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Исследованы излучательные характеристики источника одиночных фотонов, изготовленного на ос-

нове эпитаксиальной гетероструктуры с квантовыми точками CdSe/ZnSe и цилиндрического волновода

с переменным сечением, сформированного в слое резиста методом электронной литографии. В условиях

оптической накачки при 80 K показана возможность генерации потока одиночных фотонов на длине

волны 530 нм со средней интенсивностью порядка 1МГц и значением корреляционной функции второго

порядка при нулевой задержке g
(2)(0) = 0.15 ± 0.03.
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1. Введение. В настоящее время физика ис-

точников квантового света является одной из ли-

дирующих областей нанофотоники и наноэлектро-

ники. Источники однофотонного излучения и “запу-

танных” фотонных пар видимого диапазона на ос-

нове эпитаксиальных полупроводниковых квантовых

точек (КТ) перспективны для использования в си-

стемах квантовой криптографии, предназначенных

для безопасной передачи информации в атмосфер-

ных оптических линиях связи, а также по пласти-

ковому оптоволокну [1, 2]. Коммерчески доступные

приборы такого типа в настоящее время отсутствуют

из-за сложности воспроизводимого изготовления об-

разцов с одиночными КТ и физическими ограниче-

ниями, определяющими возможность выделения уз-

ких неперекрывающихся линий излучения одиноч-

ных электрон-дырочных комплексов (нейтральных

и заряженных экситонов и биэкситонов) и, тем са-

мым, максимальную рабочую температуру. При уве-

личении температуры оптические линии спектраль-

но уширяются и в определенный момент начина-

ют перекрываться, что затрудняет достижение од-

нофотонной статистики. КТ на основе широкозон-

ных соединений А2В6, обладающих большой энер-

гией связи экситона и биэкситона, а, как следствие,

и большим спектральным расстоянием между соот-

ветствующими линиями излучения, являются хоро-
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шими кандидатами для создания однофотонных ис-

точников, работающих при комнатной температуре

[3, 4]. В частности, однофотонная генерация была

получена при 220 К в структуре с CdSe КТ, сфор-

мированной в ZnSe нанопроволоке [5] и при 300 К в

эпитаксиальной гетероструктуре, где излучение оди-

ночной квантовой точки CdSe/ZnSe пространствен-

но выделялось с помощью субмикронной апертуры,

сформированной в напыленном металлическом слое

[6]. Однако интенсивность излучения таких образцов

не превышала значений порядка десятков килогерц,

что на 2–3 порядка меньше интенсивности, имею-

щей практическое значение для использования в си-

стемах квантовой криптографии. Для хорошо изу-

ченных эпитаксиальных КТ типа InAs/GaAs пробле-

ма увеличения эффективности сбора и вывода из-

лучения одиночной КТ обычно решается в резуль-

тате изготовления монолитного колончатого мик-

рорезонатора с Брэгговскими зеркалами на основе

слоев решеточно-согласованных соединений в систе-

ме GaAs/AlAs [7]. Cоздание аналогичных структур

в технологически доступных системах соединений

группы А2В6 затруднено отсутствием бинарных со-

единений с близкими постоянными кристаллической

решетки.

В данной работе мы исследуем излучательные ха-

рактеристики однофотонного источника на основе

CdSe/ZnSe КТ, помещенной в цилиндрический вол-

новод с переменным сечением. При правильно по-
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добранных параметрах волновода (высота, диаметр

основания, показатель преломления) фотоны в та-

кой структуре могут излучаться из одной единствен-

ной моды c эффективностью сбора вплоть до 90%

[8, 9]. Высокая эффективность сбора и вывода излу-

чения одиночной КТ, достижимая в такой структу-

ре, позволила нам реализовать источник одиночных

фотонов со средней интенсивностью, превышающей

1 МГц при практически важной температуре жидко-

го азота.

2. Образцы и экспериментальные методи-

ки. Для создания высокотемпературного источни-

ка однофотонного излучения основной задачей яв-

ляется изготовление структуры с КТ, обладающей

высокой квантовой эффективностью излучения. Од-

ним из способов повышения квантовой эффективно-

сти является усиление ограничения носителей заря-

да в КТ за счет увеличения ширины запрещенной

зоны барьеров, а также разрывов валентной зоны и

зоны проводимости [10]. В работе [11] структура с КТ

CdSe, окруженными парой широкозонных барьеров

ZnSSe/MgS, демонстрирует уменьшение интеграль-

ной интенсивности фотолюминесценции (ФЛ) меж-

ду температурой жидкого гелия и 300 К менее чем в

3 раза. Однако соединение MgS быстро окисляется

на воздухе, что существенно осложняет постросто-

вую обработку выращенных гетероструктур и при-

водит к быстрой деградации изготовленных прибо-

ров. Возможным альтернативным решением явля-

ется использование уже хорошо изученной систе-

мы широкозонных барьеров ZnSe/ZnSSe/ZnMgSSe,

которая ранее применялась в качестве оптичекого

волновода в лазерных структурах на основе CdSe

КТ [12].

Получение однофотонного излучения предпола-

гает спектральное выделение одиночной линии из-

лучения изолированной КТ. Как следствие, возника-

ет необходимость формирования массивов КТ с до-

статочно малой плотностью (менее 1010 см−2). Для

решения данной задачи структура с КТ была вы-

ращена с помощью метода термической активации

(ТА) [13, 14]. Суть метода ТА заключается в форми-

ровании массива КТ за счет изменения поверхност-

ной энергии сильно напряженного двумерного слоя

CdSe, осажденного на ZnSe при низкой температуре,

путем резкого изменения температуры поверхности,

способствующего также переиспарению части мате-

риала и, как следствие, уменьшению плотности КТ.

Гетероструктура, исследуемая в настоящей ра-

боте, была изготовлена с помощью молекулярно-

пучковой эпитаксии (МПЭ) на подложках GaAs

(001) с 200-нм буферным слоем GaAs [15]. По-

верх буферного слоя был выращен 10-нм слой ZnSe

и короткопереодическая сверхрешетка (СР) ZnSe

(1.8 нм)/ZnSSe (1.5 нм) с суммарной толщиной 33 нм.

Для усиления ограничения носителей заряда КТ

CdSe были окружены с двух сторон системой ши-

рокозонных барьеров, состоящих из слоев ZnMgSSe

толщиной 47 нм, ZnSSe толщиной 1.5 нм и ZnSe

толщиной 1.5 нм. Поверх широкозонных барьеров

структура включала 33-нм СР ZnSe (1.8 нм)/ZnSSe

(1.5 нм) и слой ZnSe толщиной 10 нм (рис. 1а).

Рис. 1. (a) – Профиль зонной структуры КТ CdSe в

широкозонных барьерах. (b) – Изображение, получен-

ное на сканирующем электронном микроскопе, типич-

ной фотонной наноантенны, изготовленной с помощью

электронной литографии и ионно-лучевого травления

фоторезиста

С целью увеличения эффективности вывода из-

лучения одиночной КТ был использован подход, ос-

нованный на создании гибридной фотонной наноан-

тенны, состоящей из полупроводника и диэлектрика.

Для этого на поверхность выращенной гетерострук-

туры наносился толстый слой (1.4µм) электронного

фоторезиста SU-8 с показателем преломления n =

= 1.6, который является оптически прозрачным в ис-

следуемом спектральном диапазоне. После выполне-

ния электронной литографии и ионно-лучевого трав-
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ления пучком ионов Ar были получены цилиндри-

ческие структуры с переменным сечением, имеющие

180 нм в диаметре основания и высоту порядка 1µм

(рис. 1b).

Измерения структуры методом просвечивающей

электронной микроскопии (ПЭМ) были проведены

с использованием микроскопа Jeol JEM-2100F. Из-

лучательные характеристики выращенной гетеро-

структуры и нанофотонных антенн исследовались

методами ФЛ и микро-фотолюминесценции (µ-ФЛ).

Измерение спектров µ-ФЛ проводилось в оптической

конфокальной схеме с пространственным ограниче-

нием по детектированию и регистрацией спектров с

помощью CCD-камеры. Образец помещался в гели-

евый криостат с пьезо-подвижками Attocube XYZ,

позволяющими устанавливать и удерживать пози-

цию выбранной нанофотонной антенны на протя-

жении достаточно долгого времени (несколько ча-

сов). Для возбуждения ФЛ использовалось излуче-

ние непрерывного полупроводникового лазера с дли-

ной волны λ = 405 нм. Плотность мощности возбуж-

дения составляла ∼ 4 В/см2. Корреляционные изме-

рения производились в схеме Хенбери Браун-Твисса

с использованием кремниевых однофотонных лавин-

ных фотодиодов с временным разрешением порядка

40 пс.

3. Результаты. Исследование выращенной ге-

тероструктуры с помощью ПЭМ показало наличие

островков, которые можно отнести к КТ из-за их

характерных латеральных размеров 5–9 нм. Плот-

ность КТ, оцененная из ПЭМ изображения, состави-

ла ∼ 5 · 109 см−2 (рис. 2а). Спектр ФЛ характерной

структуры, измеренный при температуре 77 К, де-

монстрирует интенсивную линию с шириной на полу-

высоте ∼ 90 мэВ. Большая спектральная ширина ли-

нии свидетельствует о неоднородном характере уши-

рения, определяемом значительной дисперсией излу-

чающих КТ по размеру и/или составу (рис. 2b).

Характерный спектр µ-ФЛ, измеренный в оди-

ночной фотонной структуре, демонстрирует узкие

линии, относящиеся к излучению небольшого числа

одиночных КТ, ограниченных в пределах структу-

ры (рис. 3а). При увеличении температуры ширина

запрещенной зоны КТ уменьшается, и линия излу-

чения сдвигается в длинноволновую область. Кроме

того, происходит увеличение спектральной ширины

линии: ширина на полувысоте меняется от 0.4 мэВ

при 8 К до 3.5 мэВ при 80 К. Наличие системы ши-

рокозонных барьеров ZnSe/ZnSSe/ZnMgSSe обеспе-

чивает фактическое отсутствие гашения интеграль-

ной интенсивности ФЛ одиночной линии излучения

во всем диапазоне температур от 8 до 80 К.

Рис. 2. (a) – Планарное ПЭМ изображение гетерострук-

туры с КТ. Белыми кружками отмечены КТ CdSe. (b) –

Типичный спектр низкотемпературной (77К) ФЛ гете-

роструктуры с КТ CdSe

Для идентификации положения линии излучения

экситона в одной и той же КТ при разных темпера-

турах использовалась формула Варшни:

E(0)(T ) = E(0)(0)− αT 2/(β + T ), (1)

где E(0)(0) – значение ширины запрещенной зоны

при 0 К, а константы α и β – термические ко-

эффициенты Варшни [16]. Для КТ CdSe исполь-

зовались типичные значения α = 0.57мэВ/К и

β = 320К [6]. На рисунке 3а красными треуголь-

никами отмечены центр линии излучения одиноч-

ной КТ при 8 К и соответствующее положение ли-

нии при 80 К, определенное с помощью формулы (1).

Cпектральный диапазон измерения корреляционной

функции указан пунктирными линиями. Корреля-

ционные функции второго порядка g(2)(τ), измерен-

ные в этих спектральных диапазонах при темпера-

турах 8 и 80 К, представлены на рис. 3b, c, соответ-

ственно. Функции нормированы согласно формуле:

CN (t) = c(t)/(N1N2ωT ), где c(t) – число совпадений,
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Рис. 3. (Цветной онлайн) a) – Спектры µ-ФЛ одиночной

КТ, измеренные в фотонной наноструктуре при тем-

пературах 8 и 80К. (b), (c) – Нормированные корре-

ляционные функции второго порядка однофотонного

излучения, измеренные для одиночной линии в фотон-

ной наноструктуре при температурах 8 и 80 К, соответ-

ственно

N1,2 – количество фотонов в секунду на каждом из

детекторов, ω – временное разрешение и T – общее

время накопления [17]. Измеренные корреляционные

функции могут быть аппроксимированы с помощью

формулы:

g(2)(τ) = a− b1e
−|τ |/c1. (2)

Значение параметра c1 дает оценку ширины прова-

ла корреляционной функции при нулевой задержке,

которая напрямую соотносится со временем жизни

излучающего экситона. Для полученных зависимо-

стей аппроксимированное значение параметра c1 со-

ставило 380 пс. Данное значение времени жизни со-

гласуется с полученными раннее данными [18]. Сред-

нее значение числа фотонов, регистрируемых одним

детектором в секунду как при 8, так и при 80 К, со-

ставило ∼ 105, что с учетом аппаратной функции из-

мерительного оборудования соответствует интенсив-

ности на первой линзе порядка 1 МГц. Близкие ин-

тенсивности излучения, полученные при разных тем-

пературах, свидетельствуют о хорошем структурном

качестве и малом количестве дефектов в исследуе-

мой гетероструктуре. Полученное значение g(2)(0) не

превышает 0.2, что подтверждает однофотонный ха-

рактер излучения.

4. Заключение. Исследованы излучательные

характеристики фотонных нанострукутур с КТ

CdSe, изготовленных с помощью МПЭ и элек-

тронной литографии. Полученная плотность КТ,

составляющая менее 1010 см−2, позволила исследо-

вать одиночные линии излучения индивидуальных

КТ, ограниченных в пределах одной фотонной на-

ноструктуры с диаметром основания наноколонны

180 нм и высотой 1µм. Изготовленные структуры

продемонстрировали поток одиночных фотонов

со средней интенсивностью порядка 1 МГц при

практически важной температуре жидкого азота.

Значение корреляционной функции второго порядка

g(2)(0) для исследуемой структуры составило менее

0.2, что делает возможным ее использование в

системах квантовой криптографии, применяемых в

атмосферных линиях связи. Возможность дальней-

шего уменьшения g(2)(0) связывается со снижением

поверхностной плотности КТ в результате опти-

мизации ростовых режимов, а также реализацией

резонансной оптической накачки [19], тогда как

дальнейшее увеличение интенсивности однофо-

тонного излучения требует обеспечения лучшего

контроля над формой фотонной наноантенны при

постростовой обработке.
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