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Исследована система квантовых точек на основе твердых растворов AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs. Ис-

пользование широкозонных твердых растворов AlxIn1−xAs в качестве основы квантовых точек позво-

ляет существенно расширить спектральный диапазон излучения в коротковолновую область, включая

участок длин волн вблизи 770 нм, представляющий интерес для разработки аэрокосмических систем

квантовой криптографии. Методом криогенной микрофотолюминесценции изучены оптические харак-

теристики одиночных AlxIn1−xAs квантовых точек, выращенных по механизму Странского–Крастанова.

На участке длин волн вблизи 770 нм исследована тонкая структура экситонных состояний квантовых

точек. Показано, что величина расщепления экситонных состояний сравнима с естественной шириной

экситонных линий, что представляет большой интерес для разработки излучателей пар запутанных

фотонов на основе AlxIn1−xAs квантовых точек.
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Самоорганизованные полупроводниковые кван-

товые точки (КТ) [1–5] являются одним из важней-

ших ресурсов в исследовании физики низкоразмер-

ных твердотельных объектов, а также в разработ-

ке сверхминиатюрных излучателей для квантовых

информационных систем [6–8]. На основе одиноч-

ных полупроводниковых КТ разрабатываются эф-

фективные и быстродействующие полностью твер-

дотельные излучатели одиночных фотонов (ИОФ)

[5, 9–11]. Они представляют большой интерес и для

создания излучателей фотонных пар (ИФП), запу-

танных по поляризации [5, 10, 12–15].

Одиночные фотоны излучаются при рекомбина-

ции одного из экситонных состояний изолирован-

ной квантовой точки при ее оптическом или токо-

вом возбуждении [2, 5, 9–11]. Пары запутанных фо-

тонов могут излучаться полупроводниковыми КТ в

процессе каскадной рекомбинации биэкситона и эк-

ситона в случае, если экситонные состояния вырож-

дены по энергии или же их расщепление ∆EFS не

превышает естественную ширину экситонных уров-

ней ΓX = ~/τX , где τX – время жизни экситона.

В этом случае излучается пара фотонов, запутан-

ных по поляризации [5]. В реальных КТ расщепле-

ние экситонных состояний ∆EFS , как правило, мно-
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гократно превышает естественную ширину экситон-

ных уровней ΓX , что обусловлено отклонением фор-

мы КТ от идеальной, наличием пьезопотенциала, ин-

дуцированного встроенными механическими напря-

жениями [5, 16, 17]. Исследование факторов, задаю-

щих величину ∆EFS , а также условий, при которых

расщепление экситонных состояний подавляется до

уровня ΓX актуально для разработки ИФП на базе

полупроводниковых КТ.

К настоящему моменту времени наиболее изучен-

ной является система InAs/GaAs квантовых точек,

уникальной особенностью которой является широ-

кий спектральный диапазон, достигающий ∼ 400 нм,

включающий в себя первый и второй телекоммуни-

кационные стандарты (∼ 0.9 мкм и 1.3 мкм). С ис-

пользованием одиночных InAs KT продемонстриро-

вано однофотонное излучение и излучение пар за-

путанных фотонов на длинах волн вблизи первого

телекоммуникационного стандарта [2, 5, 9–17].

Расширение спектрального диапазона излучения

квантовых точек в коротковолновую область пред-

ставляет интерес как для исследований физики

новых низкоразмерных полупроводниковых систем,

так и для создания источников излучения систем

атмосферной или аэрокосмической квантовой крип-

тографии. Оптимальным для данных систем при-

знан участок длин волн вблизи 770 нм [7], где чув-
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ствительность кремниевых фотоприемников макси-

мальна, а поглощение атмосферного слоя и флукту-

ации локального показателя преломления минималь-

ны, что необходимо для сохранения поляризации фо-

тонов.

Добавление Al в систему InAs/GaAs существенно

модифицирует характеристики самоорганизованных

КТ [18–26]. Так, в системах КТ, где используются

бинарные материалы InAs/AlAs, происходит замет-

ное смещение излучения в коротковолновую область.

Это обусловлено увеличением энергии потенциаль-

ного барьера, задаваемого широкозонным и непрямо-

зонным AlAs, а также связано с диффузией Al в InAs

[20, 22–25]. В системе InAs/AlAs возможно образова-

ние непрямозонных КТ, что приводит к значитель-

ному увеличению времени жизни экситонных состо-

яний, вплоть до миллисекундных значений [24, 25].

С помощью метода микрофотолюминесценции спек-

тральные характеристики одиночных КТ на основе

InAs в матрице AlAs изучались в [22–24], а кван-

товых точек InAs в матрице также непрямозонного

Al0.6Ga0.4As – в [20]. При использовании прямозон-

ных материалов системы (In,Ga,Al)As образуются

прямозонные КТ, что представляет большой интерес

для разработки ИОФ и ИФП. Так в работе [21] изу-

чены ширина линий и кинетика люминесценции оди-

ночных InAs КТ в прямозонной матрице AlyGa1−yAs

в зависимости от состава по Al y = 0.13, y = 0.23,

y = 0.33. В [26] приведены результаты исследования

одиночных КТ на основе четверного твердого рас-

твора In0.47Al0.34Ga0.19As с прямозонными барьера-

ми Al0.3Ga0.7As. Также исследована тонкая структу-

ра экситонных состояний (измеренное расшепление

экситонных уровней составило ∆EFS ≈ 125мкэВ) и

продемонстрирован однофотонный характер излуче-

ния экситонных линий.

В данной работе рассмотрены механизмы

формирования и оптические характеристики кван-

товых точек на основе тройных твердых растворов

AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs. Использование широко-

зонных твердых растворов AlxIn1−xAs в качестве

основы КТ позволяет существенно расширить спек-

тральный диапазон излучения в коротковолновую

область, включая участок длин волн вблизи 770 нм,

представляющий интерес для разработки аэрокос-

мических систем квантовой криптографии. Методом

криогенной микрофотолюминесценции впервые

изучены оптические характеристики одиночных

AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs КТ, выращенных по ме-

ханизму Странского–Крастанова. На указанном

участке длин волн исследована тонкая структура

экситонных состояний квантовых точек. Показано,

что для субансамбля AlxIn1−xAs КТ выполняется

условие ∆EFS ≈ ΓX , необходимое для генерации

пар запутанных фотонов.

Исследованные образцы выращивали на установ-

ке молекулярно-лучевой эпитаксии (МЛЭ) “Riber

C21” на двухдюймовых подложках GaAs с ориента-

цией (001). На поверхности подложки выращивал-

ся буферный GaAs-слой толщиной 0.3 мкм. Струк-

тура содержала два 40 нм слоя Al0.7Ga0.3As, пре-

пятствующих диффузии фотовозбужденных носи-

телей заряда, и 200 нм слой AlyGa1−yAs, находя-

щийся между ними. В середине 200 нм AlyGa1−yAs-

слоя, поглощающего большую часть мощности воз-

буждающего лазера, находился слой AlxIn1−xAs КТ.

На верхнем Al0.7Ga0.3As-слое выращивался 10 нм

слой AlyGa1−yAs, на поверхности которого выра-

щивался еще один слой AlxIn1−xAs КТ, предна-

значенный для проведения исследования методом

атомно-силовой микроскопии (АСМ). Были изучены

AlxIn1−xAs КТ с составом в интервале x = 0 ÷ 0.3

с шагом 0.05. При этом состав слоев AlyGa1−yAs за-

давался согласно y ≈ 1.7x. При увеличении соста-

ва по алюминию x-рассогласование параметров ре-

шетки пары AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs несколько сни-

жается – с 7 % (x = 0) до 5.1 % (x = 0.3)

[27], что вполне достаточно для образования мас-

сивов КТ по механизму Странского–Крастанова [1–

5] (слои AlxIn1−xAs КТ выращивались по механиз-

му Странского–Крастанова при температуре T =

505 ◦C). На поверхности AlyGa1−yAs выращивался

слой AlxIn1−xAs критической толщины (∼ 2 моно-

слоев (МС)), по достижении которой начинал фор-

мироваться массив самоорганизованных AlxIn1−xAs

КТ. Скорость роста AlxIn1−xAs-слоев составляла

0.045 МС/с. Момент перехода от двумерного меха-

низма роста к трехмерному контролировали мето-

дом дифракции быстрых электронов. По достиже-

нии критической толщины процесс роста AlxIn1−xAs

прекращался, и в течение времени τGI формировал-

ся массив AlxIn1−xAs КТ по механизму Оствальда

[28–31], после чего слой AlxIn1−xAs КТ заращивался

AlyGa1−yAs. Время ростовой паузы τGI = 10 с.

Структуры AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs КТ исследо-

вали методами макро- и микрофотолюминесценции,

площадь пятна возбуждающего лазера на поверх-

ности структуры составляла 3000 и 3 мкм2 соответ-

ственно. Для возбуждения люминесценции исполь-

зовали излучение Nd:YAG-лазера с длиной волны

532 нм, работающего в непрерывном режиме. Люми-

несценцию регистрировали с помощью однократного

монохроматора, оснащенного охлаждаемым Ge-pin

фотодиодом (макролюминесценция), или с исполь-
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зованием тройного монохроматора “TriVista-555” с

охлаждаемой матрицей Si-фотоприемников (микро-

люминесценция).

На рис. 1а приведены спектры макро-

люминесценции трех структур, содержащих

AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs КТ. На рис. 1b горизон-

Рис. 1. (a) – Спектры фотолюминесценции трех струк-

тур, содержащих AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs КТ при

T = 295K. (b) – Спектральный диапазон излучения

AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs КТ различного состава при

T = 295K

тальными отрезками обозначен спектральный

диапазон излучения AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs КТ

различного состава при T = 295K. Представленные

данные демонстрируют существенное расширение

спектрального диапазона излучения КТ в корот-

коволновую область (до 200 нм), включая участок

длин волн вблизи λ = 770 нм, представляющий инте-

рес для разработки атмосферных систем квантовой

криптографии. Данные, приведенные на рис. 1,

были получены на участках исследуемых структур,

содержащих массивы AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs КТ

высокой плотности (d ≥ 1010 см−2).

Для исследования характеристик одиночных

квантовых точек требуются области с низкой плот-

ностью d ≤ 108 см−2. В работе для решения этой

задачи использовали следующий подход. Рост слоя

AlxIn1−xAs осуществлялся без вращения подложки.

Это задавало существенный градиент скорости

роста данного слоя по поверхности структуры. В

итоге структура содержала участки КТ различной

плотности в диапазоне от нулевой до предельно

высокой d ≈ 1011 см−2. На рис. 2а, b приведены

примеры АСМ-топограмм и гистограммы распреде-

ления КТ по размерам (рис. 2c, d) для двух участков

структуры Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As с плотностью

КТ d = 8 · 109 см−2 и d = 1 · 1011 см−2. Как видно из

рисунка, с ростом плотности КТ заметно возрастают

их средние размеры.

Высокий градиент плотности КТ по поверхно-

сти структуры проиллюстрирован на рис. 3, кото-

рый содержит набор спектров макролюминесценции

структуры Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As, полученных

при T = 10K. Нижний спектр (центральная часть

структуры) свидетельствует о высокой плотности

КТ (на рис. 3 обозначены как QDs). По мере удале-

ния от центра структуры в направлении [11̄0] интен-

сивность ФЛ КТ так же, как и плотность КТ, снижа-

ется. Верхний спектр, записанный в точке, удален-

ной от центра на δl = 12мм, свидетельствует об от-

сутствии Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As КТ и содержит

лишь пик, отвечающий люминесценции Al0.1In0.9As

смачивающего слоя (на рис. 3 обозначен как WL).

Наличие областей с низкой плотностью КТ на

подготовленных структурах позволяет уверенно ад-

ресовать к одиночным квантовым точкам и иссле-

довать их оптические характеристики с использова-

нием методики микрофотолюминесценции. На рис. 4

приведены спектры микролюминесценции структу-

ры Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As КТ, полученные на

участках с плотностью d ≈ 1011 см−2 и d ≈ 108 см−2

при T = 10K. В спектрах отчетливо видны узкие

пики, соответствующие люминесценции одиночных

КТ. Верхний спектр люминесценции содержит де-

сятки пиков от различных КТ, образующих конти-

нуум, что затрудняет интерпретацию этих пиков и

анализ их характеристик. У нижнего спектра толь-

ко один пик, отвечающий люминесценции одиночной

Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As квантовой точки.

В данной работе при исследовании люминесцен-

ции одиночных КТ наибольшее внимание уделялось

участку длин волн вблизи λ = 770 нм. Особенно по-

дробно были исследованы области с низкой плотно-

стью КТ структуры Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As. Ин-

терпретация пиков люминесценции одиночных КТ
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Рис. 2. АСМ-топограммы двух участков структуры Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As с плотностью КТ d = 8 · 109 см−2 (a) и

d = 1 ·1011 см−2 (b). Гистограммы распределения КТ по размерам для двух участков с плотностью КТ d = 8 ·109 см−2

(c) и d = 1 · 1011 см−2 (d)

проводилась с использованием зависимостей интен-

сивностей пиков от мощности излучения возбужда-

ющего лазера. При наименьших мощностях возбуж-

дения в спектрах люминесценции в первую очередь

проявляются пики экситонов X и зависимость их

интенсивности от мощности линейна. При бо́льших

мощностях в спектрах появляются пики биэкситонов

XX, интенсивность которых возрастает по квадра-

тичному закону от плотности мощности лазера [32].

На рис. 5а представлены спектры микролюминесцен-

ции одиночной Al0.1In0.9As КТ, полученные при раз-

личных мощностях возбуждающего лазера. Наряду

с пиками экситонов (X) и биэкситонов (XX) в спек-

трах также проявляются пики трионов (X∗) [2, 5]. На

рис. 5b приведены зависимости интенсивности пиков

от мощности лазера: линейная для экситонного пика

X и квадратичная для биэкситонного пика XX.

В идеальных КТ оптически активные экситоны,

образованные основными электронными и дыроч-

ными состояниями с моментами (+1/2;−3/2) и

(−1/2;+3/2) вырождены по энергии. В реальных

КТ это вырождение снимается за счет отклоне-

ния КТ от идеальной формы, а также влияния

пьезопотенциала, индуцированного встроенными

механическими напряжениями [2, 5]. Величина

расщепления экситонных уровней ∆EFS опре-

деляется набором факторов, таких как степень

отклонения формы КТ от идеальной и влияние

пьезопотенциала, значение которого возрастает с

увеличением размера КТ [5, 16, 17]. При ∆EFS ,

значительно превосходящих ΓX , излучение экси-

тона и биэкситона линейно поляризовано вдоль

кристаллографических направлений [110] и [11̄0].

Соответственно, спектры люминесценции, запи-

санные для поляризаций вдоль направлений [110]

и [11̄0], будут содержать пики экситонов X[110] и

X[11̄0], и биэкситонов XX[110] и XX[11̄0], смещенных

друг относительно друга на величину ∆EFS , что

позволяет непосредственно из спектров излучения

определять параметр расщепления экситонных

состояний ∆EFS . В данной работе величину ∆EFS

определяли как разницу энергий фотонов X[110]

и X[11̄0], отвечающих экситонной рекомбинации в

КТ.
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Рис. 3. Спектры фотолюминесценции различных

участков структуры Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As КТ

при T = 10K

Рис. 4. Спектры микролюминесценции для двух участ-

ков структуры Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As с плотно-

стью КТ d ≈ 10
11 см−2 и d ≈ 10

8 см−2 при T = 10K

Рис. 5. (a) – Спектры микролюминесценции одиночной

Al0.1In0.9As КТ, полученные при различных мощно-

стях возбуждающего лазера. (b) – Зависимости интен-

сивности экситонного X и биэкситонного XX пиков от

мощности лазера: точки – экспериментальные данные,

сплошные линии – линейная и квадратичная аппрок-

симации

Как отмечалось ранее, идеальные КТ с вы-

рожденными по энергии экситонными состояниями

(∆EFS = 0) и КТ с малым расщеплением экситон-

ных состояний (∆EFS ≈ ΓX = ~/τX) могут быть ис-

точниками пар запутанных фотонов [5]. При выпол-

нении этих условий в процессе каскадной рекомбина-

ции биэкситона и экситона излучаются пары фото-
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Рис. 6. Расщепление экситонных состояний ∆EFS для 30 Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As КТ. В прямоугольной рамке вы-

делены экспериментальные точки, для которых ∆EFS сравнимо с естественной шириной экситонных состояний. На

вставке – гистограмма распределения числа КТ от ∆EFS для интервала ∆EFS от −1.6 до 16 мкэВ, ширина столбца

равна удвоенной погрешности измерений 3.2 мкэВ, сравнимой с естественной шириной экситонных уровней ΓX

нов, запутанных по поляризации. Согласно литера-

турным данным время жизни экситона τX при крио-

генных температурах составляет ∼ 10−9 с [4, 5, 33],

что задает ширину экситонного пика ΓX на уровне

10−6 эВ. Таким образом, для разработки ИФП пред-

ставляют интерес КТ, в которых величина ∆EFS не

превышает нескольких мкэВ. Для поиска КТ, отве-

чающих данному требованию, погрешность опреде-

ления ∆EFS должна быть также на уровне единиц

мкэВ.

В данной работе для увеличения точности опре-

деления параметра ∆EFS экспериментальные кон-

туры пиков люминесценции аппроксимировали кон-

турами Лоренца. Максимум контура Лоренца при-

нимался за максимум пика. С использованием дан-

ной процедуры погрешность в определении парамет-

ра ∆EFS составляла σFS = ±1.6мкэВ, что сравнимо

с естественной шириной экситонных пиков ΓX .

В диапазоне длин волн λ = 770 ± 5 нм были ис-

следованы характеристики 30 одиночных КТ систе-

мы Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As. Полученные экспери-

ментальные данные по параметру ∆EFS для этих

квантовых точек представлены на рис. 6. Из рисунка

видно, что в ряде КТ расщепление экситонных со-

стояний значительно, и максимальная зарегистриро-

ванная величина составляет ∆EFS ≈ 50мкэВ. При

этом большая часть КТ характеризуется ∆EFS ≤

≤ 10мкэВ. И, наконец, примерно для 30 % иссле-

дованных Al0.1In0.9As/Al0.24Ga0.76As КТ выполняет-

ся условие ∆EFS ≈ ΓX . На рис. 6 эта группа КТ

отмечена прямоугольной рамкой. На вставке рис. 6

приведена гистограмма распределения числа КТ от

∆EFS для интервала ∆EFS от −1.6 до 16 мкэВ, ши-

рина столбца равна удвоенной погрешности измере-

ний 3.2 мкэВ, сравнимой с естественной шириной эк-

ситонных уровней ΓX . Как следует из гистограм-

мы максимум распределения приходится на КТ с

∆EFS = 0 ± 1.6мкэВ. Очевидно, что данная выбор-

ка КТ представляет большой интерес для создания

ИФП на основе AlxIn1−xAs квантовых точек.

Таким образом, в данной работе исследована си-

стема квантовых точек на основе твердых растворов

AlxIn1−xAs/AlyGa1−yAs. Использование широкозон-

ных твердых растворов AlxIn1−xAs в качестве ос-
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новы КТ позволило существенно расширить спек-

тральный диапазон излучения в коротковолновую

область, включая участок длин волн вблизи 770 нм,

представляющий интерес для разработки аэрокос-

мических систем квантовой криптографии. Методом

криогенной микрофотолюминесценции изучены оп-

тические характеристики одиночных AlxIn1−xAs КТ.

На участке длин волн вблизи 770 нм исследована тон-

кая структура экситонных состояний квантовых то-

чек и показано, что величина расщепления экситон-

ных состояний сравнима с естественной шириной эк-

ситонных линий, что представляет большой интерес

для разработки излучателей пар запутанных фото-

нов на основе AlxIn1−xAs квантовых точек.
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