
滞膜中の励起子ポラリトンに対するA liC一群論 と

A BC- ∫ree理論

大阪大学苑礎工学部 石原 - 張 紀久夫

付加的境界条件 (̂ BC)悶匙の神祭

空間分散性媒質 (励起子のエネルギーがその並進波数に依存す る)では誘褐関数が波数

k依存性を持っため､ bu lkでの横波分散関係

C2k2/W2 ≡ 8((a,k). (1･1)

を解 くことによ って得 られるポラリトンの解 k (W )は一般 にLLJの多価関数となり､多重

モー ド励起 子ポ ラリ トンが現われ る｡ したが って､媒質表面 において このような bu 1k

の解 と外部光 との一意的なは続を行なお うとすればM axw e 1lの境界条件の他 に､各

ポラリ トンの振幅の相対比を決定する付加的境界条件 (A dd itio∩ a 1

Bou∩d a∫y Cond i

BCPo1,,m tJLて知 られ P eka

t
l

r

1o∩ ;A BC)が必要になると考 え られる｡ これはA

)の問胡提起以来 30年にわた って様々な角度か ら研究 さ

らてきた｡様々の曲折の後､現在では次のような､第-原坪か らの計算によって^ BCが

励起子波動関数 の境界条件を反映 した形で求 まることが認謁ほ れている. すなわち① 鳩界

を持っ系の電子状態 を決定す る (励起子波動関数を求める).㊨ これを用 いてX(氏,R',･W)
を計算す る｡③ これをM axw e ll方程式

rot rot E(Jt) = (W2/C2) IE(R) + (4m･W2/C2)
∫
dR'x(R,R')F,(R'),(1･2)

に代人 して解 く｡ この時適当な方法によりまず bu 1kの肺を求め､7T3域 をこれと､必要
であれば表面に局在 した成分の線形結合で帝 く｡ この節は余分な任意定数を含むが､これ

が全媒質中で元の微積分方程式 (1. 2)を満たす ことを要摘すれば これ らの定数の間の

wB崇 inl,㌔:eBnで鍔 晋,AXn:蕊 ;jDeb.Osf.,eba(ou三g_'喜 S5,Li,誓 言笠志志芸霊 芸
がある｡

張､川田 (CK) は､ この^LIC珂持論により､干渉効果の現われるよ うな蒋膜中での相

場 とA BCを計罪 し､ CuC lの反射率等の解析に用 い た80)この時 D^- Dsによるモデ

ル (励起子波動関数の表面付近での歪みをeXP(-PZ)型の減衰波によって考慮す る)を用 い､
本質的には彼 らの半無限系での結果 と同様の結果を得た｡ しか しそこでの計罪 は Pd>>ユ､

P>>Iq｡l(J･3)(dは順厚､qoは (2. 2)式参照)の仮定の下に近似的に行なわれた. そ
の ことによる誤差は CK自身により0(l/PJ)と見捕 られ､これは CuC lについては充分

良 い近似 と考え られたが､この眼 り扱 いの適用純問のより正確な評価はその後の課題 とな

っていた｡

一方､最近になり､任意の惇 さの薄順に対 してM axw c 1l方程式 (1. 2) の異 な

った解法が ^BC- free王空論 として提案 されたo この取 り扱 いのポイン トは線形応答

理論によって-椴に分椀率が

x(R･R●;くけ) - ∑1豆1((a)p;(R)pl(R'･)I
(人 は系の励起状態 を示す克子数)

(22)

(1.4)



のように､RとR'について分離 された項の和で番 くことがで きることにある｡ これを用い
るとM axw e1lの微積分方程式 (1. 2)は (垂直入射の場合)単に 2階の微分方程

式 とな り､薄膜中の解は 2つの任意定数を含むだけとなるため､A BCの議論を必要 とし

ないo これによる結果は物理的にはA BC理論 によるものと同一の ものとなるが､各モデ

ルにおける計算 の実行可能性 についてはそれぞれの議論を要す る｡ (文献 7では簡単な例

が 2, 3取 り扱われた｡ )

以上のよ うな状況をふ まえ､本研究前半では､ CKの^BC理論による計算を (I. 3)

の仮定を用 いず に厳密に (eXP(-Pd)～_ 0 のみ仮定)やり直 しcKの結果を拡張 した｡

そ して これを用 い､ CKの取 り扱 いの正当性､及 びその適用範囲を議論 した｡ また後半で

は同 じモデル計昇をA BC- Lrce王!耶論によって行ない､ これが確かに∧BC理論 と同

一 の結果を与えていることを確認 し､ この理論が実用上有用 であることを示 したo

Ⅱ.薄膜中励起子ポラリトンのA BC理論

a,分極率

Z軸 に垂直に置かれた厚 さdの滑膜 を考 え､入射光はS偏向 とす る0 XY方向は周期的

であるとして､ Z方向の成分のみ考える｡ 線形応答理論により座繰表示の分極率の共鳴部

分 は xr(Z･Z-;U, - EK S N孟 ゆK(Z,¢K(7･･'●′(K2 - ｡(3', '2.1'

ただ し fzqo = (2M (nzw-EIs+ 1｢))1/2･ (工m(qo)>0)I (2･2)

Kは励起子 の Z方向の並進波数､NKは波動関数の規格化'定数､ Sは振動子強度 に比例 した
定数､Mは励起子の垂心賀環､EIsはK- 0の ls励起子エネルギー､r ほ現象論的に与え

た励起子準位の幅である.一励起子のdfz進,運動を反映す る香KlZlとしてはD八一Dsモデル

◎K(Z) ≡ (e-1KZ + AKelKZ) - (1 十 AK)e-PZ

(Z- =d-I) - (C,-jKd ･ K̂CIKd)e-PZ･(2･3)

を用いる｡ 表面は電子 と正孔 に対 して剛体壁のように振 る邦 うという仮碇 より

K̂ = 卜P'1K)/(P.lK)及びKについての晃子化条件

Kd -2 tanl l(K/P) = n7t (n = 1,2,3 ...) (2.4)

が導かれ るo CKはP>>)句olの仮定の下に (2. 4)をKd(ト2/Pd)=n7C,と近似す ること
により (2. 1)における奔托限和を行なった｡ この近似による誤差 は0(Vpd)と見捕 られ､

さらに0(VpJ)が撫祝 された｡ 我々はこの計算を､Kを傾素平繭に拡張 し､和を複素横分 に

置 き換 えることによ って厳密に行なった｡ その結果得 られた分極率の蓑式を整理す ると次

のようになる｡

xr(Z･Z';U)= S【soJl(7J･Z') +2Sl(.J2(Z,･Z') - J4(Z･Z-))

- 2S2(J2(Z･Z●)-J3(Z･Z'))1･(2･5)

cKの結果は本質的に (2･ 5) の節一項 にあた -てお り､JlはeiqoJz-Z'LeL.q･(Z十Z')等の

Z,Z'依存性を持つ.J2- 74 は厳密計算で初 めて現われて来た もので､それ らの CKの

(23)



結果に対す るオーダーは Sl_≡ 0(1/Pd)0(qo/I-)So一S2 ≡ 0(｡o/P)So一

J2 - J3- 0(1/Pd)より0(VpJ)xO(40/P)であることがわか -たO なおT4fまCKにはな
か ったZ､Z'依存性 (exp(一戸Iz一之'L)) を持 っており,M axw ell方程式を解

く際 cKにはなか った新 しい耽 り扱いを要 した. (f=f{'LP=P【(PJ-2)/(PJ十2)]'/ヱ )

b､M axw e1l方程式め解

cKはM axw e1lの微税分方程式 (I.2)に(dZ/W +qol)を作用 させ､ 4階 の微分
方程式 に して これを解 き

E(Z,-J蔓1{cJeikJ7J･ ;,elkJZ, . gcke~Ⅰ'Z ･ gcke-PZ･ (2･6,

な る形の解 を得た｡(kl,kユ)は

(K2 - q.2)(K2 - q2 ･ K?I)-"･ (2･7)
なるbu 1kポラリ トンの分散関係を満た し､(3ck,き.i)はtEi･E-jJの一次結合で膏 ける｡ ただ
しql･-EouJ/C上､Kl再 XY方向の励起子或転進波数､goは背景の誘電定数､B=恥(W7C･)Sである｡
同時に igi,e-+･Jの間の関係式 ､すなわち^ l‡Cを得たが､これはPDlqoIを仮定 しない D
A-I)Sの結果 と､P/qoがcOt(qo/pJfこ置 き換わ っている以外 は本別 勺には同 じであ った.
そ こで彼 らはA BC (CK) において､ CKの山発点 における仮定P>>LqoLを用 いてCOt(q凋
うP/qoと書 き直 し､ これをA BC (CK') と した｡ この結果がP>>Iq｡Iという仮定
を用いないD^-I)SのABCと同等であることより､∧tiC (CK') は､その計算 に

用 いたはずの仮定 P>〉JqoJの制約を受 けないことが予想 されたO
今回､Xト(Z,Z',･W)中に 14.が存在す るため､M axw e1lの微税分方程式に
(鵬zZ一戸1)(dl/Jz三十qol)を作用 させ､6階の微分方程式 としたo その方程式の一般解は

3

E(Z' -J…1(C,elqjZ I -cjelqJZ'+gc~l'Z･亘e~PZ･･ (2･8,

とかけるo(9 ′亨)は tEi･ち)の一次結合で酎 ナ､qJは次の分散関係によ-て与え られ る.

(qj2 ･ 戸 2,(q芳 一 q喜,((十 q - K芋l, - (Pdq言′(pd + 2) ･ 戸2,= O .(2 ･9,

2

この根の内 2つ(q',qL)は bu 1kの解 に近 い進行波を与え､q与はiPに近い波数の減衰波 を
与 える｡ この解が元の微稲分方程式 (1. 2)を全ての Zにおいて満たさねばな らない こ

とか ら､ これを (1･ 2) に代入 し各朋 史項の係数比較することによって 6つの振幅rEj,

ち匝 関係を定め る4つの関係式､すなわち∧lllCが次のような形 に求 ま-た｡
3

J雪1(a,C了 bJelqJd-cJ'-0･
3

,雪1(CJSJ･d,elqjd-cJ'- 0･

3

∑
J=1

3

∑
J=1

(24)

(bjelqJdcJ + aJCJ)≡ 0･(2･10a)

(｡JeiqjdsJ + cJsJ)≡ o･(2･10b)



このよ うに厳密計算では CKの結果に比べポラリトンモー ドが一種析増えたが､一方で^

BCが CKの 2つか ら今回 4つに増え､この形式で反射率や､透過率の計罪を一意的に行

な うことがで きる｡

c CK CK' との対応 と比較

(2.9)の分散関係は0(ypJ)を無視す ると K2･p2-0､及び (2.7)になる. この

ことよ り0(VpJ)→0のとき(CI′亀･i3)-rkfk2,iP)であることがわか や O また0(I/pJ)う0
の時 (写,ラ)- (冒｡k-ど3 ′9-ck-i,) となることがわか っており､こn らのことか ら

0(I/pJ)→0 において厳密計算のE(Z)はE (Z)cK に帰す ることがわか っ

たo またA BC (2. 10a)については0(I/pd)⇒0､0(90/P)→0､とす るとど1,g-3 が
消失 LA BC (CK') と一致す ることがわか った｡ この ことか らCKがA BC (CK)

う A BC (CK') とした取 り扱 いは正当であ った ことがわかる｡また∧ 13C (2. 10

b)については上の極限において もどトも が残 るが同 じ極限で E (Z) はこれ らを含 まな

いため (2. 10b) は不必要 となる｡

次に CK (Pd'>1,P,>JqoIを仮定)､ CK' (Pd>>J を仮定)が厳密計算 (C l
;exp(-Pd)と0 のみ仮定)の どれ ぐらい良 い近似になっているかを見 るため (P, d)
の色々なセ ッ トに対 し､ cucl及びGaAsのパ ラメーターで垂直入射 における反射率

を計算 し､比較 してみた｡ CuClの場合は充分滞い場合 (d≧ 100∧ )で もPd>>l
がよく成 り立 ってお り､三者の遅 いはほとんど兄いだせなか った｡ G aA sの場合は､ 2

000人ではすでに高 エネルギー州で P>>J鋸 の仮定が破れているため.CKとc Iの差が
出て来 るo LI00Aでは こjいまさらにはっきりするが､ CKをcK' に置 き換えると

p>,愉 Lの仮定が除かれ るため ピーク位置のずjいまほとんどな くな り､Pd>>lの破れに
よる､強度の違 いが僅かに見えるだけとなる｡ 300八になるとCK' において も強度差

が 目立 って来 る. しか しd- 300^はすでに晃子井戸 (QW) の錦城であり､ この領域

ではこの理論がそ もそ もの山発点 とした波動関数の形 (2. 3)が不適当 とな り､今回の

モデルでは適用できない｡ したが って今回のモデルの適用範囲であるQWの錦城に近 くな

い厚 さにおいてはCK' はC Iの充分 に良 い近似 となっているという ことが結論で きる｡

皿 .薄膜中励起子ボラT)トンの^ BC- Eree理論

皿 と同様 Z成分のみを考え､ (1.4)の分極率 (ただ し (R､R')-チ(Z,Z'))
の表式 をM axw e 1l方程式に代人す ると解 くべ き式 は次のよ うな 2階の微分方程式 と

なる○

(d2′dZ2 ･ q2)E(Z)･ q2Zl豆1(u)pl(7･)･F1- 0 (q2-- 2′C2)I (3･1)

Fl -∫:pl(Z川(Z,dZ･ (3･2,

一般には (3. 1)を解 くことにより必要最小限の任意定数のみを含むE (Z)の表式が
求 まるが､薄膜 のDA-DSモデル､すなわち原子数九十K､

(25)



pK(Z) ≡ Nk(e-1KZ+ AKelK Zト (1 + AK)e-PZ

- (e-1Kd+ AKelKd)e-P Z ･ (3･3)

xK(u) =B/tQ 2(K 2 - qo2))･ (3･4)

の場合､次のようにこれを計算で きる. (3. I)の形式的な角糾ま2つの任意定数 (El'

El)を用いて

E(Z) ≡ ElelqZ ･ E2elq7J- EKGK(Z)FK･ (3･5)

★ -1KZ)/ (K2-q2)
GK(Z) - -q2豆K(W)NKt(eiK7J･ K̂e

★ -l冗d)e-PZ)/(p2+q2日 .(3･6)
- ((1･∧芸)e-pz･ (elKd･ AKe

と書けるo これを FKの定義式 (3･ 2)に代入 し､史子化条件 (2･ 4)を満たすK･
K'に対 しては

'｡-1KZ･AKelKZ,(e~1KIZ･ ∧之･e~1K'Z,dZ
= 6K,K･く2d - 4P′(P2+ K2))I (3･7)

が成立することを利用すれば､FKを決定す る次のような式を得 るo

FK - CKJ:pK(Z,(Elelq Z ･ E2elq豆,dZ

- CKNK((1+ ^K)Bl+ (e-1Kd+ AKelKd)D2)′((P2+ q2)2P)I (3･8)

B 1 -∑KQ2NK豆K(u) (1･A芸)FK･

B2 - ∑Kq2NK豆K(W)(elKd･ A:e-1Kd)FK･

Cこ1- 1 - N孟q2豆K(O,(2d - 4P′(P2･ K2,)′(K2- q2,I

(3.9)

(3.10)

(3.ll)

(3･8)～ く3･10)はBl､B2についでの連立一次方程式をあたえ､ これを解 き (3･
8)に代入することによってFKがElとELの一次結合の形に求 まるO これを (3. 5)に用
いjいざ確かにE (Z)が 2つの任意定数のみを含む形に求まることがわかる. E (Z)が

この段階で含む種々のKについての細限相をⅡと同様な複素積分の方法を用いて計算すれ

ば E (Z)の最終的な表式が求まるが､この時注目すべ き点 は次の 2つである｡ (1)C

(3･ 8)を NK･XK(u)の定義式を用いて書 き変えた時､その分母に､Ⅱ で得た分散関

係 (2. 9)の左辺が現われて来 る｡ したがって複素積分の結果､これらの極 による寄与

が (3･ 3)に含まjtる ｢外部光｣ ElelqZ + E2e,iq豆 を打 ち消 し､いわゆる消光定

(26)



理が成 り立 っ ｡

^BC- free理論 によ って得 られた結果がABC理論 による結果 と同一であること

は､各々の表式の複雑 さのため解析的な比較が非常 に困難なため､E (Z)の表式中の指

数項の各々の係数を様々なパ ラメーターにおいて数値的に計算す ることにより正確に確か

め られたo また d⇒CX'の極限を限 った時､ E (Z)はZ～0,Z～dでのそれぞれの馬場

の表式 を与 える形になり､特 にZ～0での表式 は､ DA-DSの半無限系の結果において

任意定数を彼 らの^BCを用 いて 1つに減 らした形 に一致 していることが確かめ られた｡

なお d一COの場合での結果は､上のよ うなiE経 的な方法 によ って得 る他に､有限の dか ら

山発 し､^BC-∫reeの計算の途中で 0(I/a)を無視 してい くことによって､上の方

法 よりもず っと少ない労力で得 ることがで きることも計算によってわか った｡

このように してD^-Dsモデルに関 してはABC- Lree理論が確かに正 しい結果

を与えることがわか り､今回の計算が今後の､ この理論の様 々なモデルに対す る応用の可

根性を示す もの と期待 される｡
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