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ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ

Актуальность темы

Наноплазмоника и особенно использование локализованного поверхностно-
го плазмонного резонанса (ЛППР) в последнее время привлекают всё большее
внимание исследователей из различных областей – от биологии и химии до фи-
зики полупроводников и прикладной физики. Важными плазмонными приложе-
ниеми являются повышение скорости работы и уменьшение размера устройств
генерации и передачи оптических сигналов, таких как одиночные квантовые
точки (КТ). Как известно, в присутствии металлических частиц за счёт возбуж-
дения плазмонов электрическое поле локально усиливается, и взаимодействие
плазмона с излучателем может существенно влиять на скорость излучения [1].
Кроме того, длина волны плазмона меньше, чем длина волны света, поэто-
му размер соответствующего устройства может быть значительно уменьшен.
Таким образом, гибридные структуры, включающие полупроводниковые КТ и
металлические частицы, предлагают новый способ контроля свойств КТ для
последующего создания оптических устройств нового поколения. Несмотря на
простоту и элегантность идеи, на настоящий момент такая система недостаточ-
но изучена с точки зрения фундаментальных исследований и не оптимизиро-
вана для практических приложений, и является весьма актуальной для фунда-
ментальной и прикладной науки.

В большинстве работ по твёрдотельным системам с КТ, полученным ме-
тодом молекулярно-лучевой эпитаксии (МЛЭ), для формирования металличе-
ских частиц используется метод электронной литографии [2]. При этом воз-
никает проблема, связанная с взаимным расположением КТ и частиц металла,
- несмотря на то, что положение литографических элементов можно контро-
лировать с высокой точностью, расстояние между КТ и частицами меняется
от пары к паре. Применение атомно-силовой микроскопии для позициониро-
вания частиц на поверхности структуры осложняется тем, что КТ находятся
в полупроводниковой матрице, и относительное расположение оценивается по
морфологическим особенностям или сигналу люминесценции.

Альтернативным подходом может стать формирование металлических ча-
стиц в режиме самоорганизации в поле упругих напряжений слоя КТ, распо-
ложенного вблизи поверхности структуры. Для этого можно использовать на-
чальную стадию нанокапельной эпитаксии – метода получения КТ, основанно-
го на предварительном формировании массива кластеров металла III группы на
подложке. При выращивании слоёв КТ, разделённых тонким буферным слоем,
из-за распределения упругих напряжений в матрице происходит вертикальное
упорядочение точек [3]. Замена верхнего слоя КТ на кластеры металла должна
привести к аналогичному упорядочению, то есть расположению кластера над
КТ [4]. Несмотря на то, что пары КТ-кластер латерально расположены случай-
ным образом, расстояние в такой паре определяется толщиной буферного слоя.
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Вертикальное упорядочение может оказаться эффективным способом контроля
расстояния между частицей и КТ, а, значит, и величины экситон-плазмонного
взаимодействия. Важным преимуществом такого подхода является совмести-
мость создания кластеров металла с технологией МЛЭ, используемой для ро-
ста КТ. Таким образом, создание новой твёрдотельной гибридной системы и
исследование в ней экситон-плазмонного взаимодействия представляют боль-
шой интерес для повышения внешнего квантового выхода КТ.

Цели и задачи исследования

Целью данной работы являются исследование возможности создания
металл-полупроводниковых структур с квантовыми точками InAs/AlGaAs и
плазмонными частицами в рамках технологии молекулярно-лучевой эпитак-
сии и исследование экситон-плазмонного взаимодействия в таких гибридных
системах.

Для достижения поставленной цели были поставлены и решены следующие
задачи:

1. Изучение процессов формирования металлических кластеров на подлож-
ке GaAs в МЛЭ росте с помощью начальной стадии нанокапельной эпи-
таксии и влияния ростовых условий на их параметры;

2. Теоретическое исследование плазмонного резонанса в кластерах метал-
лов III группы с учётом экспериментально полученных параметров кла-
стеров. Выяснение влияния материала, размеров и геометрии кластеров
на поверхностный плазмонный резонанс и изучение влияния металличе-
ской частицы на скорость релаксации расположенного рядом с ней точеч-
ного диполя;

3. Получение гибридных структур и изучение их структурных и оптических
свойств. Экспериментальное исследование экситон-плазмонного взаимо-
действия.

Научная новизна полученных результатов

Научная новизна полученных результатов обусловлена тем, что в ходе вы-
полнения настоящей работы впервые:

1) изучено формирование кластеров индия и галлия на поверхности GaAs
при высоких температурах подложки, определены типичные структурные
параметры таких кластеров и предложен способ определения состава кла-
стера по углу смачивания;

2) с помощью численного моделирования показано, что кластеры металлов
III группы, сформированные на поверхности GaAs в МЛЭ росте, могут
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быть эффективно использованы для плазмонных приложений. Изучено
влияние материала, размеров и геометрии на плазмонный резонанс в кла-
стерах. Предложена постростовая подстройка ЛППР под излучение КТ с
помощью плазменно-химического окисления кластеров с последующим
селективным травлением плёнки оксида;

3) теоретически показано, что формирование конуса травления под класте-
ром увеличивает скорость переноса возбуждения в плазмон для излуча-
теля, расположенного на оси симметрии кластера. Это приводит к усиле-
нию экситон-плазмонного взаимодействия и позволяет увеличить рассто-
яние между КТ и поверхностью, негативно влияющей на их оптические
свойства;

4) прямым методом электронной микроскопии продемонстрировано верти-
кальное упорядочение металлических кластеров над столбцами кванто-
вых точек, вызванное распределением упругих деформаций в матрице;

5) обнаружено экситон-плазмонное взаимодействие в гибридных металл-
полупроводниковых структурах, полученных методом МЛЭ, которое при-
водит к появлению в спектре нового длинноволнового пика. Показано,
что наличие металлического кластера над ансамблем КТ приводит к по-
явлению взаимодействия между ними за счёт переноса энергии через воз-
буждение плазмонной моды.

Теоретическая и практическая значимость работы

Исследования гибридных наноструктур вызывают повышенный интерес,
связанный с перспективами их использования для повышения эффективности
квантовых излучателей. Значимость данной работы определается тем, что в ней
последовательно изучены гибридные системы, которые могут быть сформиро-
ваны способом, полностью совместимым с технологией молекулярно-лучевой
эпитаксии. Результаты работы могут быть использованы для реализации новых
металл-полупроводниковых систем с твёрдотельными излучателями, которые
найдут широкое применение в квантовой оптике и квантовых коммуникациях.

Положения, выносимые на защиту:

1. Плазмонный резонанс в линзовидных кластерах металлов III группы, фор-
мируемых в молекулярно-лучевой эпитаксии, перекрывается с полосой фо-
толюминесценции квантовых точек InAs/AlGaAs. Эффективность возбужде-
ния плазмонов в кластерах индия достигает 70% от обычно используемого
золота.

2. При формировании кластеров металла в росте молекулярно-лучевой эпитак-
сией на поверхности структуры с квантовыми точками, закрытыми буфер-
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ным слоем толщиной меньше 10 нм, происходит их вертикальное упорядо-
чение, вызванное распределением упругих деформаций в матрице.

3. В изготовленных таким способом гибридных металл-полупроводниковых
структурах с квантовыми точками InAs/AlGaAs и кластерами индия, разде-
лёнными буфером 8-10 нм, имеет место сильное экситон-плазмонное взаи-
модействие, которое проявляется в виде длинноволнового узкого пика, инте-
гральная интенсивность которого сравнима с интегральной интенсивностью
основного пика фотолюминесценции квантовых точек. Наличие металли-
ческого кластера над ансамблем квантовых точек приводит к появлению
между ними взаимодействия за счёт переноса энергии через возбуждение
плазмонной моды в крупную точку-акцептор и усилению длинноволновой
фотолюминесценции.

4. Формирование конуса травления под металлическим кластером увеличива-
ет скорость переноса возбуждения из экситона в плазмон для излучателя,
расположенного на оси симметрии кластера, и уменьшает тушение фотолю-
минесценции квантовых точек, связанное с влиянием поверхности.

Степень достоверности полученных результатов обеспечивается применением
современных методов получения и экспериментального исследования образ-
цов, воспроизводимостью экспериментальных результатов и сопоставлением с
результатами, полученными другими авторами.

Публикации

По результатам исследований, составляющих содержание диссертации,
опубликовано 6 печатных работ в рецензируемых журналах, входящих в пе-
речень ВАК, 2 труда конференций и 20 тезисов докладов, представленных на
российских и международных конференциях. Полный список публикаций при-
веден в конце автореферата.

Личный вклад автора в работу заключался в участии в постановке целей и
задач исследования, проведении численных расчётов, проектировании и кон-
троле изготовления экспериментальных образцов, проведении эксперименталь-
ных измерений методом атомно-силовой микроскопии и фотолюминесценции,
анализе и интерпретации экспериментальных данных, написании научных ста-
тей и тезисов конференций, а также представлении полученных результатов на
научных семинарах и конференциях.

Структура и объем диссертации

Диссертация состоит из введения, пяти глав и заключения. Объем диссерта-
ции составляет 121 страницу, включая 49 рисунков и список литературы из 166
наименований.
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Апробация работы

Основные результаты работы, изложенные в диссертации, докладывались и об-
суждались на лабораторных и институтских семинарах, на заседаниях Учёно-
го Совета ИФП СО РАН, на конкурсе научных работ молодых учёных ИФП
СО РАН, а также на следующих российских и международных конференци-
ях: 21 Всероссийская научная конференция студентов-физиков (Омск, 2015),
Международная научно-техническая конференция "Фундаментальные пробле-
мы радиоэлектронного приборостроения" (Москва, 2014), Conference on Laser
Physics and Photonics (Vladimir-Suzdal, Russia, 2014), Конференция и школа мо-
лодых учёных по актуальным проблемам физики полупроводниковых струк-
тур, посвящённые 50-летию образования Института физики полупроводников
им. А.В. Ржанова (Новосибирск, 2014), International Conference on Problems of
Strongly Correlated and Interacting Systems (Saint-Petersburg, Russia, 2014), XI
Российская конференция по физике полупроводников (Санкт-Петербург, 2013),
6 International Symposium "Modern Problems of Laser Physics" (MPLP’2013)
(Novosibirsk, Russia 2013), Summer School On Plasmonics (Cargese, France,
2013), International Conference on Quantum Technologies (Moscow, 2013), IV
International Conference "Fundamental Bases of Mechanochemical Technologies"
(Novosibirsk, Russia, 2013), 7 Russian-French workshop on Nanosciences and
Nanotechnologies (Novosibirsk, Russia, 2013), Конференция "Фотоника и оп-
тические технологии" (Новосибирск, 2012), 18 Всероссийская научная кон-
ференция студентов-физиков (Красноярск, 2012), 50 Международная науч-
ная студенческая конференция (Новосибирск, 2012), Международная моло-
дежная конференция по люминесценции и лазерной физике (туристическая
база "Песчанка" , Иркутская обл., 2012), Всероссийская конференция "Фи-
зические и физико–химические основы ионной имплантации" (Новосибирск,
2012), 14 Всероссийская молодёжная конференция по физике полупроводни-
ков и наноструктур и опто- и наноэлектронике (Санкт-Петербург, 2012), 12
Kharkiv Young Scientists Conference on radiophysics, electronics, photonics and
biophysics (Kharkiv, Ukraine, 2012), International Nano-Optoelectronic Workshop
(St. Petersburg, Russia – Wurzburg, Germany, 2011).

ОСНОВНОЕ СОДЕРЖАНИЕ РАБОТЫ

Во введении обоснована актуальность исследований, проводимых в рамках
данной диссертационной работы, формулируется цель, ставятся задачи работы,
указаны научная новизна и практическая значимость полученных результатов
представляемой работы и изложены основные защищаемые положения.

Первая глава посвящена краткому обзору литературы по тематике гибрид-
ных металл-полупроводниковых структур. Описаны основные методы форми-
рования полупроводниковых самоорганизованных квантовых точек, обсужда-
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ются способы создания плазмонных частиц и влияние параметров металличе-
ских кластеров на их оптические свойства. Рассмотрены способы получения
гибридных структур с плазмонными элементами, особое внимание уделено
твёрдотельным системам. Приводится литературный обзор работ, посвящен-
ных изучению экситон-плазмонного взаимодействия в различных гибридных
структурах. На основе анализа существующей литературы сделан вывод об ак-
туальности изучения вопроса о создании металл-полупроводниковых структур
с квантовыми точками InAs/AlGaAs и плазмонными частицами в рамках тех-
нологии молекулярно-лучевой эпитаксии и исследования экситон-плазмонного
взаимодействия в таких гибридных системах.

Во второй главе описаны основные методы, использованные для полу-
чения образцов, исследования их свойств и проведения численных расчётов.
Гибридные структуры были выращены методом молекулярно-лучевой эпи-
таксии, основной особенностью является формирование металлических кла-
стеров также в камере МЛЭ с помощью нанокапельной эпитаксии. Оптиче-
ские свойства структур были изучены с помощью установок макро- и микро-
фотолюминесценции (ФЛ и микро-ФЛ), схемы которых приведены в главе. Так-
же приведено описание метода приближения дискретными диполями, исполь-
зованного для моделирования плазмонного резонанса в металлических класте-
рах.

В третьей главе обсуждаются вопросы формирования металлических кла-
стеров методом МЛЭ с помощью начальной стадии нанокапельной эпитак-
сии. Приведены результаты статистического анализа параметров металличе-
ских кластеров, проведённого методом атомно-силовой микроскопии (АСМ).
Предложен новый метод исследования степени перемешивания материалов кла-
стеров и подложки, основанный на анализе угла смачивания, простой оценкой
которого является отношение высоты кластера к его радиусу. На основе экс-
периментальных результатов и анализа литературных данных предположено
существование двух механизмов формирования капель.

Получение металлических кластеров описано в параграфе 3.1. Для этого
на поверхность GaAs при температуре 500◦С в отсутствие элемента V группы
наносился металл III группы, и происходило формирование кластеров в фор-
ме капель (сегмента сферы). Типичное изображение поверхности с кластерами
индия, полученное методом АСМ приведено на вставке рисунка 1.

Использование высоких температур приводит к перемешиванию металла
кластера с материалом подложки за счёт её травления. Степень этого переме-
шивания была оценена в параграфе 3.2 с помощью анализа угла смачивания
каплей металла подложки, в качестве оценки которого использовалось отноше-
ние высоты кластера к его радиусу. Распределение кластеров по углу смачива-
ния в зависимости от скорости нанесения металла приведено на рисунке 1.
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Рисунок 1. Распределение кластеров по
отношению высоты к радиусу в зависи-
мости от ростовых условий. На встав-
ке АСМ изображение поверхности с
кластерами индия 10x10 мкм2 и изоб-
ражение одиночного кластера разме-
ром 300х300 нм2 и высотой 40 нм

Видно, что оно имеет выражен-
ный бимодальный характер для кла-
стеров индия, в то время как для
кластеров галлия наблюдается одна
группа. Степень перемешивания за-
висит от скорости нанесения метал-
ла на поверхность, согласно прове-
дённой оценке содержание индия в
группах кластеров для скорости 0.16
монослоёв в секунду (МС/с) состав-
ляет 100% и 62%, а для 0.04 МС/с
74% и 27% соответственно. В пара-
графе 3.3 обсуждаются полученные
данные, которые позволяют предпо-
ложить, что наличие двух групп свя-
зано с изменением поверхности во
время нанесения металла за счёт ис-
парения мышьяка из подложки и, со-
ответственно, появления новых цен-
тров зародышеобразования.

Результаты изучения геометрии
металлических кластеров, сформиро-
ванных на поверхности GaAs с по-
мощью начальной стадии нанока-
пельной эпитаксии, далее были ис-
пользованы для анализа плазмонных
свойств таких металлических частиц
и выяснения возможности их приме-
нения в гибридных структурах.

Четвёртая глава посвящена теоретическому исследованию плазмонного
резонанса в металлических кластерах различных форм, размеров и состава с
помощью численного моделирования. Для задания геометрии кластеров ис-
пользованы данные, приведённые в предыдущей главе. Для изучения плазмон-
ного резонанса в частицах использовано возбуждение плоской волной, затем
с помощью возбуждения точечным дипольным источником рассмотрено вли-
яние локализованного поверхностного плазмона в металлической частице на
излучатель в зависимости от их взаимного расположения.

В параграфе 4.1 описана модель кластера в виде сегмента сферы, основан-
ная на результатах измерений из третьей главы (см. рисунок 2а), и обсуждается
применимость модели точечного дипольного излучателя для полупроводнико-
вых квантовых точек.
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В параграфе 4.2 приведены результаты изучения влияния материала, раз-
мера и формы кластера на резонансную частоту плазмона. Для этого был ис-
следован плазмонный резонанс в кластерах из доступных в МЛЭ установке ме-
таллов - алюминия, индия и сурьмы, а также золота в качестве репера. Расчёты
были проведены для кластеров с высотами 21 и 42 и диаметрами 170 и 340
нм соответственно. Для меньших кластеров амплитуда пика поглощения кла-
стера индия составляет около 70% от поглощения золотого кластера. Спектры
эффективности поглощения, рассчитанные для больших кластеров и ТЕ волны,
показаны на рисунке 2б. Видно, что поглощение кластеров металлов III группы
и сурьмы превышает поглощение золотой частицы. Численные эксперименты
доказывают, что наноструктуры металлов III группы могут применяться для
плазмоники в ближней ИК области, при этом совместимость с МЛЭ является
их явным технологическим преимуществом.

Спектры поглощения кластеров различного размера, приведенные на ри-
сунке 2в, подтверждают, что форма спектра и положение резонансов сильно
зависят от размера кластера. Пик, соответствующий дипольному поглощению,
с увеличением размера сместился в длинноволновую область. В спектрах до-
статочно больших кластеров кроме основного дипольного пика появляются до-
полнительные пики, связанные с возбуждением мультипольных мод, что под-
тверждается распределением электрического поля для резонансных длин волн.
Таким образом, изменяя размер кластера с помощью ростовых условий (темпе-
ратура подложки, количество металла), можно управлять положением резонан-
са в широком диапазоне.

θ

ТМ

ТЕ

h

d

X

Y
Z

а) б) в)

Рисунок 2. а) Схема кластера с параметрами, использованными в расчётах:
высота h, диаметр основания d, угол θ между осью симметрии кластера и
волновым вектором k и поляризация света. На вставке 3D модель кластера; б)
спектры поглощения ТЕ волны кластерами с h=42 нм, d=340 нм, состоящими
из золота, алюминия, индия и сурьмы; в) спектры поглощения ТЕ волны кла-
стерами индия в зависимости от размеров (размеры даны в нм): h=16 d=128,
h=21 d=170, h=27 d=213, h=32 d=256, h=37 d=300, h=42 d=340, h=48 d=384,
h=53 d=427
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Параграф 4.3 посвящён изучению взаимодействию локализованного плаз-
мона в кластере индия и точечного дипольного излучателя. С помощью чис-
ленных расчётов можно определить, как скорость релаксации точечного дипо-
ля изменяется в присутствии металлической частицы. При этом релаксацию
можно разделить на излучательную часть, которая соответствует уходу излу-
чения в дальнее поле, и перенос возбуждения из экситона в плазмон, который
соответствует безызлучательному каналу. На рисунке 3а представлены зависи-
мости скорости релаксации дипольного излучателя от расстояния до основания
кластера для различных положений дипольного источника относительно метал-
лической частицы и длин волн.

а) б) в)

г)

l

Рисунок 3. а) Зависимости скорости релаксации диполя от расстояния до ос-
нования кластера x для различных положений диполя (координаты в мкм) от-
носительно кластера и длин волн λ. Сиcтема координат приведена на рисунке
2. Излучательная и безызлучательная релаксация обозначены заполненными и
пустыми символами соответственно: � (x, 0, 0) λ = 1.1 мкм, • (x, 0, 0.17)
λ = 1.1 мкм, N (x, 0, 0.17) λ = 0.64 мкм; б) зависимости скорости безызлуча-
тельной релаксации диполя с координатами ( x, 0, 0) от x для различных форм
кластеров, дипольная мода (λ = 1.1 мкм) и квадрупольная мода (λ = 0.64 мкм)
обозначены заполненными и пустыми символами: � l = 0, • l = 5 нм, N l = 21
нм, H l = 44 нм. На вставке схема кластера с конусом травления глубиной l;
в), г) зависимости скорости безызлучательной релаксации от положения из-
лучателя под кластером индия, в) соответствует кластеру с плоским дном,
г) – капле с конусом травления глубиной 21 нм. x=32 нм, размер изображения
- 500х500 нм2

Известно, что плазмонный резонанс зависит от формы металлического кла-
стера. Одним из наиболее естественных способов изменения формы линзовид-
ных кластеров является формирование под ним конуса травления. На глубину
такого конуса l можно влиять с помощью изменения температуры подложки
и/или времени формирования структуры. Зависимости скорости безызлучатель-
ной релаксации дипольного излучателя, расположенного на оси X, от расстоя-
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ния до основания кластера для различной глубины конуса травления представ-
лены на рисунке 3б. При увеличении глубины конуса травления кластера для
источника, расположенного на фиксированном расстоянии от основания класте-
ра (которое соответствует поверхности структуры), скорость безызлучательной
релаксации значительно изменяется. Таким образом, наличие конуса позволяет
увеличить расстояние между КТ и поверхностью структуры, которая негатив-
но влияет на оптические свойства КТ, при этом сохраняя достаточно сильное
экситон-плазмонное взаимодействие.

Наличие конуса может влиять на взаимодействие излучателя с плазмонной
модой в зависимости от латерального положения излучателя. На рисунке 3в
представлены зависимости скорости безызлучательной релаксации от положе-
ния дипольного излучателя под кластером индия для капли с плоским дном
и капли с конусом травления глубиной 21 нм при фиксированном расстоянии
излучателя до основания кластера. Для кластера с конусом травления скорость
релаксации излучателя, расположенного на оси симметрии, значительно увели-
чивается.

Пятая глава посвящена экспериментальному исследованию экситон-
плазмонного взаимодействия в гибридных структурах КТ InAs/AlGaAs с кла-
стерами индия. Описана ростовая процедура и приведены результаты иссле-
дования поверхности и структуры образцов. Впервые продемонстрировано
экситон-плазмонное взаимодействие в гибридной системе с КТ, полученной
полностью в рамках МЛЭ технологии. Предложена модель переноса энергии
в подансамбле КТ, расположенных под индиевым кластером, посредством воз-
буждения и поглощения локализованных плазмонов в этом кластере.

В параграфе 5.1 описана ростовая процедура получения гибридных струк-
тур и обсуждается использование в данной работе плотных ансамблей КТ
(∼ 1010 см−2), когда под каждым кластером заведомо находится несколько КТ.
В такой системе можно ожидать большего сигнала от экситон-плазмонного вза-
имодействия. В то же время из-за упругих напряжений сохраняется высокая
степень корреляции металлического кластера и самой высокой КТ, а экситон-
плазмонное взаимодействие в системе с несколькими излучателями и одной
плазмонной частицей может приводить к переносу энергии в подансамбле КТ
и появлению новых коллективных мод.
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Рисунок 4. ПРЭМ изобра-
жение поперечного сечения
структуры с In кластером
над столбцом КТ

Параграф 5.2 посвящён экспериментальному
исследованию корреляции ансамбля кластеров с
ансамблем КТ методом электронной микроско-
пии. Для усиления упругих напряжений и по-
вышения вероятности упорядочения были изго-
товлены гибридные структуры со столбцами КТ
InAs/Al0.3Ga0.7As из пяти слоёв КТ, расстоя-
ние между которыми было выбрано равным 10
нм. После роста последнего слоя КТ и буферного
слоя Al0.3Ga0.7As на поверхность в отсутствии
потока мышьяка было нанесено количество ин-
дия, номинально соответствующее 1.7 монослоя
InAs, и сформированы металлические кластеры.
На рисунке 4 представлено изображение попе-
речного сечения образца, полученное с помощью

просвечивающей растровой электронной микроскопии (ПРЭМ). На нём видно,
что металлический кластер располагается ровно над столбцом крупных КТ,
для наглядности КТ в столбце и кластер над ними схематически обозначены
контурами. Таким образом, впервые прямым методом получено доказательство
вертикального упорядочения металлических кластеров над КТ в МЛЭ росте.

В параграфе 5.3 методом фотолюминесценции изучены оптические свой-
ства гибридных структур. В спектре образца с 5 слоями КТ присутствует слабая
длинноволновая особенность, однако, из-за сильной зависимости от расстояния
только экситоны из квантовых точек, расположенных в ближнем к кластеру
слое, могут взаимодействовать с плазмоном. Это приводит к падению общей
эффективности экситон-плазмонного взаимодействия в структуре, поэтому в
дальнейшем гибридные структуры выращивались с одним слоем КТ.

Для более подробного исследования влияния металлических кластеров
на спектр излучения КТ была выращена пара структур с массивом КТ
InAs/Al0.38Ga0.62As, отделённых от поверхности тонким буферным слоем
толщиной 8 нм. На поверхности одной из них были сформированы класте-
ры индия, далее эта структура обозначена как МК. Во второй, контрольной
структуре в верхнем слое вместо кластеров методом Странского-Крастанова
были выращены КТ. Таким образом, исследуемые образцы полностью анало-
гичны по ростовой процедуре за исключением верхнего слоя, который состоял
из кластеров металла для МК и квантовых точек для контрольной структуры.

Согласно данным АСМ измерений плотность металлических кластеров со-
ставила 108 см−2, а плотность КТ в контрольном образце 3·1010 см−2, при этом
в структуре МК под одним металлическим кластером оказывается больше 10
КТ. Спектры ФЛ структуры МК и контрольной структуры приведены на рисун-
ке 5а. В спектре контрольной структуры содержится только широкий пик ФЛ
КТ, а в спектре структуры МК кроме него присутствует новый узкий длинно-
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Рисунок 5. а) Спектры ФЛ контрольного образца (кривая 1) и структуры МК
(кривая 2), для наглядности спектры совмещены по оси Y; б) схема подансам-
бля КТ, взаимодействующих через плазмонную моду кластера. Стрелками по-
казаны перенос возбуждения в плазмон и отсутствие прямого взаимодействия
между КТ; в) схема переноса энергии в подансамбле КТ через плазмонную мо-
ду. Горизонтальными стрелками обозначен перенос возбуждения из экситона
в плазмон и обратно, вертикальными - излучательная рекомбинация в КТ

волновый пик. Для наглядности спектры совмещены по оси ординат. Высокое
совпадение контуров широких пиков КТ подтверждает, что внутренние слои
точек в контрольном образце и структуре МК формировались в одинаковых ро-
стовых условиях. Отметим, что полученный сигнал является интегральным по
всей площади пятна лазера (∼ 10−4 см−2), а по данным АСМ покрытие кла-
стерами составляет менее 5% от этой площади. Интегральная интенсивность
(ИИ) новой полосы, связанной с формированием кластеров металла на поверх-
ности, сравнима с ИИ основной полосы ФЛ КТ, что свидетельствует о высокой
степени этого взаимодействия. При увеличении расстояния между слоями КТ
и кластеров металла с 8 до 50 нм новый пик, как и ожидалось, пропадает, так
как величина этого взаимодействия сильно зависит от расстояния.

В параграфе 5.4 проводится анализ гипотез, позволяющих описать экспе-
риментальные данные. Для объяснения возникновения нового пика предложена
модель взаимодействия ансамбля КТ с плазмонной модой, за счёт которого воз-
никает перенос энергии в крупную точку-акцептор через плазмонные моды по
механизму, описанному в [5]. В работе [5] рассмотрена система, состоящая из
ансамбля атомов, расположенных рядом с металлическим шаром, причем уров-
ни атомов находятся в полосе плазмонного резонанса. В такой системе возника-
ет новое взаимодействие за счёт того, что атомы обмениваются виртуальными
плазмонами. Это взаимодействие может приводить к безызлучательному пере-
носу возбуждения из ансамбля атомов на акцептор — излучатель с самой низкой
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энергией [6]. В структуре МК в ансамбле КТ, расположенных под металличе-
ским кластером, может происходить аналогичное взаимодействие за счёт воз-
буждения плазмонов. Прямым взаимодействием между КТ можно пренебречь
из-за большого расстояния между соседними КТ (∼ 100 нм). В нашей систе-
ме акцептором является самая крупная КТ в ансамбле. Расстояние между этой
КТ и кластером наименьшее во взаимодействующем ансамбле, значит, экситон-
плазмонное взаимодействие в этой паре самое сильное. Отметим, что сильное
экситон-плазмонное взаимодействие именно для центральной КТ было также
обнаружено в численных экспериментах по исследованию взаимодействия то-
чечного диполя с плазмоном в индиевом кластере с учётом формирования ко-
нуса травления, описанных в параграфе 4.3. Ансамбль КТ, взаимодействующих
через плазмонную моду, схематически изображен на рисунке 5б.

Как известно, экситон-плазмонное взаимодействие может приводить к
уменьшению времени излучательной рекомбинации [7]. Кроме того, время жиз-
ни экситона в КТ обратно пропорционально её размеру [8], а, значит, в выде-
ленном ансамбле оно минимально именно для крупной КТ. Тогда при наличии
переноса энергии от соседних КТ за счёт медиатора в виде плазмонной мо-
ды центральная крупная квантовая точка представляет собой излучательный
канал, через который проходят возбуждения всего взаимодействующего ансам-
бля, как показано на рисунке 5в. Возбуждение КТ-донора передаётся в плаз-
монную моду и после частичной релаксации энергии резонансно переходит в
другую КТ. Этот процесс продолжается до перехода возбуждения в крупную
КТ, из которой оно излучается в виде длинноволнового фотона. Это приведёт к
увеличению сигнала ФЛ от длинноволновой части распределения КТ, которое
и наблюдается в нашем эксперименте.

Для изучения зависимости экситон-плазмонного взаимодействия от коли-
чества КТ под кластером был изготовлен образец с монотонно изменяющей-
ся плотностью КТ. Для этого вращение образца во время нанесения InAs для
формирования КТ было остановлено, что привело к градиенту количества на-
несённого InAs и, соответственно, размеров и плотности КТ вдоль некоторой
оси. После роста КТ и буферного слоя AlGaAs толщиной 8 нм на поверхности
структуры был сформирован однородный массив кластеров индия.

Спектры ФЛ структуры с градиентом КТ и однородным массивом металли-
ческих кластеров приведены на рисунке 6а. Видно, что спектры содержат два
пика, отличающихся по ширине. С увеличением количества InAs происходит
длинноволновый сдвиг широкого пика, что соответствует увеличению средне-
го размера КТ, и амплитуды обоих пиков заметно возрастают с увеличением
плотности КТ. На рисунке 6б показана зависимость отношения узкого и ши-
рокого пиков, полученных при разложении спектров на гауссианы, от площади
пика КТ, то есть от плотности КТ. Сначала отношение Sплазмон/SKT постоянно,
а затем линейно растёт с увеличением количества индия, то есть зависимость
взаимодействия от плотности КТ становится квадратичной. Представление экс-
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периментальных данных именно в таких переменных делает переход от линей-
ной к квадратичной зависимости особенно наглядным.

а) б)

Рисунок 6. а) Спектры ФЛ образца с градиентом количества InAs в КТ и од-
нородным массивом кластеров индия на поверхности; б) Зависимость отно-
шения площадей узкого пика и пика КТ Sплазмон/SKT от площади пика КТ, на
вставке показано разложение спектра. Приведены линейные аппроксимации
двух участков зависимости

Предложенная модель экситон-плазмонного взаимодействия позволяет объ-
яснить сильную зависимость отношения Sплазмон/SKT от количества InAs. С
увеличением толщины плёнки InAs при критическом значении происходит пе-
реход Странского-Крастанова, и плотность КТ скачком меняется на порядок
величины, а затем монотонно растёт. При некотором количестве InAs происхо-
дит переход от одной КТ под кластером к нескольким, и включается описанный
выше механизм переноса возбуждения. После этого сигнал длинноволновых то-
чек квадратично зависит от плотности КТ, что и наблюдается на втором участке
зависимости на рисунке 6б.

В параграфе 5.5 описаны результаты измерений микро-ФЛ на структурах с
КТ InAs/AlGaAs с буферным слоем толщиной 10 нм, на поверхности которых
методом электронной литографии были сформированы золотые плазмонные ан-
тенны типа бабочка. С помощью исследования таких структур было получено
дополнительное подтверждение наличия экситон-плазмонного взаимодействия
в аналогичных структурах с кластерами индия. Переход от индиевых класте-
ров, сформированных методом МЛЭ, к периодически расположенным масси-
вам литографических антенн также позволил установить корреляцию между
расположением плазмонных элементов и КТ с большой интенсивностью ФЛ.
Пространственное разрешение микро-ФЛ (∼ 1 мкм) недостаточно для обнару-
жения на поверхности отдельных случайно расположенных кластеров разме-
ром 300 нм. Для идентификации расположения золотых частиц было исполь-
зовано изображение отражения лазера накачки. На нём отчётливо видна пери-
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одическая структура, параметры которой соответствуют изображению масси-
ва антенн, полученному сканирующей электронной микроскопией. Совпадение
расположения КТ с высокой интенсивностью ФЛ с максимумами отражения
лазера позволяет утверждать, что такие КТ расположены под антеннами.

1

2

Рисунок 7. Спектры микро-ФЛ для яр-
кой КТ, измеренные в параллельной (1) и
перпендикулярной (2) поляризациях от-
носительно оси антенны. На вставке
показана полная поляризационная зави-
симость для этой КТ

Обнаружено, что интенсивность
ФЛ ярких КТ, расположенных под ан-
теннами, на порядок выше интенсив-
ности реперных точек, расположен-
ных вне массивов антенн. Одновре-
менно для них наблюдалась сильная
поляризационная зависимость, обу-
словленная анизотропией антенны.
На рисунке 7 представлены спектры
КТ с большой интенсивностью, изме-
ренные в параллельной и перпенди-
кулярной поляризациях относитель-
но главной оси антенны. На вставке
приведена подробная поляризацион-
ная зависимость интегрального сиг-
нала ФЛ для исследованной КТ, от-
ношение лепестков которой достига-
ет 9 и соответствует степени поля-
ризации 80%. Измерение кинетики
микро-ФЛ показало уменьшение вре-
мени жизни возбуждения для иссле-

дованной КТ примерно в 3 раза, причём полученное ускорение ограничено
разрешающей способностью установки. Таким образом, в гибридных металл-
полупроводниковых системах были обнаружены усиление ФЛ КТ, располо-
женных рядом с наноантеннами, сильная поляризационная зависимость ФЛ
и значительное ускорение кинетики ФЛ. Обнаружение всех этих трёх факто-
ров одновременно убедительно свидетельствует о наличии сильного экситон-
плазмонного взаимодействия в системе с КТ, расположенными на минималь-
ном расстоянии от поверхности. Доказательства экситон-плазмонного взаимо-
действия КТ с литографическими антеннами дополняют результаты исследова-
ния гибридных структур с индиевыми кластерами, в которых эффекты взаимо-
действия выражены ещё более ярко из-за фиксации минимального расстояния
между КТ и кластером при вертикальном упорядочении.
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Основные результаты и выводы работы:

1. При формировании кластеров индия на подложке GaAs в процессе МЛЭ ро-
ста при температуре 500◦C происходит значительное перемешивание металла
кластера с материалом подложки за счёт травления подложки. Это приводит к
бимодальности распределения высот индиевых кластеров и отношения высо-
ты кластера к его радиусу, являющегося простой оценкой угла смачивания. На
основе анализа последнего предложен новый метод исследования степени пе-
ремешивания материалов кластеров и подложки. Обнаруженная бимодальность
угла смачивания свидетельствует о том, что на поверхности имеются группы
кластеров с разным составом.
В предположении о составе кластеров с наибольшим и наименьшим углами
смачивания проведены оценки состава всех наблюдаемых групп кластеров. По-
казано, что при понижении скорости нанесения индия от 0.16 до 0.04 МС/с со-
держание индия в кластерах может снизиться до 30% за счёт перемешивания с
материалом подложки. На основе экспериментальных результатов предложена
модель эволюции кластера на поверхности и формирования двух групп класте-
ров, учитывающая испарение мышьяка и последующее изменение состояния
поверхности.
2. Теоретическое исследование зависимости поверхностного плазмонного ре-
зонанса в металлических кластерах с учётом реальной геометрии от матери-
ала кластера показало, что кластеры металлов III группы, сформированные
в МЛЭ росте, могут быть эффективно использованы для плазмоники. С по-
мощью изменения размера кластера положение резонанса может быть пере-
строено в широком диапазоне длин волн, учёт влияния подложки приводит к
сдвигу плазмонного резонанса в длинноволновую сторону. В качестве инстру-
мента для постростовой подстройки резонанса под излучение КТ предложе-
но плазменно-химическое окисление кластеров с последующим селективным
травлением плёнки. Установлено, что достаточно большие кластеры поддержи-
вают мультипольные моды, и изучены свойства этих мод.
3. Теоретически показано, что формирование конуса травления под кластером
увеличивает скорость переноса возбуждения в плазмонную моду для излучате-
ля, расположенного на оси симметрии кластера, и, соответственно, приводит к
усилению экситон-плазмонного взаимодействия. Это позволяет увеличить рас-
стояние между КТ и поверхностью, негативно влияющей на их оптические
свойства, в то же время сохраняя достаточный уровень взаимодействия между
излучателем и плазмонной частицей.
4. Прямым методом электронной микроскопии показано, что в металл-
полупроводниковой системе с КТ InAs/AlGaAs и кластерами индия на поверх-
ности, полученной методом МЛЭ, происходит вертикальное упорядочение кла-
стеров индия над КТ.
5. Наличие металлических кластеров на поверхности приводит к появлению
нового пика на длинноволновом крыле КТ в спектрах фотолюминесценции ги-
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бридных структур. В образцах без кластеров индия, а также в образцах с уве-
личенным до 50 нм расстоянием между слоями кластеров и точек эта полоса
ФЛ отсутствует. Согласно данным АСМ, кластерами металла покрыто около
5% площади, поэтому удельная интенсивность ФЛ КТ из областей с кластера-
ми значительно превышает интенсивность остальных КТ, что свидетельствует
о сильном экситон-плазмонном взаимодействии.
Для объяснения экспериментальных результатов предложена модель экситон-
плазмонного взаимодействия в подансамбле КТ, находящихся под металличе-
ским кластером. В этой модели между КТ возникает взаимодействие за счёт
медиатора в виде плазмонной моды, которое приводит к безызлучательному
переносу возбуждения КТ на акцептор - крупную КТ. Из-за упругих напряже-
ний кластер формируется над самой крупной точкой в подансамбле, которая
является выделенной. Усиление фотолюминесценции КТ-акцептора благодаря
переносу энергии приводит к появлению новой длинноволновой полосы ФЛ,
которая наблюдается в эксперименте.
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