ȷURNAL FIZIQNIH DOSLIDȷEN^ t. 4, ˝ 3 (2000) s. 342–349

JOURNAL OF PHYSICAL STUDIES v. 4, No. 3 (2000) p. 342–349

SPEKTRI ELEKTRON�V I DIROK U SFERIQNIH NANOGETEROSTRUKTURAH

M. V. Tkaq, V. A. Golovac~kiȷ, O. M. Voȷcehivs~ka, M. . Mihal~ova, R. B. Fartuxins~kiȷ Qernivec~kiȷ derıavniȷ universitet vul. Kocbins~kogo, 2, Qernivci, 58012, UkraÝna (Otrimano 6 travnffl 2000 r.)

U nabliıenn˛ efektivnih mas vikonano teoretiqne dosl˛dıennffl spektr˛v elektron˛v ta d˛rok u r˛znih sferiqnih nanogeterostrukturah. Ustanovleno zaleınost˛ enerİ˛ȷ kvaz˛qastinok v˛d rozm˛r˛v koınogo ˛z xar˛v nanosistemi. Rozrahovano enerİ˛ eksitonnogo zbudıennffl u sferiqn˛ȷ nanogeterosistem˛ CdS/HgS/CdS/H2 O ta provedeno por˛vnfflnnffl otrimanih rezul~tat˛v z eksperimental~nimi danimi.

Klqov˛ slova: elektron, d˛rka, eksiton, nanogeterosistema.

PACS number(s): 79.60.Gv

I. VSTUP

Teor˛ diskretnogo spektra ta hvil~ovih funkc˛ȷ elektron˛v ˛ d˛rok u zakritih sferiqnih nanogeterosistemah rozvinuto v pracfflh [1–3]. Vivqeno takoı elektronniȷ spektr [3] ˛ vza‚mod˛ elektron˛v ta d˛- rok z fononami [1].

Prikladom real~nih kvantovo–toqkovih nanosistem ‚ eksperimental~no stvoren˛ [5,6] strukturi, wo skladat~sffl z ffldra CdS, xaru HgS ta we odnogo xaru CdS, roztaxovanih u vod˛. Tak˛ skladn˛ kvantov˛ toqki (KT) buli stvoren˛ u vod˛ p˛d visokim tiskom metodom ȷonnogo zam˛wennffl [5]. V eksperimental~nih umovah elementarn˛ kom˛rki CdS ta HgS vifflvilis~ kub˛qnoÝ (β) modif˛kac˛Ý z˛ strukturo cinkovoÝ obmanki, pokazanoÝ na ris. 1. Rozm˛ri elementarnih kom˛rok oboh kristal˛v (tablic˛ 1) v˛dr˛znfflt~sffl lixe na 0.6 %, wo ‚ spriffltlivim dlffl zastosuvannffl model˛ prfflmokutnogo potenc˛ffllu dlffl elektrona ȷ d˛rki.

U prac˛ [5] por˛vnvali rezul~tati teoretiqnogo rozrahunku ȷ eksperimental~no otrimanogo eksitonnogo spektra dlffl nanosistem CdS/HgS/CdS/H_2O. Teor˛ buduvali na tomu, wo KT vvaıalisffl sferiqnimi. Vikoristano nabliıennffl efektivnih mas dlffl elektrona ȷ d˛rki ta model~ sferiqnih prfflmokutnih potenc˛ffll˛v sk˛nqenoÝ veliqini dlffl oboh kvaz˛qastinok. Hoqa u prac˛ stverdıuvalos~ pro dobre uzgodıennffl teor˛Ý ta eksperimentu, odnak zalixa‚t~sffl nezrozum˛lim pitannffl pro te, fflk eksperimental~no vim˛rvali rozm˛ri skladovih KT.

Pitannffl pro formu ta rozm˛ri skladnih KT CdS/HgS/CdS detal~no vivqeno u prac˛ [6], de za dopomogo tunel~nogo elektronnogo m˛kroskopa z visoko rozd˛l~no zdatn˛st bulo pokazano, wo poqatkova KT — βCdS — ma‚ formu, bliz~ku do tetraedra z visoto osnovnoÝ gran˛ bliz~ko ∼ 50 Å. Nastupne eksperimental~ne narowuvannffl k˛l~koh xar˛v HgS qi CdS zber˛galo formu, bliz~ku do tetraedra, hoqa defflk˛ KT mali ȷ netetragonal~nu formu.

Meta c˛‚Ý roboti: a) detal~niȷ anal˛z vlastivosteȷ spektr˛v ˛ hvil~ovih funkc˛ȷ elektrona ȷ d˛rki u sferiqnih KT z k˛l~koma xarami (qogo ne zrobleno v poperedn˛h pracfflh); b) rozrahunok eksitonnogo spektra real~noÝ sistemi β–CdS/HgS/CdS/H_2O na osnov˛ utoqnenoÝ aproksimuval~noÝ model˛ sferiqnih skladovih KT.

Ris. 1. Struktura elementarnoÝ komirki CdS (HgS).

seredoviwe a (Å) m_e m_h E_g(eV) U_e(eV) U_h(eV) ϵ^0_α ϵ^∞_α CdS 5.818 0.2 0.7 2.5 1.35 0.65 9.1 5.5 HgS 5.851 0.036 0.044 0.5 0 0 18.2 11.36 H_2O — 1 ∞ — 3.85 ∞ 81 1.78

Tablicffl 1. Parametri mater˛ffll˛v.

II. SPEKTR TA HVIL^OV¨ FUNKC¨Õ ELEKTRONA, D¨RKI „ EKSITONA U SKLADN¨„ SFERIQN¨„ KT

Vivqatimemo zakritu sferiqnu nanogeterosistemu, wo sklada‚t~sffl z ffldra (0) ta dvoh xariv (N = 2), fflki roztaxovani v zovnixn~omu seredoviwi (3), de veliqini potenc˛ffll~nih enerİ˛ȷ (max U ) fflk dlffl elektrona, tak ˛ dlffl d˛rki ‚ naȷb˛l~ximi. Taka sistema dozvolffl‚ rozglfflnuti ȷ qastkovi vipadki (realizovani eksperimental~no), koli rozmiri ÝÝ okremih elementiv prfflmut~ do nulffl abo do bezmeınosti. Prostorovu shemu ta potenc˛ffll~ni enerİiÝ elektrona ȷ dirki v qastkovomu vipadku dlffl nanosistemi CdS/HgS/CdS/H_2O podano na ris. 2.

Ris. 2. Geometriqna ta enerİetiqna shemi nanogeterosistemi CdS/HgS/CdS/H2 O.

A. Spektr i hvil~ovi funkciÝ elektrona ȷ dirki

Oskil~ki analitiqni rozrahunki dlffl elektrona ȷ dirki ‚ odnakovimi, to dali, dlffl konkretnosti, rozglffldatimemo elektron. Otıe, u zagal~nomu vipadku dvoxarovoÝ (N = 2) nanosistemi vvaıa‚t~sffl vidomo efektivna masa

m_e(r) = 3∑ i=0 m^i_eσ(r − r_i), (1)

σ(r − r_i) = { 1, r_{i−1} < r < r_i, (r_{−1} ≡ 0); 0, v inxiȷ d˛lfflnc˛,

ta potenc˛ffll~na enerİiffl elektrona, v˛drahovana v˛d dna naȷglibxoÝ potenc˛ffll~noÝ fflmi

V_e(r) = 3∑ i=0 V^i_e σ(r − r_i). (2)

k vidomo z zagal~noÝ teoriÝ, rozv’fflzkami rivnfflnnffl Xredinİera z gamil~ton˛fflnom

Ĥ_e = − h̄ 2 ∇ 1 m_e(r) ∇ + V_e(r) (3)

u d˛lfflnc˛ E < V^3_e ‚ funkciÝ ψ_{nlm}(r) = R_{nl}(r)Y_{lm} (θ, ϕ), (4) Tut Y_{lm} (θ, ϕ) — sferiqni funkciÝ, a

R_{nl}(r) = A{J_l(Kr)σ(r − r_0) + α^l_3h^+_l (iκr)σ(r − r_2)

+ 2∑ i=1 (α^l_iJ_l(K_ir) + β^l_iN_l(K_ir))σ(r − r_i)} (5)

— rad˛ffll~ni funkciÝ, fflki ‚ liniȷnimi kombinacifflmi sferiqnih funkciȷ Besselffl, Neȷmana ta Hankelffl, wo zadovol~nfflt~ umovi neperervnosti gustini ta ÝÝ potoku na vsih meıah sistemi. Pri c~omu

J_l(K_ir) = { j_l(k_ir), V_i ≤ E h^+_l (iκ_ir), V_i > E , (6) N_l(K_ir) = { n_l(k_ir), V_i ≤ E h^−_l (iκ_ir), V_i > E , de

K_i = k_i = h̄^{−1} √ 2m_i(E − V_i), V_i ≤ E iκ_i = h̄^{−1} √ 2m_i(V_i − E), V_i > E , (7)

Spektr diskretnih enerİiȷ, fflki vidpovidat~ zv’fflzanim stacionarnim stanam elektrona, viznaqa‚t~sffl dispersiȷnimi rivnfflnnfflmi

M. V. TKAQ, V. A. GOLOVAC^KI„, O. M. VO„CEHIVS^KA,. . .

m_1J_l(K_1r_1)W_1 − m_2J^′_l(K_1r_1)W_2 m_1N_l (K_1r_1)W_1 − m_2N^′_l(K_1r_1)W_2 = m_0J_l(K_0r_0)J^′_l(K_0r_0) − m_1J^′_l(K_0r_0)J_l(K_0r_0) m_0J_l(K_0r_0)N^′_l(K_0r_0) − m_1J^′_l(K_0r_0)N_l (K_0r_0)

, (8) de W_1 = J_l(K_1r_1) − N_l(K_1r_1)Q_l(K_2r_2), W_2 = J^′_l(K_1r_1) − N_l(K_1r_1)Q_l(K_2r_2),

Q_l(K_2r_2) = m_2h^{′+}_l (iκ_3r_2)J_l(K_2r_2) − m_3h^+_l (iκ_3r_2)J^′_l(K_2r_2) m_2h^{′+}_l (iκ_3r_2)N_l(K_2r_2) − m_3h^+_l (iκ_3r_2)N^′_l(K_2r_2) . (9)

Pri zadanomu kvantovomu qisli l = 1, 2, . . .∞ rivnfflnnffl (8) moıe mati (abo ne mati) vidpovidne qislo (n = 1, . . .n_{max}) rozv’fflzkiv (E^e_{nl}), fflki viznaqat~ enerİetiqni rivni zv’fflzanih staniv elektrona.

Koefici‚nti α^l_1, α^l_2, β^l_1, β^l_2, β^l_3 odnoznaqno viznaqat~sffl z umov neperervnosti i mat~ viglffld

α^l_1 = D^{−1}_l (K_0r_0)[j_l(K_0r_0)N^′_l (K_0r_0) − m_1 m_0

N_l(K_0r_0)j^′_l (K_0r_0)],

β^l_1 = D^{−1}_l (K_0r_0)[−j_l(K_0r_0)J^′_l (K_0r_0) + m_1 m_0

J_l(K_0r_0)j^′_l (K_0r_0)],

α^l_2 = D^{−1}_l (K_1r_1)[S_l(K_1r_1)N^′_l (K_1r_1) − m_2 m_1

N_l(K_1r_1)S^′_l(K_1r_1)],

β^l_2 = D^{−1}_l (K_1r_1)[−S_l(K_1r_1)J^′_l (K_1r_1) + m_2 m_1

J_l(K_1r_1)S^′_l(K_1r_1)],

α^l_3 = [h^+_l (iκ_3r_2)]^{−1}[α^l_2J_l(K_2r_2) + β^l_2N_l(K_2r_2),

(10)

de D_l(K_ir_i) = J_l(K_ir_i)N^′_l (K_ir_i) − N_l(K_ir_i)J^′_l (K_ir_i),

S_l(K_ir_i) = α^l_1J_l(K_1r_1) + β^l_1N^l_1(K_1r_1). (11)

Narexti, koefici‚nti A_l viznaqat~sffl z umovi normuvannffl

A_l =

r_0∫

0 r^2j^2_l (K_0r)dr +

r_1∫

r_0

r^2|α^l_1J_l(K_1r)β^l_1N_l(K_1r)|^2dr (12)

+ r_2∫

r_1

r^2 | | | | | α^l_2J_l(K_2r) + β^l_2N_l(K_2r)|^2dr + ∞∫ r_2

r^2|α^l_3h^+_l (iκ_3r) | | | | | 2 dr −^1_2 .

Takim qinom, enerİetiqniȷ spektr i hvil~ovi funkciÝ elektrona u zv’fflzanih stacionarnih stanah sferiqnoÝ nanogeterosistemi, wo sklada‚t~sffl z ffldra i dvoh xariv u seredoviwi, cilkom viznaqeniȷ. Analogiqno viznaqa‚t~sffl spektr E^h_{nl} ta hvil~ovi funkciÝ ψ_h(r) dirki.

B. Spektr zv’fflzanogo eksitona z elektronom ˛ d˛rko u simetriqnih stanah

Gamil~ton˛ffln eksitona u sferiqniȷ nanogeterosistemi ma‚ viglffld

Ĥ_{ex}(r_e, r_h) = Ĥ_e(r_e) + Ĥ_h(r_h) − e^2 ϵ|r_e − r_h| . (13)

Tut Ĥ_e, Ĥ_h — gamil~ton˛fflni nevza‚modiqih miı sobo elektrona (3) ȷ dirki, a ostann˛ȷ dodanok v˛dpov˛da‚ potenc˛ffll~n˛ȷ enerİ˛Ý vza‚mod˛Ý elektrona ȷ d˛rki. Dielektriqna proniklivist~ sistemi (ϵ) ‚ skladno funkc˛‚ koordinat elektrona ȷ d˛rki, fflka u sprowenomu viglffld˛ viznaqa‚t~sffl spivvidnoxennfflm 1 ϵ = 3∑ i=0 P^i_eP^i_h ϵ_i , (14)

de

P^i_{e,h} = r_i∫

r_{i−1} r^2|R^i_{e,h}(r)|^2dr (15)

— ˛movirnist~ perebuvannffl elektrona (e) qi dirki (h) u i–mu xari sistemi.

Rivnfflnnffl Xredinİera

Ĥ_{ex}(r_e, r_h)ψ_{ex}(r_e, r_h) = Eψ_{ex}(r_e, r_h) (16)

z gamil~ton˛fflnom (13) u zagal~nomu viglffldi toqno ne rozv’fflzu‚t~sffl, tomu dlffl c~ogo zastosovu‚t~sffl abo prfflmiȷ var˛fflciȷniȷ metod Ritca, abo metod teor˛Ý zburen~. Ostann˛ȷ da‚ dobr˛ rezul~tat˛ tod˛, koli v˛dpov˛dn˛ popravki do enerİ˛Ý znaqno menx˛, n˛ı r˛znicffl enerİ˛ȷ dvoh sus˛dn˛h stan˛v elektrona qi d˛rki, v fflkih perebuvat~ obidv˛ kvaz˛qastinki, wo utvort~ eksiton.

Zg˛dno z metodom teor˛Ý zburen~, hvil~ovu funkc˛ eksitona v osnovnomu stan˛ moına podati u viglffld˛

ψ_{ex}(r_e, r_h) = ψ_{100}(r_e)ψ_{100}(r_h), (17) de ψ_{100}(r_{e,h}) = 1 √ 4π R_{10}(r_{e,h}) (18)

— normovana hvil~ova funkciffl nevza‚modiqih elektrona (e) i dirki (h) v osnovnomu stan˛ (l = m = 0), Enerİ˛ffl eksitonnogo zbudıennffl v c~omu nabliıenn˛ bude

E = E_{1s} − E_{zv}, (E_{1s} = E_g + E^e_{10} + E^h_{10}), (19)

de E_g — enerİ˛ffl zaboronenoÝ zoni kristala, fflkiȷ stvoriv naȷglibx˛ potenc˛ffll~n˛ fflmi dlffl elektrona ȷ d˛rki v nanogeterosistem˛, E^e_{10} — enerİ˛ffl elektrona, v˛drahovana v˛d dna zoni prov˛dnosti vverh, E^h_{10} — enerİ˛ffl d˛rki, v˛drahovana v˛d verhu valentnoÝ zoni vniz, E_{zv} — enerİ˛ffl zv’fflzku eksitona

E_{zv} = ∫ ∫ |ψ_{100}(r_e)|^2ψ_{100}(r_h)|^2 e^2 ϵ|r_e − r_h| d^3r_ed^3r_h.

(20)

Koristuqis~ rozkladom 1 |r_e − r_h| = ∞∑ l=0 P_l(cos θ) { r^l_er^{−(l+1)} h , r_e ≤ r_h; r^l_hr^{−(l+1)} e , r_e ≥ r_h, (21)

de θ — kut m˛ı vektorami r_e ˛ r_h, ta vikonavxi ˛nte- İruvannffl za vs˛ma kutovimi zm˛nnimi u viraz˛ (20), oderıimo

E_{zv} = e^2 ϵ ∞∫ 0 ∞∫ 0 r^2_er^2_h|R_{10}(r_e)|^2|R_{10}(r_h)|^2 max(r_e, r_h) dr_edr_h. (22)

Takim qinom viznaqeno enerİ˛ i hvil~ovu funkci zv’fflzanogo eksitona v osnovnomu stan˛ sferiqnoÝ nanogeterosistemi, wo sklada‚t~sffl z ffldra i dvoh xariv u zovnixn~omu seredoviwi.

III. VLASTIVOST¨ SPEKTR¨V ELEKTRONA „ D¨RKI V DEKIH KT

Sistema, wo sklada‚t~sffl z ffldra ˛ dvoh xar˛v u seredoviw˛, dozvolffl‚ vivqati spektri elektron˛v, d˛rok ta eksiton˛v u takih prost˛xih sferiqnih nanogeterosistemah, fflk˛ ‚ pevnimi graniqnimi vipadkami zagal~noÝ. Spektri ta hvil~ov˛ funkc˛Ý kvaz˛qastinok u defflkih ˛z takih sistem dal˛ vivqa‚mo na osnov˛ qislovih rozrahunk˛v.

A. Elektron ˛ d˛rka u sferiqn˛ȷ KT, roztaxovan˛ȷ u seredoviw˛ (na priklad˛ sistemi HgS/CdS)

Na ris. 3 podano geometriqnu ȷ enerİetiqnu shemi (a), zaleın˛st~ spektra v˛d rad˛usa fflmi (b) ta gustini ȷmov˛rnosti perebuvannffl elektrona ȷ d˛rki v k˛l~koh stanah (v). Z risunka vidno, wo vlastivost˛ spektr˛v elektrona ȷ d˛rki fflk˛sno odnakov˛, a k˛l~k˛sno v˛dr˛znfflt~sffl lixe tomu, wo c˛ kvaz˛qastinki mat~ r˛zn˛ efektivn˛ masi ȷ veliqini potenc˛ffll~nih enerİ˛ȷ. Z˛ zb˛l~xennfflm rad˛usa KT vs˛ r˛vn˛ elektrona zm˛wut~sffl (priblizno za zakonom r^{−2}_0 ) do dna potenc˛ffll~- noÝ fflmi. Spoqatku, pri defflkomu r_0 ≠ 0, z’fflvlfflt~sffl r˛vn˛ ser˛Ý n = 1 z l = 0, 1, 2, . . ., pot˛m r˛vn˛ ser˛Ý n = 2 z r˛znimi l, dal˛ n = 3 ˛ t.d. Enreİetiqn˛ r˛vn˛ r˛znih ser˛ȷ zm˛wut~sffl, tak wo pri r˛znih znaqennfflh nl˛ pri defflkih znaqennfflh r_0 voni moıut~ zb˛gatisffl vnasl˛dok vipadkovogo virodıennffl.

M. V. TKAQ, V. A. GOLOVAC^KI„, O. M. VO„CEHIVS^KA,. . .

Ris. 3. Geometriqna ta enerİetiqna shemi sferiqnoÝ nanostrukturi CdS/HgS — a); zaleınist~ elektronnogo ta dirkovogo spektriv vid radiusa fflmi; — b); gustini ȷmovirnosti znahodıennffl elektrona ta dirki v stanah z n = 1, 2 ta l = 0, 1, 2 — v).

Z ris. 3v vidno, wo, vnasl˛dok sk˛nqenoÝ veliqini potenc˛ffll~nogo bar’‚ra kvaz˛qastinki pronikat~ z ffldra v navkolixn‚ seredoviwe. Pri c~omu u vs˛h stanah ˛mov˛rn˛st~ perebuvannffl kvaz˛qastinki v seredoviw˛ xvidko spada‚ z ÝÝ v˛ddalennfflm v˛d meı˛ rozd˛lu seredoviw. Pri vs˛h znaqennfflh n z˛ zb˛l~xennfflm veliqini l maksimumi ρ zm˛wu‚t~sffl dal˛ v˛d centra sistemi. Ce zrozum˛lo, osk˛l~ki zb˛l~xennffl l ekv˛- valentne zb˛l~xenn orb˛tal~nogo momentu, fflkiȷ˛ primuxu‚ kvaz˛qastinku v˛ddalffltisffl v˛d centra sistemi.

B. Elektron ˛ d˛rka u sferiqn˛ȷ KT, wo sklada‚t~sffl z ffldra ȷ odnogo xaru u seredoviw˛

(na priklad˛ sistemi CdS/HgS/H2O)

Na ris. 4 podano geometriqnu ȷ enerİetiqnu shemi a), zaleın˛st~ spektr˛v elektrona ȷ d˛rki v˛d tovwini xaru HgS pri r_0 = 4a_{CdS} b), zaleınost˛ gustin ˛mov˛rnosteȷ perebuvannffl elektrona ȷ d˛rki v k˛l~- koh stanah v), zaleın˛st~ spektra elektrona v˛d rad˛- usa ffldra CdS pri r_1 − r_0 = 10a_{CdS} g). Osk˛l~ki povna kartina spektra dostatn~o skladna, to dlffl b˛l~xoÝ fflsnosti, zaleınosti enerİ˛ȷ ˛ gustin ˛mov˛rnosteȷ v˛d geometriqnih rozm˛r˛v sistemi naveden˛ dlffl l = 0, 1 ne na odnomu risunku, a na r˛znih.

Osoblivost˛ elektronnogo spektra v geterosistem˛ (CdS/HgS/H_2O) pokazan˛ na ris. 4. Zaleın˛st~ spektra v˛d tovwini xaru HgS pri f˛ksovanomu rad˛- us˛ vnutr˛xn~ogo kristala CdS fflk˛sno odnakova dlffl bud~–fflkih znaqen~ kvantovogo qisla l. Pri zadanomu golovnomu kvantovomu qisl˛ n u nanosistem˛ f˛ksovanih rozm˛r˛v z˛ zb˛l~xennfflm l enerİ˛ffl elektrona (E_{nl}) zrosta‚. Pri zadan˛ȷ veliqin˛ rad˛usa vnutr˛xn~ogo kristala (CdS) z˛ zb˛l~xennfflm k˛l~kosti monoxar˛v kristala (HgS) vs˛ elektronn˛ enerİetiqn˛ r˛vn˛ zm˛- wut~sffl do dna glibokoÝ fflmi. R˛vn˛, wo znahodfflt~sffl v d˛lfflnc˛ enerİ˛ȷ m˛lkoÝ fflmi (CdS), mat~ nemonotonnu zaleın˛st~ v˛d tovwini obolonki HgS z fflskravo viraıenim efektom “plfflxkovogo gorla”. R˛vn˛, fflk˛ znahodfflt~sffl u glibx˛ȷ fflm˛ p˛d dnom m˛lkoÝ fflmi, z˛ zb˛l~xennfflm tovwini xaru HgS monotonno zm˛wut~sffl do dna fflmi c~ogo nanokristala.

Ustanovlena poved˛nka elektronnogo qi d˛rkovogo spektr˛v zrozum˛la z f˛ziqnih m˛rkuvan~. Qerez te wo ruh elektrona v˛dbuva‚t~sffl u dvoh potenc˛ffll~nih fflmah, to koına z nih stvor‚ svo sistemu r˛vn˛v. Pri c~omu menx gliboka fflma CdS f˛ksovanogo rad˛usa (r_0 = 4a_{CdS}) za v˛dsutnosti glibokoÝ fflmi HgS stvorvala bi spektr, pokazaniȷ na ris. 4 b) (l = 0) xtrihovimi l˛n˛fflmi. Gliboka fflma HgS za v˛dsutnosti m˛lkoÝ CdS stvorvala bi spektr, zaleın˛t~ fflkogo v˛d qisla monoxar˛v HgS pokazana na c~omu ı risunku punktirnimi l˛n˛fflmi. Osk˛l~ki ı u rozglfflnut˛ȷ nanosistem˛ prisutn˛ obidv˛ fflmi odnoqasno, to, fflk ˛ u bud~–fflk˛ȷ skladn˛ȷ sistem˛, wo m˛stfflt~ dv˛ vza‚- mod˛q˛ p˛dsistemi odnakovoÝ simetr˛Ý, v okol˛ ener- İ˛ȷ, de r˛vn˛ v˛d oboh p˛dsistem zbliıat~sffl, vinika‚ efekt rozxtovhuvannffl r˛vn˛v, fflkiȷ we nazivat~ efektom “plfflxkovogo gorla”. Cim ˛ zumovlena d˛lfflnka nemonotonnogo harakteru spektra.

Osk˛l~ki m˛lka fflma ne moıe stvorvati n˛fflkih r˛vn˛v niıqe v˛d svogo dna, to prirodno, wo v c˛ȷ d˛lfflnc˛ enerİ˛ȷ us˛ r˛vn˛ zumovlen˛ lixe gliboko fflmo HgS, a tomu z˛ zb˛l~xennfflm ÝÝ tovwini vs˛ voni monotonno zm˛wut~sffl do dna fflmi.

Poved˛nka d˛rkovogo spektra analog˛qna do elektronnogo, t˛l~ki kartina u zrozum˛lomu sens˛ ‚ “perevernuto”.

Z ris. 4v vidno, wo vnasl˛dok skinqennoÝ veliqini potenc˛ffll~nogo bar’‚ra, kvaz˛qastinki pronikat~ z ffldra v navkolixn‚ seredoviwe. Pri c~omu u vs˛h stanah ˛mov˛rn˛st~ perebuvannffl v seredoviw˛ xvidko spada‚ z v˛ddalennfflm v˛d meı˛ rozd˛lu seredoviw. Pri vs˛h znaqennfflh n z˛ zb˛l~xennfflm veliqini orb˛- tal~nogo kvantovogo qisla l maksimumi gustini ȷmov˛rnosti zmiwut~sffl vse dal˛ v˛d centra sistemi, osk˛l~ki zb˛l~xennffl l ekv˛valentne zb˛l~xenn orb˛- tal~nogo momenta, fflkiȷ ˛ zmuxu‚ kvaz˛qastinku ruhatis~ na b˛l~x˛ȷ v˛dstan˛ v˛d centra sistemi.

Z ris. 4v vidno, wo pri n = 1 ˛ elektron, ˛ d˛rka naȷ˛mov˛rn˛xe znahodfflt~sffl v xar˛ HgS (fflm˛), priqomu maksimum gustini ȷmov˛rnosti pri b˛l~xomu znaqenn˛ l znahodit~sffl (fflk ˛ povinno buti) dal˛ v˛d centra nanosistemi. U cih stanah elektron ma‚ duıe malu ȷmov˛rn˛st~ perebuvannffl v ffldr˛ (CdS) ˛ v seredoviw˛ (H_2O), a d˛rka z malo ȷmov˛rn˛st moıe znahoditisffl v ffldr˛ (CdS) ˛ ne moıe potrapiti v seredoviwe (H_2O) qerez bezmeıniȷ potenc˛ffll~niȷ bar’‚r.

U tih stanah z n > 1, de enerİetiqn˛ r˛vn˛ elektrona ȷ d˛rki b˛l~x˛, n˛ı veliqina potenc˛ffll~nogo bar’‚ra ffldra, kvaz˛qastinki moıut~ z veliko ȷmov˛rn˛st perebuvati v ffldr˛. Z ris. 4v ce dobre vidno na priklad˛ d˛rki u stanah n = 2, l = 0, 1, de vona, v osnovnomu, znahodit~sffl v ffldr˛ (CdS), a ne v fflm˛ (HgS).

Z urahuvannfflm vstanovlenih osoblivosteȷ poved˛nki elektrona ȷ d˛rki v r˛znih stanah vinika‚ praktiqna moıliv˛st~ prostorovogo rozd˛lennffl cih kvaz˛qastinok xlfflhom zbudıennffl Ýh (napriklad, elektromagnetnim polem) u tak˛ stani, de voni znahodfflt~sffl u v˛ddalenih m˛ı sobo d˛lfflnkah nanosistemi.

Ris. 4. Geometriqna ta enerİetiqna shemi sferiqnoÝ nanostrukturi CdS/HgS/H2 O — a); zaleınist~ elektronnogo ta dirkovogo spektriv vid nHgS — b); gustini ȷmovirnosti perebuvannffl elektrona ta dirki v stanah z n = 1, 2, 3 ta l = 0, 1 — v).

M. V. TKAQ, V. A. GOLOVAC^KI„, O. M. VO„CEHIVS^KA,. . .

Na ris. 4g pokazano poved˛nku elektronnogo spektra v sistem˛ (HgS/CdS/H_2O) pri f˛ksovanomu rad˛us˛ (r_0 = 15a_{HgS}) vnutr˛xn~ogo kristala (HgS) zaleıno v˛d k˛l~kosti monoxar˛v zovn˛xn~ogo kristala (CdS). Z risunka vidno, wo osnovn˛ risi poved˛nki spektra tak˛ ı, fflk ˛ v poperedn˛ȷ geterosistem˛, ale ‚ dv˛ v˛dm˛nnost˛. Po–perxe, menxe viraıena nemonotonn˛st~ spektra v d˛lfflnkah ÝÝ ˛snuvannffl, a po–druge, v d˛lfflnc˛ enerİ˛ȷ m˛ı dnom m˛lkoÝ ˛ glibokoÝ fflm ener- İetiqn˛ r˛vn˛, sformovan˛ glibxo fflmo HgS, praktiqno ne zaleıat~ v˛d tovwini m˛lkoÝ fflmi CdS.

C. Spektri elektrona, d˛rki ȷ eksitona u skladn˛ȷ nanosistem˛ CdS/HgS/CdS/H2O

Osoblivost˛ poved˛nki spektr˛v elektrona ȷ d˛rki zaleıno v˛d tovwin r˛znih xar˛v sferiqnoÝ nanosistemi z N = 2 fflk˛sno pod˛bn˛ do sistemi z N = 1, tomu nema‚ potrebi anal˛zuvati Ýh dokladno. Odnak varto zvernuti uvagu na zaleınost˛ v˛d tovwin r˛znih xar˛v KT enerİ˛Ý zbudıennffl (E_{1s}) elektrona ȷ d˛rki u 1s stani. Na ris. 5a,b,v navedena zaleın˛st~ E_{1s} v˛d tovwini koınogo z tr~oh xar˛v pri f˛ksovanih rozm˛rah dvoh ˛nxih xar˛v sferiqnoÝ nanosistemi CdS/HgS/CdS/H_2O. Z ris. 5a vidno, wo pri f˛ksovanih rozm˛rah ffldra n_{CdS} = 3, 4 ˛ zovn˛xn~ogo xaru (n_{CdS} = 0 ÷ 2) zaleın˛st~ E_{1s} v˛d tovwini xaru–fflmi HgS ‚ znaqno pri zm˛n˛ tovwini na k˛l~ka monoxar˛v. Z risunka 5b,v vidno, wo za nafflvnosti u skladn˛ȷ KT xaru–fflmi HgS zaleın˛st~ E_{1s} sutt‚vo zm˛- n‚t~sffl lixe z˛ zm˛no v˛dpov˛dnogo xaru CdS na veliqinu odnogo–dvoh monoxar˛v. Pri podal~xomu ı zb˛l~xenn˛ tovwini Δ veliqina E_{1s} praktiqno ne zm˛n‚t~sffl.

Ris. 5. Zaleınist~ enerİiÝ E1s vid tovwini xaru HgS — a) ta xar˛v CdS — b), zaleınist~ enerİiÝ zbudıennffl eksitona E (sucil~ni liniÝ), enerİiÝ E1s (xtrihovi liniÝ) ta eksperimental~ni znaqennffl E z prac˛ [5] (trikutniki) — v).

Z urahuvannfflm vifflvlenih vlastivosteȷ spektra elektrona ȷ d˛rki u skladnih sferiqnih KT vida- ‚t~sffl doc˛l~nim zastosuvannffl c˛‚Ý model˛ dlffl rozrahunku eksitonnogo spektra v eksperimental~no dosl˛dıen˛ȷ sistem˛ CdS/HgS/CdS/H_2O [5,6] z tim, wob z por˛vnfflnnffl teoretiqnih ta eksperimental~nih rezul~tat˛v otrimati ˛nformac˛ pro geometriqnu formu dosl˛dıuvanih nanokristal˛v.

kbi nanokristal buv ˛deal~nim tetraedrom, to v˛n, osk˛l~ki u β–modif˛kac˛Ý sklada‚t~sffl ˛z granecentrovanih kub˛qnih elementarnih kom˛rok (ris. 1), povinen bi mati formu qotirigrannoÝ p˛ram˛di ˛z vza‚moperpendikulfflrnimi b˛qnimi granfflmi, odnakov˛ dovıini reber a fflkih musili b buti kratnimi polovin˛ monoxaru (a/2). Dovıina koınogo z reber osnovi c~ogo tetraedra √ 2a, a ob’‚m a^3/6.

Aproksimuqi ˛deal~niȷ tetraedr r˛vnoveliko za ob’‚mom sfero, otrimu‚mo take sp˛vv˛dnoxennffl dlffl ÝÝ rad˛usa:

R = a/ 2^3 √ π. kwo vvaıati, wo pri rost˛ nanokristala na koınu z ȷogo b˛qnih graneȷ os˛da‚ xar tovwino Δ (fflka v ˛deal˛ takoı ma‚ buti kratno p˛vnanoxaru), to legko rozrahuvati, wo pri c~omu prir˛st rad˛usa (ρ) aproksimuval~noÝ sferi bude

ρ = 3Δ/ 2^3 √ π ≈ 1.024Δ.

Rezul~tat rozrahunku enerİ˛Ý zbudıennffl eksitona (E = E_{1s} − E_{zv}) v nanosistem˛ CdS/HgS/CdS/H_2O, vikonaniȷ na osnov˛ model˛ aproksimuval~nih sfer zg˛dno z teor˛‚ rozdilu II, navedeno na ris. 5v. k vidno z ris. 5v, eksperimental~n˛ znaqennffl enerİ˛Ý (z prac˛ [5]) mat~ dobre viraıenu tendenc˛ roztaxuvannffl v okol˛ teoretiqnih zaleınosteȷ E v˛d Δ_{CdS} na tih krivih, fflk˛ v˛dpov˛dat~ takim tovwinam xaru HgS, wo ne ‚ kratnim a_{HgS}/2, a_{HgS}˛ t.d. Ce oznaqa‚, wo v real~nomu eksperiment˛, opisanomu u prac˛ [5], skladn˛ KT mali ne sferiqnu˛ ne ˛deal~no tetraedriqnu formu. Otriman˛ v citovan˛ȷ prac˛ skladn˛ nanosistemi mali radxe “kvaz˛- tetaraedral~nu” geometriqnu formu z potovwenimi monoxarami HgS. Taka geometr˛ffl nanosistem c˛lkom uzgodıu‚t~sffl z rezul~tatami p˛zn˛xogo eksperimental~nogo dosl˛dıennffl, vikonanogo v prac˛ [6], de za dopomogo tunel~nogo m˛kroskopa bulo pokazano (˛ ce dobre vidno na risunku [6]), wo nanokristali CdS/HgS/CdS ‚ utvorennfflmi tetraedral~nogo tipu z deformovanimi b˛qnimi poverhnfflmi.

[1] N. V. Tkaq, Fiz. tverd. tela 39, 6, 1109 (1997). [2] M. Tkach, V. Holovatsky, O. Voitsekhivska, M. Min’kova, Phys. Status Solidi B 203, 373 (1997).

[3] M. V. Tkaq, V. A. Golovac~kiȷ, O. M. Voȷcehivs~ka, M. . Min~kova Ukr. f˛z. ıurn. 5, 617 (1998).

[4] C. W. Bryant, Phys. Rev. B 24, 16997 (1995). [5] D. Schooss, A. Mews, A. Eychmuller, H. Weller, Phys.

Rev. B 24, 17072 (1994).

[6] A. Mews, A. V. Kadavanich, U. Banin, A. P. Alivisatos, Phys. Rev. B 20, 13242 (1996).

ELECTRON AND HOLE SPECTRA IN COMPLICATED SPHERICAL NANOHETEROSYSTEMS

M. Tkach, V. Holovatsky, O. Voitsekhivska, M. Mikhalyova, R. Fartushynsky Chernivtsi State University, Department of Theoretical Physics, 2 Kotsubinsky Str., Chernivtsi, UA–58012, Ukraine

Theoretical investigation of electron and hole spectra of different spherical nanoheterostructures is performed within the effective mass approximation. The quasiparticles energies dependences on the sizes of every nanosystem shell are established. The energy of exciton excitement in CdS/HgS/CdS/H2 O spherical nanoheterosystem is calculated. The obtained results are compared with the experimental data.