, a su vez, encontrando un gauge adecuado, poder desplazar la
impureza a lo largo del eje x para ver su efecto sobre los estados de los complejos

excitonicos.
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Capitulo 8

Conclusiones

Llegados a este punto es el momento de analizar brevemente el trabajo expuesto
hasta aqui, hacer como no, autocritica, viendo como se enmarcan los resultados
obtenidos y vislumbrando cuales seran las posibles directrices futuras.

La teoria béasica de los semiconductores y el concepto de excitén con su for-
mulacién cuantica explican muchas de sus propiedades Opticas cuando se hallan
confinados. La aplicaciéon de un campo eléctrico externo produce un rico compor-
tamiento no lineal con miltiples aplicaciones optoelectrénicas. El corrimiento Stark
presenta un caracter notablemente anémalo cuando se reduce la dimension del sis-
tema. De igual manera el campo eléctrico aplicado en direcciéon vertical donde hay
presente un gran confinamiento, da lugar a una extincién de la fotoluminiscencia
debida al efecto tunel de los portadores, estableciéndose una competicion entre éste
y la recombinacion radiativa. La adicion de impurezas hemos visto que también
tiene consecuencias draméticas sobre la energia excitonica, como se demuestra en el
capitulo 6.

Se ha modelizado también el campo magnético sobre excitones con impurezas
en esferas. Los modelos explican razonablemente bien el corrimiento diamagnético
y el hecho de que los niveles excitonicos y de impureza se hallen tan cerca da pie a
pensar que siempre estan presentes.

La idea general de la tesis ha sido la de desarrollar modelos cuanticos varia-

cionales que nos permitieran escribir funciones de onda adecuadas a fin de deter-
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minar las propiedades 6pticas de excitones confinados en nanoestructuras cuanticas
en presencia de campos eléctrico y magnético. En muchos casos se ha conseguido
explicar razonablemente bien los datos obtenidos en experimentos y en otros no. La
aplicabilidad de los métodos expuestos depende de la validez de la masa efectiva y en
la mayoria de los casos se ha estudiado la energia del estado fundamental. La funcion
de onda siempre se ha tomado como funcién separable, lo que se denomina produc-
to de Hartree. Esta claro que esto limita su aplicabilidad al caso de confinamiento

fuerte y constantes dieléctricas grandes.

El uso del método variacional ha sido tan extensivo que se podria achacar a esta
tesis que es demasiado monotematica. Esto ultimo es cierto, al igual que también
lo es el significado de todo lo que se obtiene del método. Las funciones de onda
poseen gran parte de la informacion del sistema fisico estudiado y es por ello que
el procedimiento variacional es muy ilustrativo. Permite entender muy bien porqué
aparece cada uno de los términos en la funcién de onda, cual es su caracter en la
fenomenologia global y el valor de los parametros variacionales obtenidos dan muy

buena cuenta de la dimensionalidad de las nanoestructuras.

Otros métodos de calculo son igual de validos e incluso més realistas, como por
ejemplo la interaccion de la configuracion (que también es variacional), enlace fuerte
(tight binding), aplicable a estructura de bandas, combinaciéon lineal de orbitales
atomicos o LCAQ, etc. Estos procedimientos de calculo mezclan varias interacciones
y a veces ensombrecen la esencia de lo que se quiere analizar. Son también més

exigentes a la hora del calculo numérico.

Lo estudiado en esta tesis es extensible a otras geometrias, incluso algunas de
ellas con dimension no entera. Es bien conocido que los conjuntos fractales poseen
dimension fraccionaria y suponen un desafio que motiva mucho a hacer su anélisis.
En geometrias del tipo de cinta de Moebius se han hecho varios modelos ya. Muchas
propiedades de la Naturaleza no se han podido comprender bien hasta que no se ha
podido desarrollar la matematica adecuada para analizarla, siendo un caso paradig-
mético el de la teoria de la relatividad general de Einstein. El anélisis matematico

de las geometrias fractales supone, segtin el particular entender del autor de esta
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tesis, una posibilidad de comprender lo que le acontece a la materia cuando se la

obliga a ocupar menos espacio que el ocuparia de manera natural.
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Apéndice A

A.1. Pozo de potencial con barreras infinitas someti-
do a un campo eléctrico

La ecuacion de Schrodinger para este caso es de la forma
n? d?

E (2) + eFzp(z) = E(z) (A.1)

donde m* es la masa efectiva del electréon o el hueco. Para el caso del hueco la parte
del campo eléctrico serd —eF'z y la resolucion es similar a la que vamos a presentar.
Si el pozo tiene un tamano H, las condiciones de contorno obligan a que la funcién de

onda se anule en los extremos del pozo, es decir, w(:t%) = 0. Para campo eléctrico

nulo la solucién es conocida,
2 2
T 2
= —
2m* H?

i) =y e (57

El problema ahora se resuelve tomando como unidad de energia la correspondiente

(A.2)

al estado fundamental
2 72
- om* H?

y como unidad de campo eléctrico I} la obtenida de hacer eF1H = FE;. O sea,

(A.3)

E,

podemos definir unas nuevas magnitudes normalizadas, w y f como

E F
= — f:_
Ey F

w

(A.4)
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La ecuacion A.1 se transforma en la ecuacion diferencial de Airy tomando ahora

como nueva variable Z, la definida por

2m*

Z = (W) v (B + eF2) (A.5)

El factor [(ehF)?/2m*]'/? tiene dimensiones de energia, asi pues la nueva variable Z

es adimensional y la ecuacién A.1 toma ahora la forma

d2
(2) = 20(2) = 0 (4.6)
cuyas soluciones son
((Z) =aAi(Z) + bBi(2) (A.7)

donde a y b son dos constantes y Ai(Z) y Bi(Z) son las funciones de Airy. Las
condiciones de contorno exigen que la funcion de onda ((Z) se anule en j:%. Por

tanto de la ecuacion A.7 llegamos a
Ai(Z,)Bi(Z_) — Ai(Z_)Bi(Zy) =0 (A.8)

H . . .
conZy =2 (j:?) Resolviendo numéricamente la ecuaciéon A.8 obtenemos la energia
de los electrones o huecos en presencia de campo eléctrico y poniendo una constante
en funciéon de la otra y con la condicién de normalizacion determinamos completa-

mente la funcién de onda de nuestro problema.

A.2. Pozo de potencial finito con campo eléctrico

Si ahora consideramos un pozo con paredes de altura finita al que aplicamos un
campo eléctrico dirigido en la direccion Z, tendremos que

eFz, sil|z| < H/2
V(z) = (A.9)

Vo +eFz, si|z| > H/2

cuya representacion grafica la vemos en la Fig. A.1. Ahora la funcién de onda estara

definida sobre tres regiones.
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=

/I/ H/2

H2 |

Figura A.1: Efecto de la aplicacién de un campo eléctrico a un pozo cuadrado de potencial.

La solucion mas general que podemos dar en este caso es,

(

C1Ai(n), siz> H/2

V() = { CLAi(n) + DoBi(n), si|z| < H/2 (A.10)

C5Ai(n) + D3Bi(n), si z < H/2

siendo 7 la nueva coordenada definida de manera similar a la dada en la ecuacion

A5

n=— (%)m (B — Vi — eF>) (A.11)

En A.10, C1, Cs, D, C3 y D3 son constantes. De las propiedades de la funcién
de Airy se tiene que Bi(n) aumenta con 71 y se hace infinita si n tiende a infinito. El
valor de las constantes se halla imponiendo como siempre condiciones de continuidad

para la funcion de onda y sus derivadas en z = +H/2.

V()| amzg = V(2) =20 (A.12)

Ldgi(z), 1 dpi(z)

Z=Z -
m*; dz o=z m*  dz

| 2=z (A.13)

donde el subindice "

1 "se refiere a cada una de las regiones I, IT y III en que queda
definido el espacio y zy sera +H /2 segun el caso.

Usando las condiciones de continuidad A.12 y A.13 obtenemos cuatro ecuaciones
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que pueden compactarse como

donde la matriz M viene dada por

Ai(n;)
Ai'(n, )

Bi(n;™)
Bi'(n,")

m(0)
—Ai(n, ")

m(0)
—Bi(n,")

Ai(ny )

0
0

Bi(n, ")

CAl(n,Y)  Bi'(n,Y) Ai'(n,') Bi'(ny ')

m(0)

m(0)

(A.14)

(A.15)

donde m(z) = [m(x)]*?, m(0) = [m(0)]>? y los valores de 7 son

= - ﬁ:};gg] 1/3(E ¥ ng)

(A.16)

R Fm*(lﬂ)] 1/3(1«7 —Voxerd (A.17)

(ehF')? 2
El determinante Wronskiano de Ai(n) y Bi(n) es

Ai()Bi'(n) — Ai'(n)Bi(n) =

™

(A.18)

por lo que el deteminante de la matriz M es

M= (m)”

A partir de la ecuacion A.14 podemos hallar el valor de los coeficientes C} (E), Co(E),

(A.19)

Dy(E), C5(E) vy Ds(FE), en funcion de Ci(F). Puesto que este tltimo coeficiente
es arbitrario a la hora de normalizar, podemos hacer sin pérdida de generalidad

C1(FE) = 1. Los coeficientes C3(E) y D3(F) se obtienen con los determinantes,

Ai(nt)  Bi(nt')  Ai(p) 0
Ad(nrt)  Bi'(nf')  Ad(ng") 0
Cy = 1 m(0) m(0) m(z) (A.20)
IMI| —Ai(nY) ~Bite;)) 0 Bi(p ")
CA'(nY) B 0 Bi'(n, ")
m(0) m(0) m(x)
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y
AirYy  Bi(p) 0 Ai(n, )
Ai(ny')  Bi'(nt!) 0 Ad' ()

D= | ml0) m(0) m(z) (A.21)

IMIL —Ai(nsY) =Bi(n;Y)  Ai(gy Y 0

A" Bi'(ngh) Ay
m(0) m(0) m(z)

Las raices de |C3] = 0 dan las energfas de los estados.

A.3. Meétodo del corrimiento de fase

Las resonancias en el efecto Stark se caracterizan por un rapido crecimiento en

un factor 7 de la fase ¢, donde

tan ¢ = g—j (A.22)

En este método E,. y I se relacionan con tan ¢ en el formalismo de Breit-Wigner

mediante

T
2(E, — E)

A partir de la ecuacion A.23 vemos que E, se obtiene del polo de tan ¢. De la

tan ¢ = (A.23)

ecuacion A.22 encontramos que esta condicion se satisface cuando

Ce(E,) =0 (A.24)

El valor de I' se calcula de la siguiente manera. De las ecuaciones A.22 y A.23
encontramos que
Dj

D =2(E, - B) 5" (A.25)

Desarrollando C3(E) en serie de Taylor y usando la ecuacién A.24 obtenemos
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donde se han despreciado los términos de orden dos y superior y

Cy(Er) = %](EE) i (A.27)

Sustituyendo la ecuacion A.26 en la A.25 encontramos para la expresion de I’

- D3(E7‘)
SReATN

y el tiempo de efecto tinel, usando la relacion de incertidumbre energia-tiempo

(A.28)

h

A.4. Calculo de la energia en un pozo cuantico por
el método variacional

La ecuacion de Schrodinger de un electron en un pozo cuantico de barreras

infinitas, de anchura L, y en presencia de un campo eléctrico externo f es

R )
2m*  0z2

donde m* es la masa reducida del electron, e la carga elctronica y E su energia.

Hip(z) = +efzy(z) = Ey(z) (A.30)

Si el campo eléctrico es intenso la funcién de onda variacional de prueba que se toma

€s

W(z) = N cos V—L’Z} exp{—ﬁ{%Jr%H, %<% (A.31)

Con esta funcion de onda y usando A.30 la energia en funcién de 3 resulta,

B(g) - WHIG) _ (5 + %) [Lme = 5(5 + w°) [Lmecoth(9) + 5 (5 + 7)1
W)y 26 (32 + n2) L*m*

(A.32)
Si el campo no es muy intenso podemos desarrollar en serie A.32 hasta segundo

orden

B() = oiLe (-5 ) +

72 6

52h2 N 7T2h2
2m*L? =~ 2m*L2

(A.33)
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y encontrar el valor de 3 que hace minima la expresion A.33

L3m* (% fe —6fe)

B T (A.34)
Sustituyendo este valor en A.33 y simplificando se llega a
72h? 11 2 2m*legL4
_ _ -4 2247 A.
2m*L? 8 {3 7T2:| h? (A.35)

expresion que es la dada en el articulo de Bastard.
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Apéndice B

Unidades excitonicas

Partiendo del hamiltoniano 4.12 vamos a expresarlo en unidades del radio de
Bohr y la energia excitéonica. Como

pe eh?
= oo a

2e2h? X

sustituyendo el valor de las constantes fundamentales que pueden consultarse en

Rx (B.1)

= E
el apéndice F se deduce para la unidad de energia

E=1361 2 ov (B.2)

Mo

y para la unidad de distancia

a=005992 " ¢ nm (B.3)

Mo

teniendo en cuenta por la definicién dada en B.1 que

h2
T 2ud%

Rx (B.4)

para la energia cinética tenemos

R (10 /( 0 1 02
Hyin = — S (p )+ B.
o 2pa? (p dp <'0(9p) W 3<p2> (B.5)

h
Como la frecuencia del oscilador es w = W2 la energia potencial del oscilador
1

armonico es
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1 ,, 1 (h\, 1RH ,
- L _ - B.6
SHw P ZH(HRZ) r =R (B.6)

y expresandolo en unidades de ay la anterior formula queda

1R, 1R, ., 1R
- - = _R«A2p? B.7
o urt” T 2RI N T ol RE T TP (B7)

1
donde vx = T2

y de esa manera la energia del oscilador armoénico también la hemos puesto en
funcion de Ry.

Veamos ahora el término del potencial de Coulomb

e? e? e petl 1

ep epax 8;%§p 52h2p X,O ( )

La parte de interacciéon con el campo eléctrico, sin considerar cos ¢

eFp= Rxfaxp (B.9)

por lo tanto las nuevas unidades del campo eléctrico f son ahora f = i;—XF
Haciendo pues todas las sustituciones con las formulas expuestas el Hamilt)f)niano
4.12 pasa a ser el 4.14.

Sustituyendo los valores de Rx y ax tenemos para las unidades del campo eléc-

trico

E m 2 e? 51 m\?> Vv
S S =5142x 10" — ) e — B.10
/ ea <h2) (471’506) e T X (mo) S om (B-10)

Para el campo magnético vamos a hacer uso del término diamagnético del hamil-
toniano 3.87, en el que vamos a tomar unidades del sistema internacional
2 2

- e il 1, 1,
(A(re))? + Sy (A(rp))? = 5 miw?r? 4 3 miws ry (B.11)
h

e

2m c?
en donde ahora A = %(B x 1), siendo w, y wy, las frecuencias ciclotronicas para

el electron y el hueco respectivamente
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eB

e(h

Tras hacer una farragosa reordenacion algebraica de los términos diamagnéticos

se llega a
1, 1, 1 T2
gmewfrg—i-gmhwiri: 1 1+U(r§+0r2) (B.13)
siendo 0 = —< y
my,
hw,
= B.14
Rx (B.14)
eB
con w, = —

Teniendo en cuenta el valor de todas las constantes fundamentales podemos al
igual que para el campo eléctrico, expresar las unidades del campo magnético en

funciéon de p y € como

2 2 2 2
V 1
p=ymb& _m ( ¢ ) = =235 x 105(ﬁ> e2 T (B.15)

ea h? \dmege ) e me

Como ejemplo, si tomamos el GaAs, con m, = 0,076 m,,, m;, = 0,50m,y e = 13,1

se obtiene

E =937 meV
a= 11,7 nm
f=1798 kV/cm

B=594 T
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Apéndice C

El oscilador armoénico bidimensional

La funcion de onda ®(p, ¢) puede separarse de la forma

D(p, ) = g(p) exp(imep) (C.1)

y sustituyendo en la ecuacion diferencial 3.70 llegamos a

10 ag) m? 9 o
S (pE ) - =g+ (E— =0 C.2
PR (pap 7Y (B —7xp)g (C.2)

Hacemos ahora un nuevo cambio de funcién

9(p) = p™ exp (—W) 7o) (©3)

con lo que después de algunos célculos la ecuacion diferencial queda
d*f 2|m| +1 df
— _— =2 — —(2 1)—FE)f = 4
e (M o) L ntml ey -mi =0

Si ademas hacemos yxp? = £ se llega a la ecuacioén diferencial hipergeométrica

confluente

2 f
g2

+(ﬁ—§)j—é+af:0 (©5)
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cuya solucion es f(€) = Fl(a, 3,€), con

=—— —(m|+1
T (Im[ +1) -

B =lm|+1

«

De las condiciones de contorno sabemos que la funciéon de onda ha de anularse

en p = R, y haciendo a = —n,,

Fl(—n,,|m| +1,7xR*) =0 (C.7)

la cual nos permite hallar la energia.

E = dvyy (n,, + |m|2+ 1) (C.8)

El estado fundamental lo obtenemos haciendo n, = 0y m = 0.



Apéndice D

Las coordenadas de Hylleraas

El analisis de las propiedades excitonicas resulta 1til hacerlo mediante las de-
nominadas coordenadas de Hylleraas. Esta formulacion fue introducida en 1929 por
el fisico noruego Egil Hylleraas al aplicar la ecuacién de Schrédinger al dtomo de
helio. Su trabajo original esta citado en la referencia 5 del capitulo 1 de esta tesis.

El estudio del excitéon vamos a hacerlo de igual manera, suponiendo que el elec-
tron y el hueco son dos particulas que ejecutan un movimiento alrededor de su centro
de masas. La Figura D.1 muestra la forma en que se definen las coordenadas cilin-
dricas de Hylleraas'. He optado por introducir el célculo de estas coordenadas con
todos sus detalles porque considero importante que se puedan reproducir por parte
de otros investigadores. En el capitulo 7 de la tesis se usan estas coordenadas pero en
version esférica. Aqui se presentan en version cilindrica y su adaptacion a esféricas
es bastante sencilla, solo hay que sustituir unos términos al final del hamiltoniano.

Las dos particulas a considerar, el electron y el hueco vamos a representarlas
por facilidad con la notacién con las etiquetas 1 y 2. En coordenadas cilindricas
tendriamos (pe, @c, Ze, Pn, Gn, 2n). El hamiltoniano es invariante por rotacion global
del sistema alrededor del eje del cilindro. La parametrizaciéon en cilindricas que

hemos realizado no da cuenta de este hecho, asi que vamos a definir los angulos

Los resultados que se muestran en este apéndice son un breve extracto y adaptacién particular
del modelo desarrollado en la tesis doctoral de Serge Le Goff "Etude des états excitoniques dans

les nanostructures de semi-conducteur de forme cylindrigue”. Université de Metz, décembre 1982.
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Par electréon-hueco en un cilindro cuantico.
Definicion de las coordenadas

A

z

—
/e

e
"
X feh

" o

Figura D.1: Electron y hueco en una caja cilindrica. Definicién de las coordenadas de Hylleraas.

En el texto se han nombrado de manera diferente. En la figura, r., 7, y ren se corresponden en el

texto con p., pn v p, respectivamente.

X = ¢h - ¢e ¢ - <¢h + ¢e)/2 (Dl)

De esta manera el angulo x guarda relacion con las distancias p, p. y pp sin mas

que aplicar el teorema del coseno

p= \/pZ + P}, — 2pepn coOS X (D.2)

Asi pues nuestro problema se reduce a 5 coordenadas (pe, Ze, pn, 2n, ). El tnico
inconveniente de esta parametrizacion es que no es biyectiva, pues dos valores de x

pueden dar un mismo valor de p.

La relaciéon entre las coordenadas cartesianas y estas nuevas que acabamos de
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definir son

Py =z + i
P> =(xe —x1)” + (Ye — yn)? (D.3)

= xi — 2.2 + x,% + yz — 2Y.yp + y,2Z
= Pg + /0}21 = 2(zeh + Yein)
Vamos a hacer el desarrollo para la coordenada z.. Para z; es lo mismo mutatis

mutandis.

D.1. Operador Hamiltoniano en coordenadas de Hy-
lleraas

Supongamos que estamos interesados en el estado fundamental, asi que nos vamos

a limitar al caso de una funcién de onda independiente de ¢, por tanto

\Ij(rea rh) = F(pea Zes Phy Zhy p) (D4)

Si designamos por V,,; v Vi los potenciales de confinamiento respectivos de las
dos particulas, el Hamiltoniano total del sistema es de la forma
h? h? e

Ve — Vi —————+ Vi + Vi D.5
om. ¢  2my, " 5|re—rh|+ 1+ Vu (D5)

H=-

y en coordenadas cartesianas

2 _
Ve=o5+ta51t53 (D.6)
Evaluemos las derivadas parciales con respecto a x, utilizando la parametrizacion

dada en D.3

ov  dp. OV (9,0(9_\11_E8\I/ xe—xhﬁ_\ll
0re  0%e Ope  Oxe Op  pe Ope p  Op

asi pues, para la derivada segunda
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(92\11_ 0 an] xe—xha_\lf
or2 Oz, | pe Ope p  Op

A la hora de hacer estas derivadas ha de tenerse en cuenta la propia definicion de
derivada que hemos hecho en D.7. El calculo es algo que hay realizar con cuidado

déndose cuenta de todos los cambios y sustituciones :

Pv 190V z, Ip. 0\11+a:e 0 (8\11)

012~ p. Op.  p2 Or. Ope  pe O \ Ope

100 (2, —xp,)? 00 N (re — 1) T O*W (ve — xp)? O°W

+
p 9p p* Op ppe  Opdpe p*  Op?

B <1 xz) 1 ov 2?2 9% N 2(x, — ) T 0P
p2) pe Op.  p? Op? PPe dpOpe

(- (re — 1p)? 1 9¥ N (v, — )% O*VU
p? p Op p? dp?

Procediendo de igual manera se obtiene la derivada segunda con respecto de y.:

v _ (1_ 9_2) 1 ov +y_§32‘lf L 20y = yn) ye W
dy? p2) pe Op. P2 Op? Ppe 9pdpe

(D.10)

- e —yn)*\ 1 0¥ LW —yn)? PV
p? p Op P Op?

Sumando D.9 y D.10 obtenemos V,2V:
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\V4 2\11 — _ p_z i 8_\1’ P_z 82\11 2('7:? + ?Jz — Telp — yeyh) 82\11
e - 2 B 2 9p2 900
pe pe pe pe pe pp@ p pe

Cp)im rwm
(D.11)
_lov P 2(p2 — xery — Yeyn) 07U
pe Ope 0P PPe 0p0p.

L1 10V 82\11 82
P 8,0 0p* 822

Esta ultima expresion admite simplificacion si tenemos en cuenta

p2 = (-Te - -Th)2 + (ye - yh)2
:a:g — 2z, + a:,% + yz — 2Yeyn + y,% (D.12)

:Pg + pi - 2(xexh + yeyh)

de donde se llega a

2(xexh + Yeyn) = P2 + ph — p (D.13)

siendo finalmente:

gop L0V PV 20+ pp) PY
7 peOp. Op? PPe Opdpe

(D.14)

e 10V 62\11 62\11
p 8p (9,0 (922

Y para la segunda particula
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v, 2y~ L 0¥ PV 200"+ pj —p) PV

pn Opr, — Opj PR 9pdpn
(D.15)
+18\I'+82\IJ+82\I'
p Op  0Op* 0z
El Hamiltoniano tiene finalmente la siguiente expresion:
h? [ 92 1 9 20+ p2—p}) 0 0?
Hy— L1902t —p) N
2me | Op%  pe Ope PPe dpdp. 0z
h [ 02 1 o 207 +p—pH 0 0?
= { AV ) +—2} (D.16)
2my, [Opy,  pr Opn PPh Opdpn 0z,
h? [ ”? 10 ] e?
—— s t-—5| + Vi1 + Vi
2u0p*  pOpl|  e\/p P+ (2. — )2 ' ?

Asi pues HV es una funcién soélo de las variables p., ze, pn, 2n ¥ p-

D.2. Elemento de volumen en coordenadas de Hylleraas

Al cambiar de variables hemos de determinar el nuevo elemento de volumen con
el cual han de realizarse todas las integrales. El espacio de configuracion del sistema
es el producto tensorial de los espacios de configuracion respectivos de cada una de

las particulas. En coordenadas cartesianas:

dr = dr.dm, (D.17)

con

dr, = dv.dy.dz. dr, = dxy, dyy, dzy, (D.18)

Como las coordenadas de Hylleraas afectan a x e y podremos poner

dr = d¥ dz. dz, (D.19)
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con d¥ = dx. dy. dxy, dy,

En coordenadas cilindricas el elemento de volumen es

A% = |J.|dr. do. dry, don (D.20)

con

.D(l'e, Ye, Th,y yh)
D(IOEJ ¢€7 Ph; ¢h)
En coordenadas de Hylleraas, al igual que hacemos para las cilindricas

= Peph (D.21)

|Jc| :‘

d% = |Jglpe dpe pr dpn dp d (D.22)

Yy
_ D(p67¢87ph7¢h) _‘ D<p7¢) _1(810 _%) D.23
|JH| N ‘ D(Ioeaphvpv ¢) D(¢ea ¢h> 2 a¢e a¢h ( ' )

Vamos a evaluar las derivadas anteriores

dp 0 2
a¢e B a¢e \/pg " o 2p6ph COS(¢h - ¢e>

_ 1 2pepn S0 (S — ¢e) (D.24)

2\/p2+ p? — 2pepn cos(on — be)
— _PePh sin(¢n — ¢e)
p

ap a b} 2
- = — 2 - We
By = iy V7 0 20 eoson =0

1 2pepn sin(én — o) (D.25)

2 \/pg T pi — 20¢pn COS<(/5h - (/53)

PePh

= + Sin(¢h - ¢€)
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El valor del jacobiano |Jg| es entonces

p

Tl =
el = Ten(on = o]

(D.26)

La férmula D.26 se puede expresar en funciones de las coordenadas p, p., pn con
lo que resulta més operativa a la hora de realizar las integrales. Como
2, 2 2
pe+ =P
cos(pp — ¢e) = 2—h (D.27)
PePh

por trigonometria

[sin(¢n — )| = v/1 = cos?(¢n — oe)

(D.28)
= 2 2102 _ (2 — 2
o \/[(pe+ph) Pl = (2 = pi)]
El elemento de volumen D.20 queda finalmente
2pe dpe pndpp pdpd
IS — Pe dpe pr dpp p dp do (D.29)

VIlpe + pn)2 = p0* = (02 = P})]

D.3. Limites de integracion en el sistema de coor-

denadas de Hylleraas

Con las nuevas coordenadas cambian obviamente los limites de integracion de
todas las variables. Vamos a demostrar como plantear el calculo de las integrales
con esta nueva parametrizacion.

Denotemos por D;s el dominio de integracion en el espacio de configuracion del
sistema de las dos particulas. Sea F'(pe, pn, p, Ze, zr) una funcion independiente de la
variable ¢. En la mayoria de nuestros problemas fisicos vamos a tener esta situacion
dada la simetria cilindrica. La integral de F' sobre D;5 es una integral multiple de 5

variables. Los limites de integracion son:
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pe €[0, R]

pn €[0, R]

p €llpe = pul, pe + pn] (D.30)
ze €[—H/2,H/2]

o €[—H/2, H/2]

por tanto la integral queda

R R
/ F(pe, pn, p, 2e, 2n) dr = / (pe dpe / (pn dpn,
D12 0 0

/_Z(d¢ /_:(dx /_H/2 (dz. /_H/2 dzn F(pe, pr, py Zes z))))))

H/2 H/2
(D.31)

Como F es independiente de ¢, podemos hacer esta primera integral quedando

R R
/ F(pe, pr» p; Ze Zh)dTZQW/ (pedpe/ (pn dpp
D12 0 0

/_:(dx /H/2 (dz, /H/2 dzn F(pes phs s Zes 7))

—H/2 —H/2

(D.32)
El paso de las coordenadas (pe, pn, X, Ze, 2n) & 1as (pe, pn, P, Ze, 2n) requiere de
ciertas precauciones pues como ya se dijo no hay una correspondencia biyectiva entre
las viejas y las nuevas coordenadas. Para un mismo valor de (p., pn, p) existen dos

posibles configuraciones que se muestran en la figura D.2.
Ambas configuraciones corresponden a dos valores opuestos de y. Segun esto si
parametrizamos por Y, la funcién a integrar es par en x y el dominio de integracion
en x pasa de ser [—m, 7] a ser [0, 7] con la aparicion de un factor 2. Por tanto D.32

es ahora
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oy
N

dh
y

Figura D.2: Posibles configuraciones para la coordenada . A la izquierda con ¢, > ¢, y a la
derecha con ¢ < ¢ (X = ¢e — bn)

R R
/ F(pes pr, p; Ze, 2n) dT =47 / (pe dpe / (pn dpn,
D12 0 0

/Oﬂ(dx /_H/z (dz. /_H/z Az F(pe, pns ps 2er 21))))))

H/2 H/2
(D.33)

La correspondencia entre las viejas y las nuevas coordenadas se convierte en

biyectiva con

p=I|p.—pn| para x=0

(D.34)
p=pet+pn para X =T
Utilizando la expresion de d obtenida anteriormente llegamos a:
R R
/ F(pe; pr, p, Ze; 2n) dT = 87T/ (pe dpe / (pn dpn
D12 0 0
PetpPh d
[ L %)
pe=enl N/ 1(pe + p1)* = P?1[0* = (02 = P3)]

I R

H/2 H/2
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Finalmente la formula para hacer todas las integrales con el nuevo elemento de

volumen es

F(pes Py Ps Zes 2n)pe dpe pr dpn p dp dze dzy

F(p€7 Phs Py Ze, Zh) dT - 87T ) o) B o) 5
Do D Ve +pn)? = plp* — (02 — p})]
(D.36)
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Apéndice E

Obtencién de la energia minima de una particula
sometida a un campo eléctrico externo en un disco
mediante el método variacional

En este apéndice vamos a desarrollar un procedimiento analitico para encontrar
la energia minima de una particula confinada en un disco. La funciéon de onda que

hemos tomado en este caso ha sido

P’ P’
U(p, p) = exp (—@) x <1—ﬁ) X (L+ B fpcosp) (E.1)

donde la parte exponencial y polindmica coinciden con la soluciéon del oscilador
armoénico. El dltimo término tiene en cuenta la influencia del campo eléctrico externo

aplicado. Con E.1 hemos de calcular

(V[H )
E(f R =" E.2
El Hamiltoniano es
10 0 1 0?

que podemos reescribir como

2 2
H:_(a 10 19

——+ -+ <= | +7xp° + fpcos E.4
YT pgawg) Yxp~ + fpcoseg (E.4)
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Evaluamos primero el ket haciendo cada una de las derivadas

2 10y 1 0%

|H|¢>:—(a—p2 2 Op ?8—902)—1-7?(,021/1—1—]“,000890@&

_ 2 2
0* ¢ 2r ( - %) P 2e zp
8—p2 =2f0 | - R T T2 cos(¢)
o2 9 2 9 ? 9 2
de 2r2 p e 2RrZp € 2r? p 2e 2R
—fi i e <1 - ﬁ) T T (fBpcos(p) + 1)
(E.5)
que convenientemente simplificado se reduce a
2
Py e 2w (3R +6p°R* — p* — fBp (OR* — 8p*R* + p?) cos(p)) (E.6)
op? RS '
De igual manera la derivada primera es
2 s
0 _ 0 2¢ 2r% p(fBpcos(p) + 1
a_z,ﬁ _ et fa (1_ %) cos(g) — p(f b (p) +1)
2 , (E.7)
et p (1= £) (fBpcos() + 1)
_ i
que simplificando se reduce a
2
oy e (p = 3R%p+ fB(R' — 4p°R? + p*) cos(p)) (E8)
op R* '
La derivada segunda con respecto a ¢ es
2 2 2
g—;f — e % f8p (1 - %) cos() (E.9)

Combinando los resultados de E.6, E.8 y E.9 y simplificando de nuevo tenemos
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0? 1 2
v 10w 100 _
op*  pdp  p? Op?
(E.10)

2
e 2m2 (—6R'+ Tp’R? — p' — fBp (12R* — 9p*R? + p*) cos(¢))
RG

La expresion anterior hay que cambiarla de signo y sumarle los términos co-
rrespondientes a la energia del oscilador armoénico y de interaccion con el campo
eléctrico externo. Los limites de integracion en p son de 0 a Ry en ¢ de 0 a 27.

Por otra parte la integral de normalizacion es

(—8+ 3e) [ 3R + 2(—2 + e)7 R?
2e

R 27
(W) = /0 v pdpa - (B.11)

En la férmula anterior e se refiere a la base los logaritmos neperianos, e =
2.718281 y no a la carga electréonica obviamente. Haciendo por tltimo la integral

con el bra y usando el resultado de la integral de normalizacion llegamos a

(S5, R) = WHI) _ 2(e (S5 BR +105) B +6) — 2(f*5 (4R +130) B +6))
Wy R? (-8f?R2G* + ¢ (3f?R?( +2) — 4)

(E.12)
Ahora hemos de hallar el valor de § que minimiza la expresion anterior. Haciendo

la derivada de E.12 con respecto a 3 obtenemos

dE  2f*(=(8 = 3e)’f°FR* + 2(=2+ ¢)(=8 + 3¢) R* + 4(—-2 + ¢)*/)) (£.13)
g ((8 — 3e) f2R232 — 2e + 4)° '

Igualando a 0 la féormula E.13 tenemos dos valores de 3. El valor de 3 corres-

pondiente al minimo resulta

= V2(2+4e)(—8+3e)P 2RO+ A(—2+ )t +2(—4 +e)e +8
Brmin = 830 R (E.14)

Por tltimo lo que hay que hacer es sustituir el valor de (3,,;, en E.12. El trabajo

de simplificacion algebraica que hay que realizar llegados a este punto es rayano
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en la paciencia humana. Recomendamos al lector hacer uso de alguna aplicacion
informatica que permita operar simboélicamente, como Mathematica. El resultado
final simplificado de la energia de una particula en un disco cuantico en presencia

de un campo eléctrico externo es

V2(=2+€)(—8 + 3e)3f2R6 + 4(—2 + e)* + 2(88 — 19¢)e — 200

E(f.R) =~ 2(—2+ €)(—8 + 3¢) R?

(E.15)
Resulta interesante en la expresion E.15 hacer un desarrollo en serie a segundo
orden, aplicable en el caso de campos pequenos,
6 (3e — 8)2f2 R4

E(f7R):ﬁ—w (E.16)

Para campos débiles obtenemos de nuevo una dependencia cuadratica con el
campo y una dependencia con la cuarta potencia del tamano. Atn podemos hacer
una aproximacion mas en E.15 para el caso de puntos cuanticos grandes. En tal caso

se obtiene facilmente que

19¢ — 50 1 e —8
3e—8 R? 2(e —2)

E(f,R) = fR (E.17)

teniendo ahora el efecto Stark cuantico confinado una componente lineal con el

campo y con el radio.



Apéndice F

Constantes fundamentales

Cantidad Simbolo Valor Unidad (SI)
Velocidad de la luz en el vacio c 2.997925x10® m/s
Carga elemental e 1.602176x1071° C
Constante de Boltzmann kp 1.3806505%x 10723 J/K
Masa en reposo del electron mo 9.1093826x 1031 kg
Permitividad eléctrica del vacio €0 8.8541878 x 10712 F/m
Permeabilidad magnética del vacio Lo 47 x 1077 H/m
Constante de Coulomb k= 1/4me 8.854187x 10712 F/m
Constante de Planck reducida h=h/2n 1.05457x 10734 Js
Magneton de Bohr — pp = eh/2my 9.274009x 1024 J/T
Radio de Bohr  ag = goh?/mye? 5.29177x10~11 m
Constante de Rydberg Ry = mge?/2e2h*  2.17991x107!8 J
Constante de estructura fina  a = €?/4mreohc 1/137.04
Flujo magnético cuantico ¢o = hc/e 4.135708x10~1 Wb
electron-voltio eV 1.602176 x10~1° J
1 meV/h 241.8 GHz
1 meV/kp 11.60 K
eV/he 8.06546x 10° m~!
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Apéndice G

Consideraciones relativas a la

integracion numérica con Mathematica

A lo largo de toda esta tesis la aplicacion fundamental de calculo, tanto alge-
braico como numérico, ha sido Mathematica (¢©) Wolfram Research. La aplicacion
esta implementada para todo tipo de plataformas y sistemas operativos.

Mathematica se puede considerar como un lenguaje orientado a funciones. Definién-
dolas de manera adecuada es como podemos sacar buen rendimiento a todo el po-
tencial de calculo y librerias que posee el programa. Los métodos avanzados de
integracion numérica con Mathematica pueden consultarse en la obra Advanced Nu-
merical Integration in Mathematica disponible en la web http://www.wolfram.com.

El calculo de la energia de los excitones y complejos excitonicos pasa siempre
por minimizar la energia, determindndose esta tltima a partir de integrales numéri-
cas que en algunos casos llegan a tener hasta 5 variables. Recordemos que para el
complejo (DT, X) estas variables son 7¢, 7, Ten, Ze ¥ 2. Cuando se tienen tantas
variables a integrar se ha de ser cuidadoso ya que los errores que se pueden come-
ter pueden ser importantes si no se toman precauciones. El algoritmo béasico de
integracion numérica de Mathematica puede considerarse inteligente en el sentido
de que muestrea primero la funcién a integrar por si tuviera oscilaciones rapidas.
Si tal es el caso, el incremento en las iteraciones no es constante sino que lo varia

dependiendo de la funcién, haciendo el paso mas pequeno para tener en cuenta las

213
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posibles fluctuaciones rapidas de las funciones. Esto conlleva en algunos casos un
notable incremento de tiempo de calculo pero con la garantia de que los resultados
son bastante precisos.

No obstante los algoritmos de integracion se pueden manipular por el usuario, lo
que se conoce en el entorno de Mathematica como métodos. Para integrales miltiples
uno de los métodos empleados es "CartesianRule”, que es como un método trape-
zoidal pero de varias dimensiones en donde se hace un muestreo de la funcién sobre
el producto Cartesiano de los intervalos. Este método funciona bien en integrales
tridimensionales. En integrales de 2 y 3 dimensiones hemos empleado este método.

Para integracion multidimensional el método adecuado es "MultiDimension-
alRule”, donde cada punto tiene asociado el mismo peso y se van permutando
los puntos del intervalo de integracion. Se puede cambiar el peso de cada punto o
intervalo de puntos si es necesario.

Por dltimo, una manera rapida aunque menos precisa de estimar las integrales
(lo que permite establecer el rango de variacion de los parametros variacionales para
afinar después el célculo), es mediante los métodos de "MonteCarlo” y ”Quasi-
MonteCarlo”. Estos procedimientos son aleatorios a la hora de escoger los puntos
sobre los que se va a realizar la integracion. Con el primero de ellos se escogen puntos
al azar distribuidos uniformemente sobre el intervalo de integraciéon, mientras que
con el segundo se usan secuencias calculadas de manera determinista en vez de usar
una secuencia uniforme.

Este es un resumen de los métodos de integraciéon numérica que se han empleado
en los calculos de esta tesis. Con los de MonteCarlo se ha hecho una cruda estimacion

inicial y luego se ha afinado con los otros hasta ver que los resultados eran similares.
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sido pues intensisima. En Feddi he encontrado un auténtico maestro con una sélida
formacion teédrica. También hay que mencionar en estas lineas a José Luis Valdés,
antiguo decano de la Facultad de Matemaéticas y referente en el grupo por sus bri-

llantes ideas.

Traigo a colacion algunas de las reflexiones que hace Guillermo Mufioz en los
agradecimientos de su tesis doctoral. No deseo, al igual que él, que los agradecimien-
tos sean un estorbo sentimental. Llegados a este punto si hay algo que nos motiva,
es la pasion y el sentimiento por conocer la naturaleza de las cosas. La investigacion
cientifica, como otros aspectos de la vida estd impregnada de una necesidad practica
que puede acabar por destruir una de sus esencias fundamentales, que es la de dar

alas a la imaginacion y a la elucubracion, pilares bésicos de la ciencia, del arte y de
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otras creaciones humanas. Es cierto que es el cientifico, muchas veces solo, el que
llega a descubrimientos e ideas que revolucionan por completo la idea que del mun-
do fisico tenemos hasta ese momento. Ello deberia servirnos como cura de humildad
y reconocer, como dijo Robert Hooke, que hemos llegado hasta este punto porque
somos enanos que vamos sobre lomos de gigantes. Es digno pues hacer mencion y
agradecimiento a todos aquellos que mucho antes que nosotros estuvieron aqui y
supieron contemplar el mundo bajo un prisma diferente. Deberia ser un orgullo para
nosotros considerarse sus seguidores. En un mundo cada vez més interconectado y
con los nuevos paradigmas que se avecinan los cientificos debemos estar més cohe-

sionados.

También he de agradecer a mis companeros de grupo, J. Benito Alén, Carlos
Rudamas, David Fuster, Jordi Gomis, Guillermo Munoz y Josep Canet, todos doc-
tores, el apoyo que me han brindado. Los dos primeros son los compartieros con quien
empecé mis estudios de postgrado y aunque los azares postdoctorales los han llevado
a sitios diferentes, no por ello el aprecio que siento por tales personas se ha visto

menguado.

Mencién especial merece Laura Martin, doctora que durante unos afios per-

maneci6 en el grupo y por la que profeso un especial aprecio.

De igual manera he de agradecer a los nuevos investigadores del grupo que han
ido viniendo, D. Raul Garcia Calzada, Esteban Pedrueza, Abdelkarim Oukerroum,
Kamal Abderrafi, los doctores José Marqués, Pedro Rodriguez y Rafael Abargues
los buenos momentos, discusiones y charlas que he tenido con ellos. Sin olvidar a
Ernesto Jiménez, persona de hondas, gratas y surrealistas deliberaciones rayanas en
la paciencia humana. Hasta aqui todas las personas que directamente han estado

relacionadas con la gestacion de esta tesis.

Hay otro colectivo cuya relacion es indirecta pero no por ello menos importante



pues han tenido también que ser testigos del trabajo. Me es muy grato nombrar aqui
a dos mujeres dificiles de olvidar: Rosa Roca, artista y creadora con la que comparto
su manera de entender y percibir la vida y que estoy seguro ha tenido una peculiar
influencia a la hora de hacer ciencia en la forma en que la he hecho y ademés tuvo
a bien el que le tomara prestado un motivo de uno de sus cuadros y que ha servido
para ilustrar la portada de mi tesis. Bergit Widenmann, mujer que me ha aportado
una actitud muy cosmopolita y refinada de entender el mundo, actitud que creo que
ha de tener todo cientifico, pues la realidad es a veces muy sutil. Y a Manuel Galindo

Widenmann y Maria Ferrer Torres por tantas cosas cuya enumeraciéon no cabria aqui.

A Eduardo Moya, que aunque ya no se encuentra entre nosotros, siempre fue una

persona con la puerta abierta y con quien poder hablar o tomar un café.

De igual manera he de hacer mencion aqui a dos de mis companeros a lo largo
de la carrera universitaria: José Luis Castell6 y Fermin Hernéndez. Con el primero
de ellos tengo la suerte de compartir mi trabajo como profesor de ensenanza secun-
daria y bachiller, y muchas otras cosas mas. Con Fermin he desarrollado una honda
amistad que me ha ayudado a escoger de manera adecuada muchos itinerarios a lo

largo de mi vida.

He de mencionar por tltimo a todos aquellos que han estado siempre a mi lado,
mi familia y en particular mis hermanos Pilar y Jests y sobrinos Andreu y Héctor.
Es posible que no haya podido estar con ellos todo lo deseable mientras se prolonga-

ba ab eterno la redaccién de esta tesis.

Como epilogo, si bien los aciertos de este trabajo son, en buena parte, atribuibles

a otros, los fallos y errores, que los habra, son tnicamente de mi responsabilidad.

Valencia, Octubre de 2012
José Bosch Bailach



