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Исследованы спектры фотолюминесценции и возбуждения люминесценции квантовых точек CdSe/ZnSe
в наборе двойных квантовых ям с шириной барьера ZnSe 14 нм, одинаковым количеством осажденного
слоя CdSe, формирующего глубокую яму, и разной глубиной мелкой ямы. Обнаружено, что при неко-
тором соотношении глубин мелкой и глубокой ям в исследованном наборе реализуются условия, при
которых экситонный канал в спектре возбуждения фотолюминесценции мелкой ямы доминирует в ин-
тервале кинетических энергий экситонов, превышающем 10 продольных оптических фононов над дном
экситонной зоны барьера ZnSe. Развита модель переноса электронов, дырок и экситонов между элект-
ронными состояниями мелкой и глубокой квантовых ям, разделенных достаточно широкими барьерами.
Показано, что наибольшей вероятностью переноса электронного возбуждения между состояниями мелкой
и глубокой квантовых ям обладает процесс непрямого туннелирования с одновременным возбуждением в
решетке продольного оптического фонона. Поскольку вероятность этого процесса для одиночных носите-
лей заряда существенно превышает вероятность туннелирования экситонов, можно реализовать систему
двойных квантовых ям, в которой при достаточно слабом возбуждении основным каналом заселения
состояний квантовых точек мелкой квантовой ямы оказываются экситоны, что и объясняет полученные
экспериментальные результаты.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Квантовые точки CdSe/ZnSe привлекают внима-
ние исследователей уже более двух десятков лет.
Интерес к полупроводниковым самоорганизован-
ным квантовым точкам на основе селенидов цинка
и кадмия обусловлен их потенциальным использова-
нием в оптоэлектронных устройствах, работающих в
сине-зеленой области спектра, таких как светоизлу-
чающие диоды, усилители и лазеры с электронной и
оптической накачкой [1–4]. В последнее время так-
же появились работы, показывающие, что гетеро-
системы II–VI групп с самоорганизованными кван-
товыми точками обладают свойствами однофотон-
ных источников света [5–7].

Характерной особенностью гетероструктур со-
единений II–VI групп является большая роль про-
цессов самоорганизации в формировании их морфо-
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логии, в результате которых квантовая яма (КЯ)
из узкозонного материала (в рассматриваемом слу-
чае CdSe) в процессе роста превращается в прост-
ранственно-неоднородный твердый раствор ZnCdSe,
в котором можно выявить участки нанометрового
размера с большим содержанием CdSe, которые во
многих отношениях обладают свойствами кванто-
вых точек [8–11]. В зависимости от условий роста
и, в первую очередь, от температуры и условий оса-
ждения покрывающего слоя такие самосогласован-
ные квантовые точки имеют двумерную или трех-
мерную форму [11–21].

Острова ZnCdSe, растущие при эпитаксии CdSe
в матрицу ZnSe в интервале температур 260–300 ◦C,
не являются обычными квантовыми точками, а
скорее, двумерными (плоскими) наноостровами —
фрагментами квантовой ямы, образованной твер-
дым раствором ZnCdSe, с увеличенным содержани-
ем CdSe по сравнению со средним составом кван-
товой ямы. Однако, поскольку устоявшийся термин
«самоорганизованные квантовые точки» охватыва-
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ет и этот класс низкоразмерных объектов, мы бу-
дем использовать его в дальнейшем тексте наряду с
термином «наноострова».

Для характеристики атомной структуры таких
материалов чаще всего используются методы про-
свечивающей электронной микроскопии (TEM), в
том числе высокого разрешения (HRTEM) и ди-
фракции рентгеновских лучей [8–10,14,18,22], а для
изучения электронных состояний в низкоразмерных
системах — метод спектроскопии фотолюминесцен-
ции [11, 13–16,19, 20, 22, 23].

В настоящей работе исследовались образцы, по-
лученные эпитаксией нескольких монослоев CdSe в
матрицу ZnSe при температуре 280 ◦C. Конкретные
характеристики гетероструктур ZnSe/CdSe/ZnSe,
выращенных при этой температуре, до некоторой
степени зависят от условий роста (синтез в режиме
стандартной эпитаксии, эпитаксии с повышенной
миграцией, атомно-слоевой эпитаксии и т. п.). Одна-
ко при осаждении 1–3 монослоев (МС) CdSe во всех
случаях квантовая яма, как показывают результаты
HRTEM, образуется из твердого раствора ZnCdSe,
при этом в плоскости квантовой ямы формируются
плоские двумерные наноострова с характерным
латеральным размером меньше или порядка 10 нм
и плотностью порядка 1011–1012 см−2 [8,9,11,22,24].
Средняя концентрация CdSe в КЯ и максимальное
содержание Cd в наноостровах растут с увели-
чением количества осажденного CdSe, при этом
концентрация CdSe в наноостровах в 1.5–2 раза
превышает среднюю концентрацию в квантовой
яме, а полуширина слоя ZnCdSe в направлении ро-
ста составляет 5–7 МС как в области наноостровов,
так и между ними [8–10]. Кроме указанных кван-
товых точек в плоскости КЯ наблюдались также
большие двумерные точки с размером 30–130 нм
и плотностью 109–1010 см−2, которые содержат
проникающие дислокации несоответствия и, по
всей видимости, являются центрами безызлуча-
тельной рекомбинации неравновесных электронов
и дырок и не участвуют в формировании сигнала
люминесценции.

Оценка реальной концентрации CdSe в наноост-
ровах, получаемая методом TEM, может оказать-
ся заниженной вследствие неизбежного усреднения
сигнала вдоль распространения электронного пуч-
ка. Действительно, в работе [25] более прямым мето-
дом было показано, что оценки таких характеристик
объектов, полученных осаждением CdSe в матрицу
ZnSe при T = 280 ◦C, как профиль и полуширина
квантовой ямы в направлении роста, а также рас-
пределение размеров квантовых точек в плоскости

КЯ, не противоречат данным, полученным методом
HRTEM, однако максимальная концентрация Cd в
квантовых точках оказывается заметно выше, чем
следует из результатов ТЕМ.

Большинство практических приложений систем
с квантовыми точками CdSe/ZnSe основано на ис-
пользовании многослойных структур: применение
нескольких слоев, содержащих самоорганизованные
квантовые точки в качестве активной области по-
лупроводниковых лазеров, приводит к существенно-
му возрастанию квантовой эффективности и умень-
шает порог оптически накачиваемых лазеров, ес-
ли электронные состояния в слоях энергетически
связаны [1–3]. Вместе с тем, оптимизация условий
роста и структуры лазеров на квантовых точках
CdSe/ZnSe остается актуальной задачей и в насто-
ящее время [26]. Разработка оптимального дизайна
таких многослойных структур требует точного зна-
ния, при каких толщинах барьера ZnSe слои кванто-
вых точек оказываются электронно-связанными или
ведут себя как изолированные.

Исследование туннелирования носителей заря-
да в полупроводниковых гетероструктурах имеет
важное значение как для фундаментальной физики
и детального изучения квантово-механических про-
цессов, так и для прикладного применения и раз-
работки новых устройств, использующих туннель-
ные эффекты. Процессы и механизмы туннелирова-
ния изучаются во многих лабораториях мира уже
более двадцати лет. Первоначально основное вни-
мание уделялось исследованию систем, образован-
ных двумя квантовыми ямами одного состава, но
разной ширины. За счет эффекта размерного кван-
тования низшие состояния в двух квантовых ямах
оказываются разнесенными по энергии, что позво-
ляет методами оптической спектроскопии изучать
процессы переноса энергии между состояниями уз-
кой и широкой ям. В таких системах было иссле-
довано проявление туннельной связи между кван-
товыми ямами в оптических спектрах при импульс-
ном возбуждении. В этих экспериментах было по-
казано, что при достаточно узких барьерах затуха-
ние импульсного сигнала из узкой квантовой ямы
имеет порядок 1 пс, при том, что в аналогичной
одиночной квантовой яме время жизни экситона на
два порядка больше. В структурах соединений II–VI
групп этот результат был объяснен туннелирова-
нием между размерно-квантованными состояниями
экситонов [27, 28]. Процессы туннелирования и пе-
реноса энергии изучались также в системах полу-
магнитных асимметричных квантовых ям на основе
соединений II–IV групп [28–33], в этих работах об-
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Таблица. Параметры энергетической структуры исследованных образцов

Образцы
Коротковолновая полоса ФЛ Длинноволновая полоса ФЛ

E
(1)
PL, мэВ E

(1)
abs, мэВ E

(1)
ME , мэВ D1, мэВ E

(2)
PL, мэВ E

(2)
abs, мэВ E

(2)
ME , мэВ D2, мэВ

A 2647± 2 2662± 2 2730± 10 80± 10 2409± 2 2460± 2 2610± 10 200± 10

B 2614 2644 2716 94 2418 2460 2610 200

C 2575 2609 2705 105 2418 2469 2630 180

D 2541 2580 2680 130 2440 2485 2600 210

Примечание. EPL — положение в спектре максимума полосы ФЛ; Eabs — низкоэнергетический максимум в спектре
ВФЛ; EME — энергия экситонного порога протекания в квантовой яме с наноостровами; D = Eg − EME — глубина
квантовой ямы относительно края поглощения барьера, где Eg = 2810 мэВ — ширина запрещенной зоны ZnSe.

суждались различные механизмы переноса электро-
нов, дырок и экситонов между квантовыми ямами
в магнитном поле и без него. Все предложенные ме-
ханизмы могут проявляться и в структурах, в ко-
торых обе квантовые ямы содержат самоорганизо-
ванные квантовые точки. В то же время в таких
системах ситуация для анализа может оказаться бо-
лее сложной — в этом случае перенос энергии может
осуществляться как между распространенными со-
стояниями квантовых ям, так и между состояния-
ми квантовых точек, принадлежащих мелкой яме,
и распространенными состояниями глубокой ямы,
или между различными состояниями квантовых то-
чек мелкой и глубокой ям. Анализ эксперименталь-
ной ситуации в таких системах осложняется так-
же тем, что, как показано в работе [34], минималь-
ная толщина барьера ZnSe, при которой электрон-
ная связь между слоями КЯ практически отсутству-
ет, существенно зависит от глубины КЯ и в много-
слойных структурах CdSe/ZnSe, образованных оди-
наковыми слоями CdSe, при изменении номиналь-
ной толщины слоя CdSe от 1 до 3 МС, уменьша-
ется от 20 до 10 нм. Отметим, что этот вывод ка-
чественно согласуется с результатами, полученны-
ми в работе [35], где было показано, что в системе
асимметричных двойных квантовых ям CdSe/ZnSe,
образованных осаждением 2.5 МС и 1.9 МС CdSe,
барьер становится туннельно-прозрачным лишь при
толщине барьера ZnSe меньше 30 МС (около 8 нм).

С целью более полного понимания особенностей
и механизмов переноса энергии в системах с са-
моорганизованными квантовыми точками, а также
состояний, участвующих в процессах туннелирова-
ния, мы исследовали набор двойных квантовых ям с
фиксированными шириной барьера и глубиной по-

тенциала глубокой ямы, но различающихся глуби-
ной мелкой ямы. Предварительные результаты про-
веденных исследований были опубликованы в рабо-
тах [36, 37].

2. МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА И
ОПИСАНИЕ ОБРАЗЦОВ

В работе исследовались оптические спектры фо-
толюминесценции (ФЛ) и возбуждения ФЛ двойных
асимметричных структур CdSe/ZnSe, образованных
осаждением двух слоев CdSe различной номиналь-
ной толщины в матрицу ZnSe, разделенных барье-
ром ZnSe шириной 14 нм. Образцы были выращены
стандартным методом молекулярно-пучковой эпи-
таксии при T = 280◦С. Расчетные толщины первого
осажденного слоя CdSe в исследованных образцах
A, B, C, D составляют соответственно 1.4, 1.6, 1.8,
2.1 МС, при этом толщина второго слоя во всех че-
тырех образцах планировалась одинаковой и равной
2.7 МС. Другие детали структуры и условий роста
этих объектов подробнее описаны в работе [36].

Как показано в работах [38–40], богатая инфор-
мация об электронной структуре и характере ре-
лаксации энергии в системах с самоорганизован-
ными квантовыми точками может быть получена
из низкотемпературных спектров ФЛ и возбужде-
ния фотолюминесценции (ВФЛ). В настоящей ра-
боте исследуемый образец помещался в шахту оп-
тического криостата optCRYO 105 в поток газооб-
разного гелия, температура которого поддержива-
лась на уровне T = 5 ± 0.5 K. Для получения
спектров ВФЛ использовалось излучение Хе-лампы,
пропущенное через дополнительный монохроматор.
Плотность мощности возбуждения в этих услови-
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Рис. 1. Спектры ФЛ и ВФЛ образца D (а,б) и образца A (в,г) при T = 5 K. На каждом рисунке приведены четыре
спектра ВФЛ — по два для различных положений детектора на коротковолновой и длинноволновой частях полосы ФЛ.
Все спектры ВФЛ на рис. а,б,в нормированы на интенсивность сигналов ВФЛ при энергии 2.75 эВ. На рис. г спектры

ВФЛ для длинноволновых и коротковолновых положений детектора сдвинуты по вертикали для удобства

ях составляла примерно 5 мВт/см2. При исследо-
вании зависимости спектра ФЛ от мощности воз-
буждающего света в качестве источника накачки
использовалось излучение полупроводникового ла-
зера с длиной волны 405 нм, которое фокусиро-
валось на образце в пятно диаметром примерно
0.3 мм с плотностью мощности, не превышающей
10 Вт/см2. Оценки показывают, что при средней
плотности квантовых точек 3–5 · 1011 см−2 [9] та-
кое возбуждение соответствует условию рождения
менее одной электронно-дырочной пары в расчете
на одну квантовую точку. Характеристики энерге-
тической структуры исследованного набора образ-
цов, полученные по спектрам ФЛ и ВФЛ, приведе-
ны в таблице.

3. ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ

На рис. 1 приведены оптические спектры двух
образцов A и D, форма спектров ФЛ и возбужде-

ния ФЛ которых различаются наиболее существен-
но. Спектры ФЛ всех образцов, обсуждаемых в этой
работе, включают две полосы, обусловленные ре-
комбинацией экситонов в мелкой и глубокой кванто-
вых ямах. Как видно на этом рисунке, ширина ли-
ний ФЛ, которая определяется распределением по
энергии состояний квантовых точек, растет с ростом
количества осажденного CdSe, что отражает увели-
чение разброса по глубине состояний квантовых то-
чек [21]. Мы обратим также внимание в этой ра-
боте на две характерные черты, присущие спектрам
ВФЛ одиночных квантовых ям CdSe/ZnSe с плоски-
ми наноостровами или многослойных систем с изо-
лированными КЯ [39]: 1) в таких структурах спек-
тры ВФЛ состояний, формирующих коротковолно-
вое крыло полосы ФЛ, имеют осциллирующий ха-
рактер с периодом, близким к энергии LO-фонона
ZnSe, при этом амплитуда осцилляций закономер-
но уменьшается с ростом числа испущенных фо-
нонов и практически исчезает из спектров ВФЛ в
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области выше энергии EME , отражающей переход
от экситонных состояний, локализованных в кванто-
вых точках, к состояниям, охватывающим всю плос-
кость КЯ; 2) интенсивность люминесценции возрас-
тает примерно на порядок при возбуждении фото-
нами с энергией, превышающей запрещенную зону
материала барьера, что обусловлено существенным
ростом в этой области энергий оптической плотно-
сти образца. Как видно на рис. 1, обе перечислен-
ные черты характерны для спектров ВФЛ мелкой
и глубокой КЯ образца D, а также спектров ВФЛ
глубокой КЯ образца A (рис. 1а,б,в). В то же время
спектр ВФЛ состояний мелкой ямы образца A, при-
веденный на рис. 1г, качественно иной. В этом об-
разце отчетливая осциллирующая структура спек-
тра ВФЛ состояний, формирующих коротковолно-
вую часть спектра ФЛ мелкой КЯ, не только наблю-
дается в области ниже состояний барьера, но детек-
тируется также и в области состояний выше края
поглощения барьера, где можно видеть более деся-
ти осцилляций, разделенных энергией LO-фонона
барьера ZnSe. Стоит отметить, что осциллирующая
структура в спектре ВФЛ с периодом равным энер-
гии LO-фонона является характерной чертой про-
цесса релаксации горячих экситонов [41].

Одно из возможных объяснений необычной фор-
мы спектров ВФЛ мелкой полосы образца A пред-
ложено в работе [36], где было высказано предпо-
ложение, что общее количество CdSe в образце A

могло оказаться недостаточным для формирования
сплошной КЯ, и все осажденное количество CdSe
в этом образце могло аккумулироваться в кванто-
вых точках. В этом случае квантовые точки были бы
изолированы друг от друга, со всех сторон оказав-
шись окруженными барьером ZnSe. Чтобы прове-
рить эту идею, мы изучили спектры ВФЛ специаль-
но выращенной гетероструктуры ZnSe/CdSe/ZnSe с
одиночной квантовой ямой, с такой же номиналь-
ной толщиной CdSe равной 1.4 МС, выращенной в
тех же условиях, что и образец A. Оказалось, что
спектры ВФЛ этого образца во всех основных де-
талях похожи на обычные спектры ВФЛ, приведен-
ные на рис. 1а,б,в. Этот результат прямо указыва-
ет на то, что необычные свойства мелкой ямы об-
разца A определяются наличием на сравнительно
небольшом расстоянии второй более глубокой ямы.
В следующем разделе мы обсудим модель, использу-
ющую этот вывод и объясняющую эксперименталь-
ные результаты, но прежде сравним форму спектров
ВФЛ состояний мелкой ямы в серии исследованных
в работе образцов. На рис. 2 показаны спектры ФЛ
трех образцов A, B и C при слабом межзонном воз-
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Рис. 2. (В цвете онлайн) Низкотемпературные спектры ФЛ
образцов A, B и C при возбуждении фотонами с энергией
3.05 эВ и спектры возбуждения ФЛ (красные осциллиру-
ющие кривые) коротковолновых состояний мелкой ямы.
Сплошными кривыми показана подгонка эксперименталь-

ных спектров ВФЛ в области состояний барьера

буждении участком спектра Хе-лампы с энергией
3.05 эВ и приведены спектры ВФЛ для случая, ко-
гда детектор выделяет состояния на коротковолно-
вом крыле полосы излучения мелкой КЯ, обладаю-
щие явно выраженной осциллирующей структурой.
Подробнее участки спектров ВФЛ в области энергий
фотонов больше 2.8 эВ, соответствующих возбужде-
нию состояний сплошного спектра ZnSe, показаны
на рис. 3.

Как видно на рис. 3, наиболее отчетливо осцил-
лирующая структура спектра ВФЛ проявляется у
образца A. Максимумы в спектре ВФЛ этого образ-
ца отстоят друг от друга на величину 31.6±0.8 мэВ,
что с хорошей точностью совпадает с энергией
LO-фонона ZnSe. Интенсивность спектра ВФЛ убы-
вает с ростом числа испущенных фононов, при этом
отношение интенсивности двух соседних максиму-
мов a = In/In+1 сохраняется во всей исследованной
области и равно примерно a = 1.40. Этот результат
означает, что убывание интенсивности в максиму-
мах спектра ВФЛ в области E > Eg может быть
описано экспоненциальной зависимостью вида

I(E) = Ĩ exp(−ε/b) (1)

c параметром b = 0.093 эВ, где ε = E − Eg, а Ĩ —
нормировочный коэффициент.

Экситонная природа состояний, участвующих в
процессе переноса энергии и последующей реком-
бинации, подтверждается наблюдением линейной
поляризации люминесценции из состояний мелкой
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Рис. 3. Сплошные осциллирующие кривые — фрагменты
спектров возбуждения коротковолновых состояний мел-
ких ям трех образцов A, B, C в области состояний ба-
рьера ZnSe (спектры сдвинуты по оси ординат для удоб-
ства). Штриховой линией показана подгонка максимумов в
спектре ВФЛ образца A экспоненциальной зависимостью
(1), сплошными кривыми 1, 2, 3 — подгонка эксперимен-
тальных спектров ВФЛ образцов A, B, C зависимостью
(2) с параметрами, указанными в тексте. Темными точка-
ми приведена теоретическая оценка относительной интен-
сивности максимумов в спектре ВФЛ образца A по форму-
ле (16), нормированной на величину первого приведенного

на рисунке максимума

квантовой ямы при возбуждении линейно поляри-
зованным светом [37].

В модели релаксации энергии через состояния
горячих экситонов параметр a (или связанный с ним
параметр b) отражает вероятность распада эксито-
нов на независимые носители в акте рассеяния на
LO-фононе. Задача вычисления вероятностей распа-
да и неупругого рассеяния экситонов в таком про-
цессе была рассмотрена в работе [42]. Основываясь
на результатах этой работы, мы рассчитали зави-
симость вероятности распада от величины кинети-
ческой энергии горячих экситонов в модели, пред-
полагающей каскадную релаксацию горячих экси-
тонов по 1s-состояниям. Детали расчета приведены
в Приложении B, а результаты показаны на рис. 3
темными точками. Как видно на этом рисунке, ис-
пользованная модель позволяет получить хорошее
качественное согласие с экспериментальными дан-
ными. Убывание интенсивности в спектре ВФЛ в за-
висимости от роста числа испущенных LO-фононов
отражает уменьшение числа первоначально возбуж-
даемых экситонов, которые в результате релаксации
энергии достигают излучающих состояний. Очевид-
но, что отклонение от экспоненциальной зависимо-
сти (1) определяется вкладом в релаксацию энер-
гии состояний разделенных электронов и дырок. По-

скольку коэффициент поглощения света в области
энергий выше Eg (ZnSe) слабо зависит от длины
волны света, можно предположить, что вклад разде-
ленных носителей в процесс энергетической релак-
сации в этой области также будет слабо зависеть от
энергии поглощаемых фотонов. В таком случае ме-
рой относительной роли горячих экситонов и разде-
ленных электронов и дырок в процессе энергетиче-
ской релаксации может служить отклонение формы
спектра ВФЛ от экспоненциальной зависимости (1)
и в общем виде форма спектра ВФЛ может быть
представлена в виде

I(E) = Ĩ[exp(−ε/b) + c]. (2)

На рис. 3 видно, что в спектре ВФЛ образца A

отклонение закона убывания интенсивности от зави-
симости (1) сравнительно невелико. В спектре ВФЛ
образца B также наблюдаются осцилляции интен-
сивности, однако глубина модуляции в спектре это-
го образца заметно меньше, а форма спектра ВФЛ
заметно отличается от зависимости (1). Еще больше
это различие наблюдается в форме спектра ВФЛ об-
разцов C и D, где осциллирующая структура в спек-
тре ВФЛ практически отсутствует. На рис. 3 сплош-
ными линиями 1, 2, 3, приведена подгонка спектров
ВФЛ трех образцов A, B, C формулой (2). Во всех
трех случаях хорошее согласие с экспериментом до-
стигается с использованием одной и той же величи-
ны параметра b = 0.093 эВ, при этом параметр c ока-
зался равным 0.014, 0.106, 3.13 в спектрах ВФЛ со-
ответственно образцов A, B, C. Эти величины озна-
чают, что, например, при возбуждении люминесцен-
ции в область 3.05 эВ по каналу горячих экситонов
при использовавшихся уровнях возбуждения релак-
сирует 83% энергии фотовозбуждения в образце A,
44% в образце B и только 8.8% в образце C.

Как следует из предложенной в следующем раз-
деле теоретической модели, в мелкой яме соотно-
шение вкладов в релаксацию энергии каналов горя-
чих экситонов и разделенных электронов и дырок
определяется интенсивностью возбуждения. Наибо-
лее отчетливо эта зависимость проявляется в быст-
ром росте интенсивности излучения из мелкой ямы
I1 при увеличении интенсивности накачки I0 в диа-
пазоне, когда суммарная интенсивность излучения
из обеих ям I1 + I2 растет практически линейно с
ростом мощности накачки. Действительно, как по-
казано на рис. 4, отношение интенсивностей фото-
люминесценции из мелкой и глубокой ям образца
A существенно зависит от интенсивности возбужде-
ния. На вставках к рис. 4 показаны спектры фото-
люминесценции этого образца при низкой (а) и вы-
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Рис. 4. Темные точки — отношение интенсивностей фото-
люминесценции при T = 5 К образца A из мелкой (I1)
и глубокой (I2) ям в зависимости от плотности мощности
накачки фотонами с энергией 3.1 эВ. Сплошная кривая —
теоретическая подгонка по формуле (6). На вставках пока-
заны спектры ФЛ при низкой (а) и высокой (б) интенсив-

ностях накачки

сокой (б) интенсивностях накачки. Отметим здесь
еще раз, что максимальная приведенная на этом
рисунке плотность мощности возбуждения поряд-
ка 10 Вт/см2 соответствует уровню возбуждения, не
превышающему одной электронно-дырочной пары
в расчете на одну квантовую точку, что позволяет
предположить независимость времен излучательной
и безызлучательной рекомбинации локализованных
экситонов в этом диапазоне интенсивностей возбуж-
дения.

4. ТЕОРЕТИЧЕСКАЯ МОДЕЛЬ И
ОБСУЖДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ

При поглощении фотонов с энергией выше фун-
даментального края поглощения ZnSe происходит
рождение горячих экситонов и/или разделенных
электронно-дырочных пар.

Рассмотрим сначала процесс релаксации энергии
разделенных электронов и дырок в нашей системе
двойных квантовых ям. Фотовозбужденные носите-
ли заряда охлаждаются, последовательно испуская
оптические фононы, после чего захватываются из
барьера ZnSe в состояния сплошного спектра од-
ной из квантовых ZnCdSe-ям и продолжают релак-
сировать до тех пор, пока не достигнут локального
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Рис. 5. a) Схематичное изображение релаксации фотовоз-
бужденного электрона. Горячий электрон, рожденный при
поглощении фотона, каскадно релаксирует, последователь-
но испуская LO-фононы, сначала захватываясь в сплошной
спектр КЯ, потом в квантовую точку, а затем, не дождав-
шись дырки, переходит из одного слоя CdSe в другой с
испусканием продольного оптического фонона. б) Релак-
сация фотовозбужденной дырки. Аналогично электрону
дырка каскадно релаксирует и после захвата в квантовую
точку мелкой ямы, не дождавшись захвата в эту же кван-
товую точку электрона, успевает перейти в глубокую КЯ с
испусканием оптического фонона. в) Релаксация горячего
экситона. Экситон последовательно испускает LO-фононы,
релаксируя по энергии. Достигнув локального минимума в
мелком слое CdSe, экситон, в отличие от одиночного но-
сителя заряда, не может перейти в глубокий слой и реком-
бинирует, оставаясь в квантовой точке мелкой КЯ. Штри-
ховыми стрелками схематически обозначена кулоновская
связь между релаксирующей парой электрона и дырки (эк-

ситонный канал релаксации)

энергетического минимума в структуре самооргани-
зованных квантовых точек. Оказавшись захвачен-
ными в одну и ту же квантовую точку, электрон и
дырка образуют связанное состояние экситона и мо-
гут излучательно рекомбинировать. В случае, если
одиночный носитель (электрон или дырка) захва-
тился в мелкий слой CdSe, можно представить себе
две возможности: 1) либо носитель заряда дожида-
ется захвата в эту квантовую точку заряда проти-
воположного знака, 2) либо он успевает перейти в
двумерные состояния глубокой КЯ с испусканием
LO-фонона. Схематично такой процесс релаксации
электрона изображен на рис. 5а,б. Туннелирование
одиночного носителя возможно из любого состояния
мелкой квантовой ямы ZnCdSe. Однако рассматри-
вать процессы перехода необходимо только из дол-
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гоживущих состояний, для которых τ−1
t — вероят-

ность носителя заряда в единицу времени перейти в
глубокий слой больше вероятности CdSe — вероят-
ности ухода из данного состояния. Наиболее вероят-
ными кандидатами для таких состояний являются
основные состояния квантовых точек мелкой КЯ.

Вероятность того, что в единицу времени в точ-
ку, где уже находится электрон или дырка, при-
дет фотовозбужденный носитель противоположно-
го знака, можно записать как 1/τw = βI0/(n �ω),
где I0 и ω — интенсивность и частота накачки, n —
плотность квантовых точек, β — коэффициент про-
порциональности, который определяется различны-
ми параметрами структуры: вероятностью ухода но-
сителя на поверхность или в подложку, сечением за-
хвата в КЯ, вероятностью захвата в свободные и
занятые квантовые точки и т. п. В этом случае ве-
роятность перехода одиночного носителя заряда в
глубокую квантовую яму из локализованного состо-
яния мелкой КЯ определяется выражением

p =
τw

τt + τw
. (3)

Можно показать, что основным каналом непрямого
туннелирования из локализованного состояния мел-
кого слоя в глубокую КЯ является переход с од-
новременным испусканием продольного оптическо-
го фонона, когда разница энергий размерного кван-
тования начального и конечного состояний больше
�ΩLO — энергии одного оптического фонона (см.
Приложение A). Необходимым условием возможно-
сти такого перехода является наличие в области ко-
нечных состояний глубокой квантовой ямы сплош-
ного спектра энергии. Это условие выполняется для
образца A, где разница между энергией локализа-
ции в квантовых точках мелкого слоя CdSe и по-
рогом протекания в глубокой КЯ порядка 2�ΩLO,
при этих условиях время непрямого туннелирования
можно оценить по формуле (11) как τt ≈ 200 пс. Для
образца D, напротив, разница энергий не допускает
процессов с испусканием LO-фонона при переходе
из состояния квантовой точки мелкой ямы на порог
протекания глубокой КЯ. В этом случае либо воз-
можен процесс с испусканием акустических фоно-
нов, либо процесс должен включать туннелирование
между состояниями квантовых точек. Последнее су-
щественно затруднено тем обстоятельством, что при
таких толщинах барьера распределение точек в со-
седних слоях, по всей видимости, не скоррелирова-
но [43].

Второй независимый канал заселения квантовых
точек связан с релаксацией горячих экситонов, ко-

гда при поглощении фотона рождается экситон с
большой кинетической энергией. Горячий экситон,
так же как и одиночные носители заряда, остывает,
последовательно испуская оптические LO-фононы
(при этом при каждом акте рассеяния существует
вероятность того, что экситон распадется на сво-
бодную, не связанную кулоновским взаимодействи-
ем, электронно-дырочную пару). Важно, что, как
показано в Приложении A, после завершения про-
цесса релаксации экситон, в отличие от одиночных
носителей заряда, не может перейти из одной ямы
в другую с испусканием только одного LO-фонона,
поскольку такие переходы запрещены в первом по-
рядке теории возмущений. Как следствие, при до-
статочно низкой интенсивности накачки может реа-
лизовываться случай, когда все одиночные носители
заряда, изначально захваченные в мелкую КЯ, пе-
реходят в глубокий слой, в то время как экситоны
остаются в мелком слое и излучательно рекомбини-
руют оттуда. Таким образом, возникает ситуация,
когда для мелкой КЯ основным каналом заселения
состояний, формирующим спектр ФЛ, является за-
хват экситонов, которые родились в барьере ZnSe
при поглощении фотона и завершили каскадную ре-
лаксацию как целое.

Очевидно, что соотношение вкладов отмеченных
выше двух каналов в интенсивность фотолюминес-
ценции квантовых точек мелкой ямы должно сильно
зависеть от темпа захвата в квантовую точку носи-
телей разных знаков, который определяется концен-
трацией фотовозбужденных электронов и дырок,
т. е. интенсивностью возбуждающего ФЛ света. Дей-
ствительно, темп захвата фотовозбужденных час-
тиц в слои самоорганизованных квантовых точек
CdSe определяется выражениями

r1 = (c1 + e1)I0,

r2 = (c2 + e2)I0,
(4)

где r1 и r2 — темпы захвата в мелкий и глубокий
слои CdSe, c1 и c2 — коэффициенты захвата сво-
бодных электронов (или дырок) в соответствующий
слой, а e1 и e2 — коэффициенты захвата экситонов.
Для простоты можно считать, что отношение коэф-
фициентов захвата одиночных носителей и эксито-
нов в мелкий и глубокий слои совпадают, e1/c1 ≈
≈ e2/c2 = α. Тогда, с учетом того, что одиночные
носители заряда могут переходить из мелкой КЯ в
глубокую с вероятностью p, зависящей от I0 и опре-
деляемой соотношением (3), интенсивности люми-
несценции из мелкой и глубокой ям определяются
соответственно выражениями
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I1 ∝ ((1 − p)c1 + e1) I0,

I2 ∝ (pc1 + c2 + e2)I0,
(5)

а отношение интенсивностей — выражением
I1
I2

=
α(I0 + κ) + I0

γ(1 + α)(I0 + κ) + κ
, (6)

где γ = c2/c1 — отношение вероятностей захвата
свободных электронных возбуждений в мелкую и
глубокую КЯ, а κ = n�ω/(βτt) определяет вели-
чину интенсивности накачки, при которой вероят-
ность туннелирования свободного носителя заряда
равна 1/2.

На рис. 4 темными точками показаны экспери-
ментальные данные I1/I2 — отношения интенсивно-
стей фотолюминесценции мелкого и глубокого слоев
CdSe от интенсивности накачки, а сплошной кри-
вой — подгонка по формуле (6) с параметрами κ =

= 0.13 Вт/см2, α = 0.12 и γ = 0.9. В пределе
низких интенсивностей накачки фотолюминесцен-
ция из мелкой ямы полностью определяется реком-
бинацией горячих экситонов, а отношение I1/I2 � 1

(рис. 4а), поскольку заселение состояний, форми-
рующих спектр ФЛ глубокой ямы, определяется,
в основном, захватом свободных электронов и ды-
рок, поток которых существенно превышает вклад
в ФЛ горячих экситонов. В пределе высоких интен-
сивностей накачки механизм заселения излучающих
состояний в обоих слоях одинаков и определяется
независимым захватом в квантовую точку электро-
нов и дырок. Амплитуды обоих пиков люминесцен-
ции при этом близки по величине (рис. 4б), а па-
раметр γ ≈ 1, что означает, что фотовозбужденные
носители захватываются примерно поровну в мел-
кую и глубокую ямы.

Предлагаемая модель позволяет также объяс-
нить форму спектра ВФЛ, описываемую форму-
лой (2). Действительно, с ростом энергии фотонов
коэффициент α, определяющий вклад горячих эк-
ситонов, экспоненциально убывает и при больших
энергиях фотона интенсивность и спектр ФЛ мел-
кой КЯ определяются в основном рекомбинацией
электронов и дырок, которые захватились в кванто-
вую точку независимо друг от друга за время мень-
шее времени туннелирования в глубокую яму. Тогда
из уравнений (3) и (5) следует, что отклонение от
экспоненты, определяемое параметром c в формуле
(2), имеет вид

c =
I0

α0(I0 + κ)
, (7)

где α0 = α exp[(E0 − Eg)/b] выражается из зависи-
мости I1/I2, полученной для фиксированной энер-
гии возбуждающего фотона E0. Для образца A при

возбуждении в область E0 = 3.1 эВ и плотности
мощности I0 = 5 мВт/см2 с использованием экспе-
риментально полученных из подгонки зависимости
отношения I1/I2 (рис. 4), κ = 0.13 Вт/см2 и α = 0.12

оценка параметра c по формуле (7) дает 0.02, что хо-
рошо согласуется с экспериментально полученным
значением c = 0.014.

5. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В работе показано, что в гетероструктурах
ZnSe/CdSe/ZnSe, содержащих две квантовые ямы
разной глубины, в некотором интервале величин
толщины барьера можно реализовать условия, при
которых в широком интервале энергий фотовоз-
буждения основным каналом переноса энергии к
состояниям, формирующим спектр ФЛ мелкой ямы,
является каскадная релаксация горячих экситонов
с излучением LO-фононов. Показано, что в таких
системах при независимом захвате электронов и
дырок в состояния квантовых точек мелкой ямы
определяющую роль играет конкуренция времен
туннелирования носителя в глубокую яму τt и
захвата в эту квантовую точку носителя противопо-
ложного знака τw. В условиях τt < τw излучение из
квантовых точек мелкой ямы формируется, в основ-
ном, за счет захвата экситонов в состояния мелкой
ямы. Продемонстрированная в работе практическая
реализация гетероструктуры, обладающей свой-
ствами экситонного сепаратора, осуществляющего
разделение экситонного канала релаксации и ре-
лаксации через состояния свободных электронов и
дырок, существенно расширяет возможности экспе-
риментальных исследований экситонных процессов
в низкоразмерных объектах с самоорганизован-
ными квантовыми точками. Такие системы могут
быть использованы в качестве модельных объектов
для детального изучения особенностей переноса
энергии и спина по состояниям разной размерности.

Авторы выражают благодарность С. А. Тарасен-
ко и Е. Л. Ивченко за полезные обсуждения затро-
нутых в работе вопросов, а также И. В. Седовой,
С. В. Сорокину и С. В. Иванову за предоставленные
образцы. Работа одного из соавторов (Г. В. Б.) вы-
полнена при финансовой поддержке РФФИ (грант
№14-02-00168).

ПРИЛОЖЕНИЕ А

Оценка времени непрямого туннелирования

Время туннелирования носителя заряда из со-
стояния в мелкой яме в глубокую яму с испусканием
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фонона можно вычислить, воспользовавшись золо-
тым правилом Ферми,

1

τt
=

2π

�

∑
q,ν

|M (ν)
f,i (q)|2δ (Ei − Ef − �Ωq,T ) , (8)

где M
(ν)
f,i (q) — матричный элемент электрон-фонон-

ного взаимодействия, q — волновой вектор фонона,
ν — индекс фононной ветви, Ωq,ν — частота фоно-
на. Волновые функции начального состояния (ло-
кализованного на квантовой точке в мелкой яме) и
конечного состояния (в глубокой квантовой яме) да-
ются формулами

Ψi = ϕi(z)Φi(ρ), Ψf = ϕf (z)e
ik′·ρ, (9)

где

ϕi(z) = ϕ1(z) + I12ϕ2(z), ϕf (z) = ϕ2(z) + I21ϕ1(z)

— функции размерного квантования,

Inm = −
[∫

dzϕn(z)ϕm(z) −

−
∫

dzϕn(z)ϕm(z)V (z)/(En − Em)

]/
2

— интеграл перекрытия, ϕ1 и ϕ2 — невозмущенные
функции размерного квантования в мелкой и в глу-
бокой ямах, E1 и E2 — энергии размерного кванто-
вания, k′ и ρ — волновой вектор и координата носи-
теля заряда в плоскости квантовой ямы. Функцию
Ψf можно представить в виде разложения в ряд Фу-
рье

Ψf =
∑
k

ϕf (z)ake
ik·ρ, (10)

тогда выражение для времени туннелирования при-
мет вид

1

τt
=

2π

�

∑
k,q,ν,k′

|ak|2 W (ν)(q)δk+q,k′ ×

×
∣∣∣∣
∫

dz ϕi(z)e
iqzzϕf (z)

∣∣∣∣
2

δ (Ei−Ef−�Ωq,T ) , (11)

гдеW (ν)(q) — вероятность испускания фонона с вол-
новым вектором q. В данных структурах основным
механизмом рассеяния носителей заряда на опти-
ческих фононах является механизм Фрёлиха, а на
акустических — деформационный и пьезоэлектриче-
ский механизмы. Выражение для вероятностей пе-
рехода с испусканием фонона при низких темпера-
турах для этих трех механизмов имеет вид [44]

W (PO)(q) =
2πe2�ΩLO

ε∗
1

q2
,

W (DA)(q) =
Ξ2

�

2ρsq,LA
q,

W (PA,ν)(q) =
(4πee14)

2
�

2ρsq,νε20

1

q
×

×
∣∣∣∣qxqyo

q,ν
z +qzqxo

q,ν
y +qzqyo

q,ν
x

q2

∣∣∣∣
2

,

(12)

где W (PO)— вероятность рассеяния на оптическом
фононе, W (DA) и W (PA) — вероятности рассеяния
на акустических фононах для деформационного и
пьезоэлектрического механизмов, e — заряд элект-
рона, 1/ε∗ = 1/ε∞ − 1/ε0, ε0 и ε∞ — диэлектричес-
кие проницаемости среды на большой и малой час-
тотах, Ξ — константа деформационного потенциала,
ρ — плотность кристалла, sq,ν — скорость фонона,
e14 — пьезоэлектрическая константа, oq,ν — единич-
ный вектор поляризации фонона. Время перехода
можно представить в виде

1

τt
=

1

τPO
+

1

τDA
+

1

τPA
, (13)

где τPO, τDA и τPA — времена туннелирования при
рассеянии на фононах по соответствующим меха-
низмам. Для оценок не учитывалась разница ско-
рости продольного и поперечного звуков, а также
зависимость sq от q. Тогда время перехода элект-
рона из мелкого слоя по формуле (11) показывает,
что τDA/τPO ≈ 300 и τPA/τPO ≈ 3000, и рассеянием
на акустических фононах можно пренебречь. Расчет
проводился для следующих параметров CdSe [45]:
эффективная масса электрона me = 0.119m0, кон-
станта деформационного потенциала Ξc = −11 эВ,
диэлектрическая проницаемость на малых и боль-
ших частотах ε0 = 9.6 и ε∞ = 6.2, плотность кри-
сталла ρ = 5.664 г/см2, скорость LA-фонона вдоль
направления [100] s = 3.43 · 105 см/c, модуль пье-
зоэлектрического тензора оценивался из величины
e33 = 0.347 Кл/см2 для CdSe с вюрцитной структу-
рой, согласно равенству e14 =

√
3 e33/2 [46].

При анализе перехода экситона как целого меж-
ду квантовыми ямами рассмотрим случай квазидву-
мерного экситона, когда волновые функции элек-
трона и дырки вдоль оси роста структуры определя-
ются размерным квантованием, а кулоновское вза-
имодействие влияет на движение в плоскости ямы.
Такое приближение применимо, когда толщина КЯ
меньше радиуса объемного экситона [47], что соот-
ветствует рассматриваемой структуре: полуширина
слоя ZnCdSe в направлении роста примерно 2 нм,
боровский радиус aB = 4.1 нм [45]. В этом прибли-
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жении волновую функцию экситона можно предста-
вить в виде произведения

Ψ(exc) = ϕ(e)(ze)ϕ
(h)(zh)Φ(ρe,ρh), (14)

где Φ(ρe,ρh) — волновая функция двумерного экси-
тона, ϕ(e) и ϕ(h) —функции размерного квантования
электрона и дырки, ze и zh — их координаты по оси
z, а ρe и ρh — координаты в плоскости КЯ. Тогда
матричный элемент туннелирования с испусканием
LO-фонона имеет вид

M(q)f,i = − i

q

√
2πe2�ΩLO

ε∗

∫
dρedze dρhdzh ×

×Ψ
(exc)∗
f

(
eiq·re − eiq·rh

)
Ψ

(exc)
i , (15)

где Ψ
(exc)
f и Ψ

(exc)
i — волновые функции экситона

в глубокой и мелкой ямах. Вычисление интегралов
показывает, что матричный элемент M(q)f,i тож-
дественно равен нулю. Таким образом, в модели
двумерного экситона, образованного размерно кван-
тованными электроном и дыркой, туннелирование
запрещено в первом порядке теории возмущений
и возможно лишь в более высоких порядках, что
существенно уменьшает вероятность этого процес-
са. Туннелирования экситонов как целого возможно
между асимметричными ямами либо при учете ку-
лоновской корреляции электрона и дырки вдоль оси
роста при рассеянии на одном LO-фононе, либо при
многофононном рассеянии, либо при последователь-
ном испускании фононов через состояния непрямого
экситона [28,30]. Рассмотрение этих процессов выхо-
дит за рамки данной работы, так как эти процессы
при ширине ямы много меньше радиуса объемного
экситона aB вносят несущественный вклад в веро-
ятность туннелирования.

ПРИЛОЖЕНИЕ B

Вероятность распада экситона

Процесс релаксации горячего экситона рассмат-
ривается как цепь последовательных испусканий
LO-фононов. После каждого рассеяния на оптичес-
ком фононе экситон может остаться связанным как,
потратив часть своей кинетической энергии на рож-
дение фонона, так и перейти в состояние свободной
электронно-дырочной пары. Относительная вероят-
ность распада экситона на каждом шаге каскада
определяется выражением [42]

pd(Ei) =
wd(Ei)

wd(Ei) + ws(Ei)
, (16)

где Ei — начальная энергия экситона, ws(Ei) — ве-
роятность рассеяния экситона как целого с испуска-
нием фонона,

ws(Ei) =
2π

�

∑
k′,q

W (PO)(q)×

× ∣∣〈Ψ1s,k′ |eiq·re − eiq·rh |Ψ1s,k〉
∣∣2 ×

× δ(Ei − Ef − �ΩLO), (17)

wd(Ei) — вероятность распада экситона,

wd(Ei) =
2π

�

∑
K,k′,q

W (PO)(q)×

× ∣∣〈ΨK,k′ |eiq·re − eiq·rh |Ψ1s,k〉
∣∣2 ×

× δ(Ei − Ef − �ΩLO), (18)

а волновые функции связанного экситона в ос-
новном состоянии и в состоянии свободной элект-
рон-дырочной пары определяются соответственно
выражениями

Ψ1s,k = eik·ρ
1√
πa3B

e−r/aB ,

и

ΨK,k = eik·ρeiK·reπ/(2KaB)Γ

(
1 +

i

KaB

)
×

× 1F1

(
− i

KaB
, 1,−i(Kr+K · r)

)
,

здесь aB — боровский радиус экситона, 1F1 —
вырожденная гипергеометрическая функция, k и
K — волновые векторы, соответствующие движе-
нию центра масс и относительному движению элект-
рона и дырки. Вероятность распада экситона связа-
на с параметром b в выражении (1) согласно фор-
муле

b = − �ΩLO

ln[pd(Ei)]
. (19)

Для численной оценки вероятности распада горя-
чего экситона при рассеянии на LO-фононах взяты
следующие параметры объемного ZnSe: диэлектри-
ческая проницаемость на малых и больших часто-
тах ε0 = 8.68 и ε∞ = 5.6, me = 0.135m0 — эффек-
тивная масса электрона, mh = 0.76m0 — усреднен-
ная по сфере эффективная масса тяжелой дырки,
�ΩLO = 31.5 мэВ — энергия LO-фонона [45].
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На рис. 3 темными точками представлен теоре-
тический расчет вероятности распада экситона по
формуле (16). Точки нормированы на величину пер-
вого максимума для образца A, а отношение коор-
динат двух последовательных точек по оси орди-
нат соответствует величине pd(Ei). Как эксперимен-
тальная, так и теоретическая зависимости амплиту-
ды пиков демонстрируют экспоненциальный спад, а
усредненное значение b ≈ 121 мэВ близко к экспе-
риментальному значению 93 мэВ.
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