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Исследованы возбужденные состояния наноразмерных двухкомпонентных полупроводниковых кристал-

лов типа «ядро–оболочка» с гетеропереходом второго рода. Продемонстрировано, что в их спектрах

фотопоглощения доминирует дипольный плазмонный резонанс. При этом оказалось, что варьирование

высоты потенциального барьера между ядром и оболочкой в сравнительно узком диапазоне приводит к

принципиальному изменению характера коллективной моды от поверхностного плазмонного резонанса,

типичного для спектров фотопоглощения проводящих наноразмерных частиц, к вращательной плазмон-

ной моде, при которой возбуждаются только угловые степени свободы.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Развитие технологий в области наноэлектроники
и нанофотоники в течение последних десятилетий
привело к острой необходимиости создания принци-
пиально новых материалов, физические и химиче-
ские свойства которых отличаются от свойств соот-
ветствующих объемных компонентов. Одно из на-
правлений, квантовая плазмоника, в настоящее вре-
мя является быстро развивающейся областью иссле-
дований, которая включает в себя изучение кванто-
вых свойств света и механизмов его взаимодействия
с материей на наноразмерном уровне [1–3].

Оптические свойства наноразмерных проводя-
щих частиц определяются наличием локализован-
ных поверхностных плазмонных резонансов (LSPR)
в их спектрах возбужденных состояний [2, 4–8]. По-
лупроводниковые нанокристаллы и квантовые точ-
ки представляют собой перспективный тип матери-
алов с плазмонным резонансом в оптическом спек-
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тре [4, 5, 9–15], причем частоты их плазмонных мод
как правило лежат намного ниже по сравнению с
резонансными частотами в металлических наноча-
стицах [16] и могут варьироваться в широком диа-
пазоне от терагерцовой до инфракрасной и видимой
частей спектра [16–22] путем изменения параметров
как материала самого нанокристалла, так и окру-
жающей его среды [13, 14, 16, 17, 21, 24–27], а также
от использованного метода легирования, от которо-
го зависит конфигурация носителей заряда основ-
ного состояния системы [13,18, 19, 28–30].

В зависимости от распределения плотности де-
локализованных зарядов дипольный плазмон может
представлять собой как гармонические колебания в
направлении нормали к поверхности ионного осто-
ва [31, 32], так и вращательное движение системы
зарядов, при котором они осциллируют тангенци-
ально по отношению к границе кора внутри срав-
нительно тонкого сферического слоя, в то время,
как радиальное движение практически не включа-
ется [33, 34].

Коллоидные нанокристаллы (квантовые точки)
типа «ядро–оболочка» состоят из двух (или бо-
лее) полупроводниковых материалов, образующих
структуру из подсистем, разделенных барьером ге-
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тероперехода. Они отличаются от «однокомпонент-
ных» квантовых точек существенно более высокой
фотохимической стабильностью [35], причем особен-
ности их строения позволяют легко варьировать их
зонную структуру для создания элементарной базы
наноразмерной оптоэлектроники [36–39].

Возможность варьирования таких оптических
свойств наноразмерных квантовых точек «ядро–
оболочка» (далее CSQD, core-shell quantum dots),
как длина волны люминесценции, квантовый выход
и время жизни возбужденных состояний системы,
привела к значительному прогрессу в технологиях
синтеза подобных структур [39–41]. С практической
точки зрения внешняя оболочка также играет роль
барьера между ядром и окружающей средой, что
делает нанокристалл менее чувствительным к изме-
нениям физических и химических свойств окруже-
ния [39]. Этот эффект, в частности, дает возмож-
ность эффективного применения QSQD для созда-
ния биологических маркеров [35, 42].

В настоящее время в качестве основы для яд-
ра и оболочки CSQD как правило используются
полупроводники типа II-VI, IV-VI, III-V, образуя
конфигурации вида CdSe/CdS, CdS/ZnS, CdSe/ZnS,
InAs/CdSe, InP/ZnS [39,40, 43].

В большинстве случаев изоляция ядра CSQD
осуществляется путем нанесения поверх него полу-
проводникового материала с другой шириной запре-
щенной зоны, чем у материала ядра, таким обра-
зом, чтобы обе границы запрещенной зоны материа-
ла оболочки оказывались внутри запрещенной зоны
ядра. При таком расположении энергетических зон
оба типа носителей заряда, и электроны и дырки,
оказываются заключенными внутри области ядра.
Такая ситуация называется структурой первого ти-
па или квантовой точкой с гетеропереходом первого
рода. Напротив, в стуктурах второго типа, оптиче-
ским свойствам которых посвящена данная работа,
взаимное расположение зон материалов ядра и обо-
лочки таково, что обе границы и валентной зоны
и зоны проводимости материала ядра оказываются
ниже (или выше), чем у материала оболочки [44,45].
В результате электроны и дырки оказываются про-
странственно разделенными барьером гетероперехо-
да, так, что каждый из типов носителей заряда ло-
кализован в своей области [44]. Это приводит к су-
щественному снижению скорости взаимной реком-
бинации электронов и дырок и, таким образом, уве-
личивается их время жизни по сравнению со струк-
турами первого рода [45–48].

Как было показано в работе [40], этот эффект
может быть использован при создании полупровод-

никовых лазеров на основе наноразмерных кванто-
вых точек. Также ожидается, что пространственное
разделение носителей заряда в квантовых точках с
гетеропереходом второго рода дает этим структурам
преимущество при их использовании в качестве эле-
ментной базы для фотовольтаики [44] и фотолюми-
несценции [40, 41, 46, 47].

Важно также отметить, что в отличие от плаз-
монных мод как в однокомпонентных полупровод-
никовых наночастицах [17, 28, 29], так и в метал-
лических кластерах [49–53], плазмонные колебания
в нанокристаллах (квантовых точках) типа «ядро–
оболочка» возбуждаются в системе, содержащей два
типа делокализованных носителей заряда, взаимо-
действующих между собой. Коллективные явления
в двухкомпонентных системах уже были предметом
исследования в ряде работ [54–59], в которых было
показано, что в оптических спектрах наноразмер-
ных систем, содержащих свободные заряды проти-
воположного знака, также наблюдается гигантский
дипольный плазмонный резонанс. Однако характер-
ной особенностью CSQD является то, что такая кон-
фигурация может приводить к пространственному
разделению зарядов разного знака благодаря нали-
чию барьера гетероперехода второго рода между яд-
ром и оболочкой.

В данной работе мы представляем теоретиче-
ский анализ оптических свойств двухкомпонент-
ных наноразмерных полупроводниковых систем ти-
па «ядро–оболочка» второго типа. При описании
их основного состояния была использована модель
ступенчатого потенциала [60, 61], который при его
достаточной высоте обеспечивает практически пол-
ное пространственное разделение компонент систе-
мы таким образом, что перекрытие одночастичных
волновых функций электронов и дырок оказывается
пренебрежимо мало.

Основной целью работы является исследование
зависимости характера плазмонной моды от высо-
ты потенциального барьера. Было продемонстри-
ровано, что ее увеличение в сравнительно узком
диапазоне значений приводит к существенному из-
менению распределения плотности делокализован-
ных носителей заряда и, как результат, к перехо-
ду от поверхностного плазмонного резонаса Ми [62,
63] трансляционного типа, характерного, например,
для металлических нанокластеров [9, 10], к враща-
тельной поверхностной моде [33, 34].

Наш подход основан на самосогласованном
квантово-механическом описании многочастич-
ных возбуждений в системе делокализованных
носителей заряда. Расчеты основного состояния
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системы проводились в приближении Хартри–Фока
с учетом нелокального обменного взаимодействия в
подсистемах электронов и дырок.

Мы показываем, что по мере увеличения высо-
ты барьера распределение электронной и дыроч-
ной плотностей в в квантовой точке имеет тенден-
цию к формированию узкого двойного электронно-
дырочного слоя вблизи границы раздела ядра и обо-
лочки. При этом заметная перестройка распреде-
ления плотности зарядов происходит при измене-
нии высоты барьера в сравнительно узком диапа-
зоне значений, что, в свою очередь, приводит к су-
щественному изменению оптических характеристик
системы, в частности, частоты плазмонного резо-
нанса. Последний эффект связан в первую очередь
с изменением характера плазмонной моды от по-
верхностной дипольной моды трансляционного ти-
па, при которой эффективно возбуждается движе-
ние зарядов в радиальном направлении, к враща-
тельной моде, для которой характерно возбуждение
только угловых степеней свободы, в то время, как
радиальное движение остается практически заморо-
женным.

2. ТЕОРЕТИЧЕСКИЙ ПОДХОД

Рассмотрим электронейтральную систему взаи-
модействующих фермионов, содержащую равное ко-
личество частиц отрицательного и положительного
заряда, пространственно разделенных барьером ге-
тероперехода второго рода и при этом связанных
между собой кулоновским взаимодействием.

Пусть для примера в области ядра присутству-
ют N отрицательных свободных носителей заряда,
а в области оболочки — такое же количество поло-
жительных. Подобный подход вполне оправдан при
высоте барьера достаточной для того, чтобы разде-
лить носители заряда противоположного знака. При
меньших значениях высоты барьера, когда распре-
деления плотности зарядов заметно перекрываются,
эта простая модель, разумеется, не в полной мере со-
ответствует ситуации, но, по нашему мнению, позво-
ляет на качественном уровне адекватно описывать
спектр возбужденных состояний двухкомпонентной
системы.

Далее будем называть отрицательные частицы
электронами с эффективной массой в зоне проводи-
мости me, а положительные частицы, соответствен-
но, дырками с эффективной массой в валентной
зоне mh.

Полный гамильтониан описываемой системы
представляет собой гамильтониан Ne = N электро-
нов и Nh = Ne дырок, взаимодействующих друг с
другом посредством кулоновского потенциала V , с
потенциалами внутри ядра и оболочки Vcore и Vshell,
соответственно,

Ĥ =

=

Ne∑ p̂2
a
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+

Nh∑ p̂2
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+
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e
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′
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(1)

В общем случае парное кулоновское взаимодействие
между частицами в точках ra и rb эффективно
экранировано путем введения статической диэлек-
трической проницаемости в соответствующем полу-
проводнике. Использование статической диэлектри-
ческой проницаемости в нашей модели обусловле-
но тем, что масштаб энергий электрон-дырочных
комплексов соответствует энергии связи экситона
Ванье–Мотта, для которой частотной зависимостью
диэлектрической проницаемости можно пренебречь
[64], так что мультипольное разложение потенциала
межчастичного взаимодействия может быть записа-
но в виде [65, 66]
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ΦL (ra < rcore < rb) =
(2L+ 1)rL<

(Lε1 + (L+ 1)ε2) r
L+1
>

,

где rcore — радиус сферически симметричного ядра
CSQD, r>,< обозначают, соответственно, наиболь-
ший и наименьший из радиусов ra,b, а ε1 и ε2 —
статические диэлектрические проницаемости ядра и
оболочки. Однако, поскольку основной целью дан-
ной работы было исследование зависимости опти-
ческих свойств CSQD от высоты эффективного по-
тенциального барьера, разделяющего области ядра
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и оболочки, при проведении расчетов были приня-
ты значения ε1 = ε2 = 1, чтобы не увеличивать чис-
ло независимых параметров в используемой моде-
ли, где диэлектрические константы в первую оче-
редь играют роль масштабирующего коэффициента
по шкале энергий.

Поскольку в рамках модели ступенчатого потен-
циала электроны и дырки жестко ограничены в сво-
ем движении внутри объема наночастицы, запишем
Vcore и Vshell, соответственно, как [60, 61]

Vcore(r) =






0, 0 < r < rcore,

Vc, rcore < r < rshell,

∞, r > rshell

(4)

и

Vshell(r) =





Vv, 0 < r < rcore,

0, rcore < r < rshell,

∞, r > rshell,

(5)

где rshell > rcore — радиус оболочки CSQD, а по-
тенциалы Vc и Vv определим, соответственно, как
разности границ зон проводимости и валентных
зон полупроводников, разделенных барьером гете-
роперехода. При проведении численных расчетов
в данной работе был рассмотрен частный случай
Vc = Vv = U0.

Для описания межчастичного взаимодействия
в основном состоянии системы было использовано
приближение Хартри–Фока, в рамках которого од-
ночастичные волновые функции электронов φi(r

(e)
i )

и дырок ψa(r
(h)
a ) удовлетворяют самосогласованным

уравнениям [57,58, 67]:
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Здесь ǫi и ǫa — одночастичные энергии электронов
и дырок, U (e)

H и U
(h)
H — хартриевские потенциалы.

В случае системы, имеющей заполненные оболочки,
они записываются в виде [67]

U
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∫
V (r, r′)ρe(r

′)dr′,

U
(h)
H (r) =

∫
V (r, r′)ρh(r

′)dr′,
(7)

где объемные концентрации электронов и дырок

ρe(r) = 2
∑
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φ⋆i (r)φi(r),

ρh(r) = 2
∑

a

φ⋆a(r)φa(r)

вычисляются путем суммирования по всем запол-
ненным одночастичным состояниям. При этом нело-
кальные обменные потенциалы U

(e)
x и U (h)

x , соответ-
ственно, выражаются как

U (e)
x (r)φi(r) = −q2
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j

∫
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|r− r′| φj(r),
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∑

b

∫
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′)φa(r′)dr′
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(8)

Для описания многоэлектронных корреляций
было использовано приближение случайных фаз с
нелокальным обменным взаимодействием (ПСФО
или RPAE), следуя работам [54,55,57,58], в которых
этот метод был обобщен для двухкомпонентной си-
стемы фермионов. В рамках этого подхода волновая
функция возбужденного состояния |Φk〉 представля-
ется в виде суперпозиции одночастичных возбужде-
ний типа частица-вакансия

|Φk〉 =
∑

im

(
X

(k)
im â+mâi + Y

(k)
im â+i âm

)
|Φ0〉+

+
∑

as

(
X(k)

as â
+
s âa + Y (k)

as â+a âs

)
|Φ0〉, (9)

где первое слагаемое описывает возбуждение элек-
тронной подсистемы, а второе слагаемое — дыроч-
ной, |Φ0〉 обозначает основное состояние комплекса,
операторы â+ и â есть одночастичные операторы
рождения и уничтожения. Здесь и далее индексы
i и m используются для обозначения заполненных и
незаполненных одночастичных состояний электрон-
ной подсистемы, а индексы a и s — соответственно,
для занятых и незанятых состояний дырочной под-
системы. Амплитудные коэффициенты X

(k)
im , X(k)

as

(амплитуды «вперед во времени») и Y (k)
im , Y (k)

as («на-
зад во времени») определяют вклад соответствую-
щей пары частица-вакансия в многочастичное воз-
бужденное состояние (9).

Возбужденные состояния многочастичной систе-
мы с заполненными оболочками, обладающей сфе-
рической симметрией, в приближении LS-связи ха-
рактеризуются полным угловым моментом L и его
проекцией M [69], поэтому все одночастичные воз-
буждения «частица-вакансия» в суперпозиции (9)
имеют ту же мультипольность.

861



А. Н. Ипатов ЖЭТФ, том 163, вып. 6, 2023

Для описания оптических свойств электрон-
дырочных комплексов достаточно рассмотреть
только дипольные переходы из основного состояния
|Φ0〉 в возбужденные многочастичные состояния
|Φk〉 с L = 1, M = 0.

В работaх [54, 55, 57, 58] было показано, что ам-
плитудные коэффициенты X

(k)
e , X(k)

h и Y
(k)
e , Y(k)

h в
суперпозиции (9) определяются путем решения мат-
ричного уравнения ПСФО для двухкомпонентной
системы:

UZ(k) = ΩkZ
(k), (10)

где Ωk — собственные числа матрицы

U =




A(e) B(e) C D

−B(e)⋆ −A(e)⋆ −D⋆ −C⋆

C D A(h) B(h)

−D⋆ −C⋆ −B(h)⋆ −A(h)⋆



,

Z(k) =




X
(k)
e

Y
(k)
e

X
(k)
h

Y
(k)
h



.

(11)

Здесь элементы эрмитовых матриц A, B, C, D

выражаются через одночастичные энергии ǫi, ǫa и
кулоновские матричные элементы парного межча-
стичного взаимодействия

〈αβ|V |γη〉 = δσασγ
δσβση

×

×
∫
ϕ⋆
α(r)ϕ

⋆
β(r

′)V (r, r′)ϕγ(r)ϕη(r
′)drdr′ (12)

с одночастичными функциями, полученными в ре-
зультате решения уравнений (6), где V (r, r′) опреде-
лен согласно (2).

Матрицы A и B связывают между собой одно-
частичные возбуждения внутри электронной и ды-
рочной подсистем, соответственно, и их вид не от-
личается от случая стандартного уравнения ПСФО
для однокомпонентной системы зарядов [67]

A
(e)
im,jn = δijδmn(ǫn − ǫi) + 〈in|U |mj〉,
A

(h)
as,bt = δabδst(ǫs − ǫa) + 〈at|U |sb〉,

B
(e)
im,jn = 〈ij|U |mn〉,
B

(h)
as,bt = 〈ab|U |st〉.

(13)

Матричные элементы в (13) включают в себя как
прямое (хартриевское), так и нелокальное обменное
взаимодействие

〈αβ|U |γη〉 = 2〈αβ|V |γη〉+ 〈αβ|V |ηγ〉, (14)

где множитель 2 перед прямой компонентой в (14)
появляется в результате суммирования по спиновым
переменным.

Матрицы C и B связывают между собой возбуж-
дения электронной и дырочной подсистем и поэтому
содержат только компоненты прямого кулоновского
взаимодействия

Cim,as = −2〈is|V |ma〉,
Dim,as = −2〈ia|V |ms〉.

(15)

Положительные собственные числа Ωk есть энергии
переходов между основным состоянием |Φ0〉 и корре-
лированными возбужденными состояниями |Φk〉 (9).

Полученные при решении уравнений (10)–(11)
спектры энергий возбужденных состояний и соот-
ветствующие волновые функции позволяют описы-
вать процессы, связанные с возбуждением систе-
мы под действием различных внешних воздействий.
Так, отклик системы на внешнее электромагнитное
поле определяется спектром дипольных возбужде-
ний. Силы осцилляторов fk для дипольных перехо-
дов между основным и k-м возбужденным состоя-
нием равны:

fk = 2µD2
kΩk, (16)

где µ = memh/(me + mh) — приведенная масса
электрон-дырочной пары. Cилы осцилляторов удо-
влетворяют правилу сумм Томаса–Райха–Куна [67],∑

k fk = N .
Дипольные матричные элементы Dk (в калиб-

ровке длины) вычисляются путем суммирования по
всем одночастичным возбуждениям [55,57, 58],

Dk =
∑

im

(
X

(k)
im dim + Y

(k)
im dmi

)
+

+
∑

as

(
X(k)

as das + Y (k)
as dsa

)
, (17)

где dαβ = 〈α|z|β〉 — одночастичные дипольные ам-
плитуды для пары частица-вакансия для электро-
нов и дырок, соотвественно, а амплитудные коэф-
фициенты X

(k)
e , X

(k)
h и Y

(k)
e , Y

(k)
h нормированы в

соответствии с условием

∑

im

(
|X(k)

im |2 − |Y (k)
im |2

)
+

+
∑

as

(
|X(k)

as |2 − |Y (k)
as |2

)
= 1. (18)

Важно отметить, что движение центра масс всей
системы в целом также является дипольным воз-
буждением и при непосредственном численном ре-
шении уравнения (10) его невозможно отделить от
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относительного движения электронов и дырок в си-
стеме их центра масс.

Чтобы исключить движение центра масс из спек-
тра возбуждений системы, что оказалось особен-
но важным при малых значениях высоты барьера
U0, был применен метод, основанный на исполь-
зовании проекционных операторов [54, 55, 57, 58].
Идея метода состоит в переходе от базисного на-
бора одночастичных возбуждений в разложении (9)
|αβ〉 = â+α âβ |Φ0〉 к новому базису дипольных воз-
буждений |γη〉, не содержащих движения центра
масс системы,

|γη〉 = P̂CM|αβ〉. (19)

Здесь P̂CM — проекционный оператор, матричные
элементы которого равны

PCM
γη,αβ = δαγδβη −

pγηpαβ
QCM

, (20)

где знаменатель

QCM =
∑

in

∣∣∣p(e)in

∣∣∣
2

+
∑

as

∣∣∣p(h)as

∣∣∣
2

,

а pαβ = 〈α|p̂z |β〉 — одночастичные матричные эле-
менты оператора импульса.

Волновая функция k-го дипольного возбужден-
ного состояния Φ̃k относительно неподвижного цен-
тра масс теперь по-прежнему записывается в ви-
де разложения (9), но уже по новому базису од-
ночастичных дипольных возбуждений (19) с новы-
ми амплитудными коэффициентами X̃

(k)
im , Ỹ (k)

im и
X̃

(k)
as , Ỹ (k)

as . Их значения, а также энергия возбуж-
дения Ωk, определяются как компоненты собствен-
ного вектора и соответствующее собственное число
матрицы Ũ = PCMUPCM, полученной в результа-
те действия проекционного оператора на исходную
матрицу (11).

3. ОБСУЖДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ

При проведении расчетов спектров фотопогло-
щения полупроводниковых кристаллов типа «ядро–
оболочка» были выбраны сферически симметрич-
ные электронно-дырочные комплексы с радиуса-
ми ядра rcore = 75 ат. ед. ≈ 4 нм и оболочки
rshell = 150 ат. ед. ≈ 8 нм, соответственно. В даль-
нейшем условимся называть носители материала
ядра электронами, а материала оболочки, соответ-
ственно, дырками, как, например, в гетерострукту-
рах типа CdSe/CdTe [45] или CdS/ZnSe [40]. По-
скольку цель работы состоит в исследовании зави-

симости оптических свойств системы от одного кон-
кретного параметра, а именно от высоты барьера
Vc = Vv = U0 в (4), (5), для численных расчетов
для модельной гетероструктуры были использова-
ны значения ε1 = ε2 = 1 и эффективные массы
me = 0.2m0 и mh = 0.5m0 для электронов и дырок,
соответственно, где m0 — масса свободного электро-
на.

В качестве объекта исследования были выбра-
ны структуры, содержащие N = 50 пар частиц.
Это соответствует средней концентрации электрон-
дырочных пар 〈n〉 = 3N/4πrshell ∼ 0.9 · 1020 см−3,
что по порядку величины близко к средней концен-
трации носителей в экспериментах [29,30]. Соответ-
ствующий эффективный радиус Вигнера-Зейца, т.е.
среднее расстояние между парами носителей в пре-
дельном случае отсутствия барьера, оказался рав-
ным rs = (3/4π〈n〉) = 1.7 нм, что позволяет при
описании движения частиц и дырок использовать
приближение огибающей функции [70,71], примене-
ние которого оправдано существенно большим ра-
диусом rs по сравнению с типичными значениями
постоянной решетки нанокристаллов [64]. По этой
же причине мы пренебрегаем возможной непарабо-
личностью и анизотропией валентной зоны и зоны
проводимости материалов и используем модельные
эффективные массыme иmh, соответствующие изо-
тропным и параболическим зонам, а также описыва-
ем исследуемые наносистемы как сферически сим-
метричные, для которых применима модель ступен-
чатого потенциала (4), (5).

Проведенные сравнительные расчеты основного
состояния двухкомпонентных систем при различ-
ных значениях U0 показали, что даже в предельном
случае U0 → 0, то есть в приближении свободной
электронно-дырочной капли [59, 64], ее наинизшая
полная энергия соответствует конфигурации обеих
подсистем с замкнутыми оболочками и сфериче-
ски симметричным распределением объемной кон-
центрации электронов и дырок ρe(r) и ρh(r). Для
сферически-симметричных подсистем с замкнуты-
ми оболочками и изотропными угловыми зависимо-
стями ρ(r) совокупные индексы «i» и «a» у одноча-
стичных волновых функций φi и φa в (6) обознача-
ют набор квантовых чисел (n, l,m, σ), где n — ради-
альное квантовое число, l и m — угловой момент и
его проекция, σ — проекция спина, а сами волновые
функции записываются как произведение радиаль-
ной, угловой и спиновой компонент [72],

φnlmσ(r) =
Pnl(r)

r
Ylm(θ, ϕ)χσ. (21)
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При заданных параметрах для N = 50 во всем
диапазоне изменения высоты барьера наинизшей
полной энергии соответствует конфигурация c
полностью заполненными квантовыми оболочками
1s22p63d104f145g18 для обеих подсистем, то есть при
максимально возможных значениях орбитального
момента для каждого главного квантового числа,
как это наблюдалось, например, и в случае одно-
компонентных нанокристаллов с поверхностным
типом легирования [29, 30, 33, 34].

Силы осцилляторов (16) были найдены в ре-
зультате решения уравнения ПСФО (10)–(11). Для
численных расчетов спектров фотопоглощения был
использован метод Би-сплайнов (B-splines) [73, 74],
основанный на замене одночастичных состояний
непрерывного спектра дискретным набором псевдо-
состояний. Радиальные части одночастичных волно-
вых функций Pnl(r) представляются в виде линей-
ной комбинации кусочно-непрерывных полиномов,
заданных на достаточно большом конечном ради-
альном интервале [0, Rmax],

Pnl(r) =

Nspl−1∑

i=2

CiBi,k(r), (22)

где Nspl — полное число сплайнов порядка k. При
этом функции Pnl(r) удовлетворяют граничным
условиям Pnl(0) = Pnl(rshell) = 0, то есть, соглас-
но (4), (5), фермионная система предполагается по-
мещенной в сферическую потенциальную яму ради-
уса rshell с бесконечно высокими стенками. При этом
для обеспечения необходимой точности результатов
(∼ 10−5) для правила сумм были использованы 50
сплайнов 7-го порядка.

Вначале были рассчитаны распределения объем-
ной плотности заряда для электронной и дыроч-
ной компонент в предельном случае U0 = 0, то
есть для электронно-дырочной капли, содержащей
N = 50 частиц обоего сорта, связанных между собой
только межчастичным взаимодействием. Результа-
ты расчета в приближении Хартри–Фока (6) при-
ведены на рис. 1 a. Из графика видно, что получен-
ные функции распределения имеют вид компактной
радиально-симметричной структуры, лишь незна-
чительно различаясь из-за разности эффективных
масс электронов и дырок.

Распределения сил осцилляторов, также для
сравнения посчитанные в обоих приближениях, по-
казаны на рис. 1 b вертикальными линиями. Полу-
ченные распределения сил осцилляторов свидетель-
ствуют о наличии в оптическом спектре комплекса
гигантского дипольного резонанса, связанного, как
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Рис. 1. a — Распределения плотности заряда электронов

ρe и дырок ρh в двухкомпонентной системе, содержащей

N = 50 пар частиц при U0 = 0. b — Распределения сил

осцилляторов (17) (в % от правила сумм) в приближении

случайных фаз с обменом (ПСФО). Огибающая сечения

фотопоглощения показана пунктирными линиями. Тонки-

ми вертикальными штриховыми линиями отмечено поло-

жение Ωp (23) и частоты двух основных одночастичных

переходов 5g−6h для электронной и дырочной подсистем

было продемонстрировано в работе [58], с возбужде-
нием поверхностных плазмонных колебаний.

Для сравнения на графике также показано по-
ложение частоты гармонических колебаний центра
масс системы в адиабатическом приближении [31,
58],

Ωp =

√
4πe2~2

3µN

∫
ρe(r)ρh(r)dr. (23)

На этом же графике отмечены положения частот
основных одночастичных дипольных переходов для
электронной и дырочной подсистем с наибольши-
ми силами осцилляторов, соответственно, 5g − 6he
и 5g − 6he.
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Оказалось, что преобладающая доля сил осцил-
ляторов (84%) приходится на энергии выше потен-
циала ионизации, что приводит к сильной фрагмен-
тации линии плазмонного резонанса, частота кото-
рого попадает в область непрерывного спектра. Эта
особенность плазмонного резонанса в электронно-
дырочных каплях отличает его от аналогичного воз-
буждения в системе делокализованных электронов
в металлических кластерах, где положение плазмон-
ного резонанса находится ниже потенциала иониза-
ции [9,10]. Непосредственное исследование механиз-
мов уширения линий в оптических спектрах нано-
размерных объектов, которым было уделено внима-
ние авторами ряда публикаций [75–80], не является
целью данной работы.

Поэтому для получения соответствующих се-
чений фотопоглощения наборы рассчитанных дис-
кретных сил осцилляторов (16) нами были замене-
ны лоренцевыми профилями, ширина которых на
построенных тонкими пунктирными линиями гра-
фиках была выбрана как Γk = 0.1Ωk для k-го ди-
польного перехода с частотой Ωk.

Несмотря на сильную фрагментацию резонанс-
ной линии, плазмонные колебания в двухкомпо-
нентной системе даже в отсутствие разделительно-
го барьера можно считать гармоническими. Внеш-
нее электромагнитное поле воздействует непосред-
ственно на центры масс электронов и дырок и не
затрагивает их внутреннее движение. В свою оче-
редь, расщепление чисто гармонической плазмон-
ной моды, соответствующей относительному движе-
нию центров масс электронной и дырочной подси-
стем с частотой колебаний Ωp, происходит путем
смешивания плазмонной моды и внутренних воз-
буждений частиц комплекса [57, 58].

Каждое возбужденное состояние Φk (9), полу-
ченное в результате, в общем случае содержит в себе
вклады практически всех одночастичных переходов
φi → φm и φa → φn, при этом отличаясь их ампли-
тудными коэффициентами и, как следствие, харак-
тером движения участвующих частиц. Природа кон-
кретной k-й спектральной линии может быть про-
анализирована путем исследования соотношений ее
отдельных амплитуд X(k) и Y (k), а также соответ-
ствующей плотности переходов, которая определя-
ется как

ρ
(k)
tr (r) = 〈Φk|δρ(r)|Φ0〉 =

=
∑

im

(
X

(k)
im φ∗i (r)φm(r) + Y

(k)
im φi(r)φ

∗
m(r)

)
+

+
∑

an

(
X(k)

an φ
∗
a(r)φn(r) + Y (k)

an φa(r)φ
∗
n(r)

)
. (24)

Для сравнительного анализа были выбраны две ос-
новные линии в спектре, отмеченные на графике
рис. 1 b цифрами «1» и «2». На рис. 2 приведены
соответствующие радиальные распределения плот-
ности переходов на фоне плотности электронной и
дырочной компонент основного состояния системы.
Из графиков видно, что для дипольной моды «1»
с энергией Ω1 ≈ 0.82 эВ, на которую приходит-
ся около 20% суммы сил осцилляторов, максимум
плотности переходов приходится на область внеш-
ней границы электронно-дырочного комплекса, что
свидетельствует о преимущественно радиальном и
при этом синфазном характере движения частиц в
этом колебательном процессе. Напротив, для моды
«2» с Ω2 ≈ 0.66 эВ, содержащей около 7.5% прави-
ла сумм, распределение плотности переходов имеет
один максимум в объеме системы и, таким образом,
колебания в этом возбужденном состоянии не явля-
ются поверхностной плазмонной модой.
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Рис. 2. Радиальные распределения плотности дипольных

переходов ρtr(r) (в относительных единицах) для возбуж-

денных состояний, соответствующих линиям «1» и «2»

на графике рис. 1(b), на фоне распределения зарядовой

плотности электронной и дырочной компонент

Чтобы выявить принципиальное различие этих
двух мод по своему характеру, также был прове-
ден анализ соответствующих амплитуд «вперед-» и
«назад-во-времени». Для коллективных возбужде-
ний плазмонного типа характерны близкие по по-
рядку величины значения X и Y , в то время, как
для других мод наблюдается соотношение X ≫ |Y |.
Большой вклад амплитуды «назад-во-времени» сви-
детельствует о значительном смешивании электрон-
дырочных состояний и существенно коллективном
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865



А. Н. Ипатов ЖЭТФ, том 163, вып. 6, 2023

0 20 40 60 80 100 120 140

0

1x10-5

2x10-5

3x10-5

4x10-5

5x10-5

6x10-5

7x10-5

0 20 40 60 80 100 120 140

0

1x10-5

2x10-5

3x10-5

4x10-5

0 20 40 60 80 100 120 140

0

1x10-5

2x10-5

3x10-5

4x10-5

0 20 40 60 80 100 120 140

0

1x10-5

2x10-5

3x10-5

4x10-5

5x10-5

(r)
, 

.
.-3

 e(r)
 h(r)
 tr(r)

a)

U0=0.82 rcore rcoreU0=0.89  e(r)
 h(r)
 tr(r)

b)

rcoreU0=1.0 

(r)
, 

.
.-3

r, . .

 e(r)
 h(r)
 tr(r)

)

U0=2.5 

r, . .

 e(r)
 h(r)
 tr(r)

d)

Рис. 3. Распределения плотности заряда электронов и дырок в двухкомпонентной системе, содержащей N = 50 пар час-

тиц при различных значениях высоты барьера U0 и соответствующие радиальные распределения плотности переходов

для плазмонной моды

характере возбуждения. Напротив, малые значения
элементов Y характерны для преимущественно од-
ночастичных состояний, для которых межчастич-
ные корреляции практически не играют роли. Ока-
залось, что возбужденное состояние, сила осцилля-
тора которого соответствует линии «1» в спектре,
представляет собой линейную комбинацию (9), в ко-
торой доминирует пара двух дипольных переходов
HOMO–LUMO 5g → 6h между электронными и ды-
рочными одночастичными состояниями с бескорне-
выми радиальными волновыми функциями Pnl(r) и
всеми возможными проекциями углового момента.
При этом значения |Y5g→6h| ≈ 0.3 для обеих компо-
нент, а соотношения |Y |/X для этих переходов со-
ставляют ∼ 0.6 и ∼ 0.7, соответственно, для элек-
тронной и дырочной подсистем. Вклад остальных
одночастичных состояний остается незначительным
и не оказывает заметного влияния на характер этого
многочастичного возбуждения.

Таким образом, колебательная мода c частотой
0.82 эВ обладает всеми признаками поверхностно-
го плазмонного резонанса «традиционного» транс-

ляционного типа, при котором возбуждены преиму-
щественно радиальные степени свободы. Напротив,
среди коэффициентов Y , соответствующих линии
«2», отсутствуют значения, превышающие 10−2, и,
хотя сумммирование (9) включает в себя сравнимые
по величине вклады нескольких одночастичных ди-
польных переходов, эта мода не может быть отнесе-
на к коллективным плазмонным возбуждениям.

Следовательно, в пределе низких значений по-
тенциального барьера между ядром и оболочкой
в электронно-дырочном комплексе под воздействи-
ем внешнего электромагнитного поля возбуждает-
ся коллективная гармоническая мода, спектральная
линия которой в результате межчастичных взаимо-
действий оказывается уширена и фрагментирована
на отдельные линии в спектре фотопоглощения, ос-
новной пик среди которых сохраняет свойства ди-
польного поверхностного плазмона трансляционно-
го типа.

После того, как были выявлены критерии, по
которым определяется плазмонная мода в спек-
тре возбужденных состояний двухкомпонентной
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электронно-дырочной системы в отсутствие по-
тенциального барьера между ядром и оболочкой,
появилась возможность исследовать влияние, кото-
рое оказывает потенциальный барьер на оптические
свойства квантовой точки в зависимости от его вы-
соты. Расчеты показали, что изменение высоты
барьера даже в сравнительно узком диапазоне ее
значений может привести к кардинальным измене-
ниям в распределении плотности зарядов в системе
и, в итоге, в спектре ее дипольных возбуждений.

Из результатов проведенных вычислений
следует, что при относительно малых значени-
ях U0 . 0.4 эВ влияние барьера на структуру
электронно-дырочного комплекса практически не
сказывается. Заметные качественные изменения
начинаются при U0 ∼ (0.5–0.6) эВ. На рис. 3 для
примера представлены распределения электрон-
ной и дырочной плотности в объеме квантовой
точки для различных значений параметра U0.
Для сравнения также показаны соответствующие
распределения плотности дипольных переходов
для плазмонной линии, доминирующей в спектре
возбужденных состояний.

Из приведенных графиков видно, что даже отно-
сительно незначительное изменение высоты барьера
в интервале (0.82–0.89) эВ вызвало заметное пере-
распределение плотности заряда дырочной подси-
стемы и, как результат, смещение плотности пере-
ходов к границе между ядром и оболочкой. Помимо
этого изменился сам характер распределения плот-
ности переходов. Если при U0 = 0.82 эВ, как и в
случае отсутствия барьера, максимум плотности пе-
реходов приходился на внешнюю границу распреде-
ления зарядовой плотности, что свидетельствует о
преобладании в колебательном процессе радиально-
направленного движения, то уже при U0 = 0.89 эВ
наблюдается заметное перекрытие функций распре-
деления плотностей зарядов и дипольных перехо-
дов, что косвенно свидетельствует о возбуждении не
только радиальных, но и угловых (вращательных)
степеней свободы вблизи границы ядра. Дальней-
шее увеличение высоты барьера, как видно из гра-
фиков, приводит к постепенному пространственно-
му разделению электронов и дырок в системе. Так
при U0 = 2.5 эВ положительные и отрицательные
носители зарядов уже почти полностью разделены,
а в распределении плотности переходов у плазмо-
на появились отдельные «электронный» и «дыроч-
ный» максимумы. При этом функция распределе-
ния плотности переходов в значительной степени по-
вторяет распределение плотности зарядов, в особен-
ности это заметно для электронной подсистемы, что

свидетельствует о преобладании в плазмонной моде
колебаний вращательного типа.
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Рис. 4. Радиальные распределения плотности дипольных

переходов ρtr(r) (в относительных единицах) для плазмон-

ной моды на фоне распределения зарядовой плотности

электронной и дырочной компонент для значений высо-

ты барьера U0 = 15 эВ (a) и 50 эВ (b)

На рис. 4 (a, b) в качестве иллюстрации изобра-
жены распределения плотности зарядов и плотно-
сти переходов в пределе больших значений высоты
барьера U0 = 15 эВ и U0 = 50 эВ. Вид функции рас-
пределения плотности переходов в электронной под-
системе практически в точности воспроизводит рас-
пределение плотности заряда, из чего следует, что в
колебаниях плазмонной моды радиальное движение
электронов заморожено и возбужены только угло-
вые (вращательные) степени свободы. В то же вре-
мя для дырочной подсистемы ситуация несколько
иная, в ее плазмонных колебаниях все еще присут-
ствуют как угловые, так и радиальные степени сво-
боды. Тем не менее, судя по тому, что при увеличе-
нии U0 от 15 до 50 эВ функции распределения прак-
тически не изменились, этот барьер можно условно
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считать бесконечно высоким, при котором электро-
ны и дырки полностью пространственно разделены.
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Рис. 5. Распределения сил осцилляторов (17) (в % от пра-

вила сумм) при значениях высоты потенциального барьера

0.82 (a), 0.83 (b) и 0.87 эВ (c). Огибающие соответствую-

щих сечений фотопоглощения показаны тонкими пунктир-

ными линиями. Штриховыми линиями отмечены частоты

двух основных одночастичных переходов 5g−6h для элек-

тронной и дырочной подсистем

Перестройка структуры электрон-дырочного
комплекса при изменении высоты барьера между
ядром и оболочкой наноразмерной квантовой точки
в свою очередь приводит к изменению всего спектра
возбужденных состояний системы, в особенности
положения доминирующей линии плазмонного
резонанса. На рис. 5 приведены распределения
сил осцилляторов, рассчитанные в рамках ПСФО
для трех значений высоты потенциального ба-
рьера в интервале от 0.82 до 0.87 эВ, в котором
наблюдалось наиболее значительное уменьшение
перекрытия плотностей заряда электронной и
дырочной подсистем и указывало на качественное
изменение структуры всего комплекса. Как и в

ситуации с U0 = 0, на графиках также были
построены сечения фотопоглощения при помощи
лоренцевых профилей, ширина которых в данном
случае была выбрана как Γk = 0.05Ωk, а также по-
казаны положения основных линий одночастичных
переходов.

Из графиков рис. 5 a–c видно, что во всех слу-
чаях в сечениях фотопоглощения, показанных тон-
кими сплошными линиями присутствует доминиру-
ющий плазмонный пик, частота которого на ри-
сунках отмечена как Ωres. При этом, как следует
из рис. 5 a, b, увеличение высоты барьера всего на
10 мэВ приводит к смещению резонансной линии с
0.77 до 0.58 эВ, то есть практически на 25 %. Так-
же наблюдается заметное перераспределение сател-
литных линий в спектре, которые, как и в случае
U0 = 0, мы не причисляем к возбуждениям плаз-
монного типа, несмотря на то, что на их долю по-
прежнему приходится заметная часть сил осцилля-
торов.

Как видно из рис. 6 a, на котором представле-
на зависимость частоты плазмонного пика от вы-
соты потенциального барьера в широком диапазоне
изменения U0, именно на интервал 0.6 до 0.9 эВ, в
котором наблюдалось наиболее существенное умень-
шение перекрытия плотностей электронов и дырок,
приходится и область наиболее быстрого изменения
плазмонной частоты, вызванного включением вра-
щательных степеней свободы в коллективном дви-
жении частиц. При дальнейшем повышении барьера
происходит постепенный переход резонансной мо-
ды от дипольного плазмона трансляционного типа
к вращательному поверхностному плазмону в пре-
деле высоких значений U0, при которых электроны
и дырки пространственно разделены барьером, как
это видно на рис. 4 a, b. Этот факт также подтвер-
ждается приведенной на рис. 6 b соответствующей
зависимостью силы осциллятора плазмонной моды,
которая сперва быстро возрастает по мере вклю-
чения вращательных колебаний и достигает свое-
го максимума при U0 ∼ 3.2 эВ, когда в движении
участвуют одновременно и угловые и радиальные
степени свободы, а затем при постепенном замора-
живании последних стремится к асимптотическому
пределу ∼ 66%, как у поверхностного плазмона чи-
сто вращательного типа [33, 34].

На рис. 7 в качестве примера приведены
спектры возбужденных состояний электронно-
дырочного комплекса при U0 = 3.2 эВ (a) и 15 эВ
(b). В обоих случаях в сечении фотопоглощения
доминирует один основной плазмонный пик, час-
тота и сила осциллятора которого определяется
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Рис. 6. a — Зависимость частоты плазмонного резонанса

Ωres от высоты потенциального барьера U0 в приближении

ПСФО. На вставке отдельно показана эта же зависимость

в области наиболее существенного ее изменения. b — За-

висимость силы осциллятора плазмонной моды (в % от

правила сумм) от высоты потенциального барьера

согласно зависимости из рис. 6. При этом при
U0 = 3.2 эВ плазмонная мода включает в себя 80%

сил осцилляторов, в то время, как сателлитные
линии, соответствующие одночастичным переходам
практически отсутствуют. При U0 = 15 эВ сила
осциллятора поверхностного плазмона составля-
ет 67% правила сумм, что соответствует чисто
вращательному типу возбуждения. Важно так-
же отметить, что отношение резонансных частот
главных плазмонных линий при U0 = 15 эВ и в
предельном случае U0 = 0 эВ оказалось равным
0.83, что очень близко к отношению плазмонных
частот в тонком сферическом слое и равномерно за-
ряженном шаре, равному

√
2/3, что также косвенно

подтверждает трансформацию плазмонной моды из
трансляционной во вращательную при изменении
высоты барьера между ядром и оболочкой двух-
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Рис. 7. Распределения сил осцилляторов (17) при (a)

U0 = 3.2 эВ (b) U0 = 15 эВ. Огибающие соответствующих

сечений фотопоглощения показаны тонкими сплошными

линиями. Тонкими пунктирными линиями отмечены час-

тоты двух основных одночастичных переходов 5g−6h для

электронной и дырочной подсистем

компонентной квантовой точки с гетеропереходом
второго рода.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В представленной работе теоретически ис-
следованы оптические свойства сферически-
симметричных наноразмерных квантовых точек
типа «ядро–оболочка» с геретопереходом второго
рода, содержащих N = 50 пар электронов и дырок.
Потенциальный барьер, разделяющий между собой
внутреннюю и наружную части системы, был
описан в рамках модели ступенчатого потенциала.
Для описания процессов взаимодействия носителей
заряда между собой и с внешним электромагнитны-
ми полем был использован теоретический подход,
основанный на приближении Хартри–Фока и при-
ближении случайных фаз с обменом. Оказалось, что
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по мере повышения высоты барьера кардинальным
образом меняется распределение плотностей заря-
да электронов и дырок, что наглядно проявилось в
резком уменьшении их перекрытия при достижении
некоторого порогового значения потенциала.

Важно отметить, что перестройка структуры
комплекса происходит в сравнительно узком диапа-
зоне значений высоты барьера.

Дальнейшее увеличение его высоты обеспечива-
ет эффективное пространственное разделение по-
ложительных и отрицательных зарядов, формируя
двухкомпонентную систему в виде двойного заря-
женного слоя вблизи границы раздела.

В приближении случайных фаз с обменом был
исследован спектр возбужденных состояний двух-
компонентной системы при различных значениях
высоты потенциально барьера, разделяющего внут-
реннюю и наружную части системы. Было проде-
монстрировано, что свойства оптических спектров
определяются наличием в них гигантского диполь-
ного резонанса, связанного с возбуждением коллек-
тивных плазмонных колебаний. При этом оказа-
лось, что характер колебательного движения частиц
при плазмонном резонансе принципиально меняет-
ся при увеличении высоты барьера в сравнительно
узком диапазоне его значений с радиального (транс-
ляционного) на вращательное, что сопровождается
резким изменением резонансной частоты, сохраняя
гармонический характер колебаний носителей заря-
да. Важно отметить, что высота барьера, при кото-
рой происходит «переключение» плазмонных коле-
баний с радиальных на вращательные определяется
только пространственным распределением плотно-
сти носителей заряда и их концентрацией, что ха-
рактерно для гармонических коллективных мод в
коррелированных многочастичных ансамблях.
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