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1. Wstep

W ostatnich latach nastapit szybki rozwdj nanotechnologii, czyli metod projektowania i
wytwarzania obiektow o rozmiarach rz¢du od kilku do stu nanometréw. Obiekty te, nazywane
nanostrukturami wykazuja wiele ciekawych wtasnosci. Ich mate rozmiary powoduja
ograniczenie ruchu znajdujacych si¢ w nich no$nikéw tadunku przynajmniej w jednym
wymiarze przestrzennym. W rezultacie widmo energetyczne takiego uktadu ma charakter
dyskretny [1,2]. Wptyw rozmiaréw uktadu, w ktérym znajduja si¢ no$niki, na strukture
poziomow energetycznych nosi nazwe kwantowego efektu rozmiarowego [3,4].

Szczegblnie duzo uwagi poswigca si¢ nanostrukturom pétprzewodnikowym. Wynika ono
z mozliwosci ich potencjalnego zastosowania w najblizszej przysztosci do budowy uktadéw
elektronicznych. Projektowanie takich potprzewodnikowych uktadéw kwantowych wchodzi w
zakres rozwijajacej si¢ inzynierii kwantowej, poniewaz ich wlasnosSci mozna poprawnie opisac
stosujac prawa mechaniki kwantowe;j.

Nanostruktury pétprzewodnikowe dziela si¢ na: studnie kwantowe, druty kwantowe i
kropki kwantowe. Budowa studni kwantowych opiera si¢ na wykorzystaniu wlasnosci
heteroziacza, ktére powstaje w wyniku potaczenia dwéch warstw potprzewodnikéw rézniacych
si¢ szerokoscig przerwy energetycznej. Dochodzi wowczas do wyréwnania si¢ poziomow
Fermiego w obu pétprzewodnikach co powoduje, ze przesuwaja si¢ wzgledem siebie krawedzie
pasm przewodnictwa i pasm walencyjnych. Uktadajac na sobie kolejno warstwy
polprzewodnikéw o szerokiej, wezszej 1 znOw szerokiej przerwie energetycznej uzyskuje si¢ w
srodkowej warstwie studni¢ potencjatu. Ogranicza ona ruch nosnikéw tadunku w jednym
wymiarze przestrzennym. W rezultacie nosniki moga poruszaé si¢ wylacznie w ptaszczyznie
studni. Dlatego studnie kwantowe sa uktadami dwuwymiarowymi. Metoda ta pozwala
wytwarzac takze wielokrotne sprzg¢zone studnie kwantowe oddzielone od siebie barierami
potencjatu. Uzyskiwane w ten sposéb heterostruktury pétprzewodnikowe wykonuje sig
najczesciej ze zwiazkéw poétprzewodnikowych, ktére sa stopami pierwiastkow drugiej i szostej
lub trzeciej i piatej grupy uktadu okresowego. Poniewaz od sktadu pierwiastkowego uzytych
zwiazkow poétprzewodnikowych zalezy szerokosS¢ przerwy energetycznej, mozna w ten sposob
regulowaé w pewnym zakresie glgbokoscia studni potencjatu. W zaleznosci od usytuowania
poziomdéw Fermiego i réznicy przerw energetycznych obu materiatéw, mozliwe jest uwigzienie
elektronéw i dziur w tym samym obszarze przestrzennym. Sa to tzw. struktury typu 1 zwane

takze kontrawariantnymi. Natomiast w strukturach typu 2 zwanych kowariantnymi, elektrony i
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dziury sa rozdzielone przestrzennie. Wtedy studnia potencjatu dla elektronu stanowi barierg
dla dziury i odwrotnie [5].

W drutach kwantowych ruch nosnikéw tadunku ograniczony jest w dwéch wymiarach
przestrzennych i dlatego sa one obiektami kwazijednowymiarowymi. Natomiast w kropkach
kwantowych ruch nosnikéw jest ograniczony w trzech wymiarach przestrzennych [6].

Kropke kwantowa stanowi trojwymiarowa studnia potencjatu , w ktérej moga zostaé
uwiezione no$niki tadunku. Czesto taki potencjat uwigzienia uzyskuje si¢ ograniczajac ruch
nos$nikow w plaszczyznie dwuwymiarowej studni kwantowej. Dokonuje si¢ tego zmniejszajac
fizycznie jej rozmiary metoda wytrawiania lub przyktadajac napigcie do odpowiednio
uksztattowanych metalowych elektrod naniesionych na jej powierzchnig [6].

Najczesciej wykorzystuje si¢ jednak kombinacje obu tych metod. W wyniku
naprzemiennego utozenia warstw dwoch pétprzewodnikéw zostaje ograniczony ruch nosnikow
w kierunku wzrostu kropki. Natomiast napigcie przytozone do elektrod metalowych
naniesionych na gérna powierzchni¢ powstatej w ten sposéb studni kwantowej generuje
potencjal uwigzienia bocznego. Ksztattem i glgbokoscia bocznego potencjalu uwigzienia mozna
wtedy sterowac poprzez zmiang napigcia na elektrodach.

Kropka kwantowa wykazuje duze podobiefistwo do naturalnego atomu. Pelni ona role
centrum przyciagajacego dla nosnikow tfadunku podobnie jak cig¢zkie jadro w atomie. Ponadto
widmo energetyczne uwigzionych nosnikéw jest dyskretne, a struktura elektronowa wykazuje
charakter powlokowy, jezeli ksztatt kropki jest regularny i posiada ona symetri¢
przestrzenng [7]. Dzigki tym podobiefistwom kropki kwantowe nazwano sztucznymi atomami.
Analogicznie sprz¢zone kropki kwantowe nazywane sa sztucznymi molekutami. W odréznieniu
od atoméw, w kropkach kwantowych moga si¢ znajdowac jednoczesnie elektrony i dziury
tworzac uktady ekscytonowe [8].

Ze wzgledu na unikalne wlasnosci elektryczne i optoelektroniczne kropek kwantowych,
znalazlty one juz zastosowanie praktyczne. Pojedyncza kropka kwantowa moze pracowac jako
tranzystor jednoelektronowy [9,10]. Samozorganizowane kropki kwantowe zostaty
wykorzystane do budowy laseréw [11,12]. Znalazty one rowniez zastosowanie jako Zrodia
Swiatta w medycynie i w biologii [13]. Zaawansowane sa takze prace nad budowa automatow
komérkowych na kropkach kwantowych, ktére moga wykonywac operacje logiczne. Przewiduje
si¢, ze w takich uktadach przeptywowi informacji nie bedzie towarzyszyt przeptyw
pradu [14,15]. Obecnie powszechnie uwaza si¢, ze potprzewodnikowe kropki kwantowe beda

stanowi¢ podstawe wszystkich nowych uktadéw elektronicznych [16].
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Duza zaleta kropek kwantowych jest mozliwos¢ sterowania nimi poprzez zmiang
napi¢é przylozonych do metalowych elektrod. Ich potozenie w kropce okresla kierunek, w
ktérym moga poruszac si¢ nosniki fadunku. W kropkach ptaskich elektrody umieszczone sa na
tej samej warstwie potprzewodnika, a transport tadunku odbywa si¢ w kierunku poprzecznym
(tzn. w ptaszczyznie prostopadiej do kierunku wzrostu). W kropkach tego typu mozna fatwo
zmienia¢ rozmiar 1 wysokos$¢ bariery oddzielajacej sprzg¢zone kropki. Pozwala to sterowac
sprz¢zeniem tunelowym pomigdzy kropkami [17,18].

Natomiast w kropkach pionowych transport nosSnikéw tadunku odbywa si¢ w kierunku
wzrostu kropki pomigdzy elektrodami umieszczonymi jedna nad druga. W tego typu kropkach
stosuje si¢ czgsto dodatkowa elektrode, ktérej zadaniem jest wytworzenie potencjalu uwigzienia
w kierunku prostopadtym do osi kropki. W poblizu centrum kropki, gdzie uwigzione sa
elektrony, potencjal ten ma zazwyczaj przebieg paraboliczny. Potwierdzono to eksperymentalnie
badajac absorpcje promieniowania elektromagnetycznego w zakresie dalekiej podczerwieni
[19,20]. Jezeli pojedyncza pionowa kropka kwantowa ma symetri¢ cylindryczna, wowczas
posiada ona taka sama strukturg pozioméw jednoczastkowych jak dwuwymiarowy oscylator
harmoniczny. Z powodu symetrii przestrzennej takiej kropki, elektrony w niej uwigzione tworza
struktur¢ powtokowa. Dla matej liczby elektronéw zapetnianie kolejnych powlok odbywa sig
podobnie jak w przypadku naturalnych atoméw, czyli zgodnie z regutami Hunda odpowiednimi
dla danej symetrii uktadu [21-23]. Zmiana napigcia na dodatkowej elektrodzie sterujace;j
pozwala zmienia¢ ksztatt potencjatu uwigzienia w kierunku prostopadtym do osi pionowe;j
kropki kwantowej. Modyfikacji ulega wtedy takze cata struktura pozioméw energetycznych,
ktéra wyznacza si¢ badajac transport elektronéw przez kropke w zakresie wystgpowania tak
zwanej kwantowej blokady kulombowskiej [24]. Przyczyna jej wystgpowania jest dyskretna
struktura jednoczastkowych pozioméw energetycznych i oddziatywanie kulombowskie
pomigdzy elektronami znajdujacymi si¢ w kropce. W rezultacie, w niskich temperaturach
(kilka mK) obserwuje si¢ jednoelektronowy przeptyw pradu przez kropke. Dlatego pojedyncza
kropka kwantowa moze pracowac jako jednoelektronowy tranzystor polowy [25]. Oprécz
badania transportu no$nikow, w ktérych wyznacza si¢ widmo energii tadowania kropki [26],
strukturg energetyczng kropki mozna takze okresli¢ przy pomocy spektroskopii pojemnosciowej
[27-31].

Stosujac obie przedstawione powyzej metody badano rowniez zmiany wtasnosci kropek
kwantowych w polu magnetycznym [32-34]. Stwierdzono, Ze przy pomocy pola magnetycznego
o indukcji rzedu kilku tesli mozna manipulowaé spinem uktadu elektronéw oraz zmieniaé

konfiguracje elektronowa uktadu [35-41]. W kropkach kwantowych poddanych dziataniu silnego
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pola magnetycznego zaobserwowano takze przejscie od kwantowania przestrzennego do
kwantowania Landaua [42].

Z uwagi na kwantowa natur¢ efektow obserwowanych w kropkach kwantowych, opis
teoretyczny ich wlasnosci wymaga zastosowania aparatu mechaniki kwantowej. Duzym
utrudnieniem jest zazwyczaj niska symetria kropek kwantowych oraz koniecznos¢
uwzglednienia oddziatywan wielociatowych. Ponadto, aby ograniczy¢ czasochtonnos¢
przeprowadzanych obliczet numerycznych, stosowane sa zazwyczaj bardzo uproszczone modele
kropek kwantowych. Modele takie pozwalaja opisywac jedynie najistotniejsze wiasnosci kropek
kwantowych.

Celem tej pracy jest uzyskanie opisu teoretycznego sztucznych molekut oraz uktadéw
ekscytonowych w pionowych pojedynczych i sprzgzonych kropkach kwantowych o symetrii
cylindrycznej. Wykorzystanie w obliczeniach istniejacej symetrii uktadu pozwala na znaczne
uproszczenie rachunkéw przedstawionych w nastgpnych rozdziatach problemach.

Rozdziaty drugi, trzeci i czwarty zostaty poSwigcone opisowi sztucznych molekut
elektronowych w kropkach kwantowych, w ktérych potencjat uwigzienia bocznego, czyli w
kierunku prostopadtym do osi kropki jest znacznie silniejszy od potencjatu uwigzienia w
kierunku podtuznym. Taka postaé potencjatu powoduje ,,zamrozenie” poprzecznych stopni
swobody nosnikéw 1 w efekcie wtasnosci takiego uktadu sa zblizone do wlasnosci uktadéw
jednowymiarowych.

W rozdziale drugim przedstawione jest formalne wyprowadzenie wzoru opisujacego
efektywny kwazijednowymiarowy potencjat oddziatywania kulombowskiego. Potencjat ten
opisuje oddziatywanie pomigdzy dwoma nos$nikami tadunkami znajdujacymi si¢ w
kwazijednowymiarowej kropce kwantowej o parabolicznym przebiegu potencjalu uwigzienia
bocznego. Jego wtasnosci poréwnano z wlasnosciami innych modelowych potencjatéw
jednowymiarowych. Dyskutowane sa réwniez warunki stosowalnosci tego potencjatu. Krétko
opisano takze mozliwosci jego zastosowania w innych uktadach kwazijednowymiarowych z
uwzglednieniem kropek kwantowych nie posiadajacych symetrii cylindrycznej.

W rozdziale trzecim rozwazany jest uktad dwoch elektronéw uwigzionych w pojedynczej
kropce kwantowej. Problem ten rozwiazano w modelu jednowymiarowym z wykorzystaniem
efektywnego kwazijednowymiarowego potencjalu oddziatywania kulombowskiego. Uzyskane
wyniki wskazuja, ze przy odpowiednio duzych rozmiarach pojedynczej kropki moze dojs¢ do
rozdzielenia przestrzennego elektronéw i utworzenia molekuty Wignera. Analiza wynikéw
otrzymanych przy uzyciu metody Hartree-Focka pozwala okresli¢ rolg, jaka odgrywa korelacja

elektronowa w procesie tworzenia si¢ molekuty Wignera. W rozdziale tym wyjasniono rowniez
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przyczyny degeneracji singletowych i trypletowych pozioméw energetycznych w zakresie
duzych 1 matych rozmiaréw pojedynczej kropki kwantowe;j.

W rozdziale czwartym opisano uktad dwéch elektronéw uwigzionych w pionowe;]
podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej. Problem ten réwniez rozwiagzano w modelu
jednowymiarowym wykorzystujacym potencjat efektywny. W rozdziale tym duzy nacisk
polozono na analize¢ wplywu sprzg¢zenia tunelowego na widmo energetyczne uktadu. Uzyskane
wyniki pokazuja, ze korelacja elektronowa jest odpowiedzialna za rozdzielenie elektronéw przy
duzych szerokosciach bariery oddzielajacej sprzezone kropki. W granicy szerokiej bariery
stwierdzono takze mozliwos¢ wystgpowania degeneracji energii stanow singletowych i stanéw
trypletowych.

Jezeli kropka kwantowa zawiera wiele elektronéw, wowczas do jej opisu uzywa si¢
jednej z metod pola Sredniego, jak np.: metody Hartree-Focka czy metody funkcjonatu
gestosci [2,43,44]. Zaleta metody funkcjonatu ggstosci jest duza wydajnos¢ obliczeniowa, ktéra
sprawia ze sg one czgsto stosowane. Jedna z czgsciej uzywanych metod funkcjonatu gestosci jest
metoda LSDA (Local Spin Density Approximation). W rozdziale piatym przedstawione sa
wyniki uzyskane przy uzyciu metody LSDA w uktadzie dwdch, trzech oraz czterech elektronéw
uwigzionych w podwdjnej sprz¢zonej kropce kwantowej. Wyniki te poréwnywane sa z
wynikami doktadnymi, otrzymanymi w metodzie mieszania konfiguracji, w celu sprawdzenia
doktadnosci metody LSDA dla matej liczby elektronéw. Szczegdlng uwage zwrécono na
zagadnienie tamania symetrii potencjatu uwig¢zienia przez jednoelektronowe funkcje falowe w
nieograniczonej metodzie LSDA. Otrzymane wyniki wskazuja, ze nieograniczona metoda LSDA
dobrze odtwarza energi¢ uktadu dla dowolnej szerokosci bariery oddzielajacej sprzgzone kropki.
Z drugiej strony, funkcja falowa uktadu uzyskana w tej metodzie nie zawsze potrafi jednak
odtworzy¢ symetri¢ doktadnej funkcji falowe;.

W ostatnim rozdziale pracy rozwazane sa uktady ekscytonowe w podwojnej kropce
kwantowej. Wiasnosci takich uktadéw moga ulega¢ duzym zmianom pod wplywem
zewngtrznego pola elektrycznego. Jego wptyw na widmo energetyczne ekscytonu nosi nazwe
efektu Starka [45,46]. W pojedynczej kropce kwantowej o matych rozmiarach (rzedu kilku nm)
przesunigcie elektronu wzgledem dziury pod wptywem pola elektrycznego jest niewielkie.
Natomiast w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej, ze wzgledu na wigksze rozmiary uktadu,
pole elektryczne moze spowodowac dysocjacj¢ ekscytonu, czyli przestrzenne rozdzielenie
elektronu i dziury. Mechanizm dysocjacji neutralnego oraz ujemnie naladowanego ekscytonu w
podwdjnej kropce kwantowej pod wptywem pola elektrycznego jest opisany w rozdziale

szOstym. Otrzymane wyniki pokazuja, ze dla niewielkich wartosci nat¢zenia pola elektrycznego
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oddziatywanie elektrostatyczne elektronu i dziury moze przeciwdziata¢ procesowi
dysocjacji. Prezentowane wyniki obliczen numerycznych jakosciowo zgadzaja si¢ z wynikami
eksperymentalnymi. Natomiast w przypadku ujemnie natadowanego ekscytonu stwierdzono, ze
dysocjacja moze zachodzi¢ na dwa sposoby w zaleznosci od geometrii potencjatu uwigzienia.
Ostatni rozdziat pracy stanowi podsumowanie. Zawiera on krétka dyskusje wynikéw

przedstawionych w poprzednich rozdziatach.



2. [Efektywny potencjal oddzialywania kulombowskiego w strukturach
kwazijednowymiarowych.

W nanostrukturach pétprzewodnikowych ruch nosnikéw tadunku moze by¢ ograniczony
w jednym, w dwdch lub w trzech wymiarach przestrzennych. Jezeli ograniczenie ruchu czastki w
danym kierunku spowodowane jest istnieniem silnego potencjatu uwigzienia, woéwczas roznice
energii miedzy kolejnymi jednoczastkowymi poziomami energetycznymi sa duze. W rezultacie
prawdopodobienistwo obsadzenia stanéw wzbudzonych jest bardzo mate i czastka znajduje si¢ w
stanie podstawowym. Ruch nosnikéw w danym kierunku zostaje w ten sposob ,,zamrozony”. Do
takich nisko-wymiarowych uktadow zaliczaja si¢ migdzy innymi nanostruktury
kwazijednowymiarowe, w ktérych potencjat uwiezienia w jednym wymiarze przestrzennym
(kierunek podtuzny) jest znacznie stabszy niz w dwéch pozostatych wymiarach (kierunek
poprzeczny). W rezultacie poprzeczne stopnie swobody nosnikow zostaja ,,zamrozonie”, a
wszelkie interesujace z fizycznego punktu widzenia efekty sa wynikiem kwantyzacji ruchu w
kierunku podtuznym. Typowe kwazijednowymiarowe obiekty” maja posta¢ drutéw kwantowych,
nanokrysztatéw wtoskowych oraz nanorurek weglowych [47-51].

Oprocz nich, wlasnosci uktadéw kwazijednowymiarowych moga wykazywaé réwniez
pionowe kropki kwantowe, w ktérych potencjal uwigzienia bocznego jest bardzo silny. Potencjat
taki mozna wytworzy¢ elektrostatycznie, przez przytozenie odpowiedniej réznicy potencjatow
do elektrod metalowych. W ten sposéb zmniejszane sg efektywne rozmiary kropki w kierunku
prostopadtym do jej osi, a przez to zmniejszeniu ulega rowniez obszar, w ktéorym uwigzione sa
nosniki fadunku [52,53]. ,,Zamrozenie” poprzecznych stopni swobody mozna wykorzysta¢ w
celu sprowadzenia problemu ruchu oddziatywujacych nosnikéw tadunku w trzech wymiarach
przestrzennych do problemu jednowymiarowego. Korzyscia wynikajaca z takiego postgpowania
jest redukcja liczby zmiennych niezaleznych potrzebnych do opisu uktadu. Ma to szczegdlnie
duze znaczenie, przy wykonywaniu obliczen numerycznych.

Zastosowanie przyblizenia jednowymiarowego wiaze si¢ z uzyciem jednowymiarowego
potencjalu oddzialywania kulombowskiego. Wraz ze zmniejszaniem wymiarowosci problemu

oddziatywujacych elektronéw rosnie energia ich oddziatywania kulombowskiego [54]. W

* okreslenie ,,nanostruktury kwazijednowymiarowe” ma na celu podkreslenie faktu, ze obiekty te nie sa scisle
obiektami jednowymiarowymi, a jedynie wykazuja pewne do nich podobienstwo



2. Efektywny potencjat oddziatywania kulombowskiego w strukturach kwazijednowymiarowych

klasycznym jednowymiarowym uktadzie potencjat oddziatywania staje si¢ osobliwy dla
zerowej wartosci argumentu. Jednakze w strukturach kwazijednowymiarowych powinien on by¢
skorficzony ze wzgledu na rozmycie funkcji falowej w kierunku poprzecznym.
W pracach dotyczacych uktadéw kwazijednowymiarowych z uwigzionymi no$nikami
fadunku czgsto wykorzystywane sa jednowymiarowe potencjalty modelowe. Wszystkie te
potencjaly zawieraja co najmniej jeden parametr dopasowania i nie posiadaja osobliwosci. Jeden

z takich modelowych potencjatéw ma postaé [55-58]:

Vi(zpp) =—F——= (2.1)

gdzie: K = e? /(4TeE 5), z15 jest odlegtoscig wzgledng elektronow, € jest stalg dielektryczna, a

R jest parametrem dopasowania. Potencjat ten jest ograniczony oraz dazy asymptotycznie do
potencjalu kulombowskiego dla duzych wartosci argumentu. Jednowymiarowe potencjaty

modelowe moga tez mie¢ nastgpujaca postaé [59,60]:

K
V2(le) - (22)
‘Zn‘ +aR
gdzie a jest dodatkowym parametrem dopasowania,
lub:
4
K| 1—exp| - @
R
Vi(zpp) = (2.3)

‘le‘

Cecha wspdlna tych potencjaléw jest ich zaleznos$¢ od parametru dopasowania R.
Niestety nie istnieja Scisle okreslone reguty, wedtug ktérych nalezy dobieraé jego wartosc.
Zazwyczaj utozsamiany jest on z promieniem drutu kwantowego. W ten sposob potencjat
modelowy uzaleznia si¢ od geometrii potencjalu uwigzienia. Postgpowanie takie jednak moze
by¢ Zrédiem trudnych do oszacowania btedéw (np. ze wzgledu na silng lokalizacje dziury i
elektronu w ekscytonie, jego energia wigzania moze silnie zaleze¢ od tego parametru).

Okazuje si¢ jednak, ze dla uktadow tréjwymiarowych o symetrii cylindrycznej, w ktérych
potencjal uwigzienia ma postac potencjatu oscylatora harmonicznego, mozna uzyskac

analitycznie efektywny kwazijednowymiarowy potencjat oddziatywania kulombowskiego.

Paraboliczny potencjat uwigzienia bocznego moze zosta¢ wytworzony w pionowych kropkach
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kwantowych o symetrii cylindrycznej, przy pomocy elektrod metalowych. Praktyczne
realizacje takich struktur sg opisane w pracach Ashooriego 1 Tokury [52,53].
W celu otrzymania formuty analitycznej opisujacej efektywne oddziatywanie jednowymiarowe
wystarczy ograniczy¢ rozwazania do uktadu zawierajacego tylko dwie czastki np. dwa
oddziatywujace elektrony. Hamiltonian uktadu dwoch elektronéw w przyblizeniu masy

efektywnej przy braku pdl zewngtrznych jest nastgpujacy:

A

Lo h* K

H(7, %)=~ *Z(D%+D,%2)+—+U”(z1)+U“(z2)
2m, "2

£ 9

m, W

#2403 4 53)

2.4)

gdzie: m: jest efektywna masg elektronu, 117, sa wektorami potozenia pierwszego i drugiego

elektronu, rj, = \/ (Xl — X, )2 + (yl ~— Y )2 + (Zl — 2 )2 jest odlegtoscig pomiedzy
elektronami, W jest czgstoscia oscylatora harmonicznego, a Uj(z) jest potencjatem uwigzienia w
kierunku podtuznym.

Przy zatozeniu, ze ruch w kierunku poprzecznym jest stabo zaburzany przez oddziatywanie
elektron-elektron, cze¢s¢ przestrzenna dwuelektronowej funkcji falowej mozna przedstawi¢ w

postaci rozseparowane;j:

(7)) = (v W, (000 92)00 (21 2,) (2.5)

Zaleznos¢ funkcji falowej dla kierunku podtuznego od wspétrzednych obu elektronéw jest
wynikiem zatozenia, ze ruch obu elektronéw w tym kierunku jest skorelowany.
Dla parabolicznego potencjatu uwigzienia bocznego, funkcje falowa stanu podstawowego dla

kierunku poprzecznego mozna zapisa¢ w postaci:

1 x2 +y?
Wolv.y)=———exp -—sz 2.6)
gdzie:
0, = h 2.7)
m,w

jest tzw. charakterystyczna dtugoscia oscylatorowa dla elektronu.
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2. Efektywny potencjat oddziatywania kulombowskiego w strukturach kwazijednowymiarowych

Aby otrzymac¢ catkowita energi¢ oddzialtywania elektron-elektron nalezy obliczy¢ wartos¢

ponizszej catki (tzw. catki kulombowskiej):
- - K - = y2
W=jd3r1jd3r2—‘cb(r1,r2)‘ (2.8)
"2
Podstawiajac w powyzszym wzorze za funkcje falowa CD(fl , b ) jej rozseparowang postac, mozna

catke oddziatywania kulombowskiego zapisaé, przy pomocy odwrotnych transformat

fourierowskich:
|
ol y) = e 11 a2k po K,k Jexpl= ik, x + &, )] 2.9)
2 | o .
‘¢II (ZI’ZZ)( = (2r) [ wdada, p (Q1’Q2)6XP[_Z(Q1Z1 tq125 )] (2.10)
1 exp(=ilk, (v = x2) + &, (3 = 32) + ey —22))

Lo kT 4 @.11)
n, 21 J _{o ki +k; +q’

edzie: d°k = dk dk .,

a odpowiednie transformaty Fourier’a maja postac:

ky+k;
Fﬁl//m(an)\Z]:pm(kx’ky):exp ‘(Ty) (2.12)
2
FU‘/JM(ZpZz)‘ }=,0|,(q1,q2) (2.13)
1 4
F|—|= '
|:I’:| k3+k)2)+q2 (2.14)

11



2. Efektywny potencjat oddziatywania kulombowskiego w strukturach kwazijednowymiarowych

Po wstawieniu odwrotnych transformat Fourier’a pod znak catki (2.8), nalezy wykonaé

catkowanie po wspétrzednych 1 i T, wykorzystujac wtasnos¢ delty Diraca:

o(k) = %7 jj:odxexp(— ikx) (2.15)

W ten sposéb otrzymuje si¢ catke oddziatywania kulombowskiego w przestrzeni wektora

falowego:

2

K ) pD(kx’ky)pll(q’_Q)

- d°k [ d (2.16)
2 ) _{o v k2 +q>

Po podstawieniu za py (q,—q) w réwnaniu (2.16) transformaty:

P (q’_Q) =% ledzzw(Zl’Zz )(2 exp[iq(zl — 22 )] (2.17)

mozna wykonac¢ operacj¢ catkowania po zmiennej q, przy czym wygodnie jest postuzy¢ si¢

ponizsza tozsamoscia:

i dq%izzz) = gexp(— K2]) diak >0 (2.18)

Po wykonaniu tej operacji catkg kulombowska mozna przedstawié¢ w postaci:
_ 2
W=, ledZ2‘¢(Z1’Zz )‘ Veﬁ (Zl _Zz) (2.19)
gdzie:

o expl—klz, —z
Veﬁ(zl_ZZ):zle.”—oodzkpé(kx,ky) P( ‘ 1 2‘)
k2£2] (2.20)

= Kojodk exp[— k‘zl - Zz‘ -
0 2

jest efektywnym kwazijednowymiarowym potencjalem oddzialywania kulombowskiego.

12



2. Efektywny potencjat oddziatywania kulombowskiego w strukturach kwazijednowymiarowych

Po wykonaniu catkowania po zmiennej k, efektywny potencjat oddzialywania pomigdzy
elektronami zajmujacymi orbitale typu 1s (dla ruchu poprzecznego) dwuwymiarowego

oscylatora harmonicznego przyjmuje postac:

— 2 —
Ve (le):\/g fiexp % erfc[‘zj@—;z‘] 2.21)

€ e

gdzie: erfc(x) jest uzupetniajaca funkcja btedu.

W podobny spos6b mozna rowniez uzyska¢ wyrazenie opisujace oddziatywanie
pomigdzy dwoma elektronami zajmujacymi odpowiednio orbitale 1s 1 1p [appendix w pracy

AT]. Potencjat efektywny dla takiego przypadku wyraza si¢ nastgpujacym wzorem:

3 z Kz
VR (210) =| = =25 V5 (210) +—= (2.22)

e e
W granicy z - 0 potencjat V:ff przyjmuje mniejsze wartosci od Vg , natomiast dla duzych

wartosci argumentu dazy on asymptotycznie do wartosci K/z5.
Zastosowanie efektywnego kwazijednowymiarowego potencjatu oddziatywania (Vg) nie
ogranicza si¢ jedynie do problemu dwdéch elektronéw. Moze on by¢ stosowany réwniez w

uktadzie zawierajacym nosniki o r6znym znaku tadunku, wtedy za parametr £, we wzorach

2+ 2
l1 =1/—£1 262 (2.23)

gdzie: /!, oznaczaja charakterystyczne dtugosci oscylatorowe pierwszej i drugiej czastki.

(2.21) 1 (2.22) nalezy podstawié:

Efektywny kwazijednowymiarowy potencjat oddziatywania kulombowskiego jak dotad
byt rzadko wykorzystywany w obliczeniach kwantowych. Barker i in. uzyli go do obliczenia
energii wigzania ekscytonu [61]. Zastosowali oni przyblizenie funkcji falowej elektronu 1 dziury
dla kierunku podtuznego w postaci gaussianow centrowanych w réznych punktach przestrzeni.
Umozliwito to sparametryzowanie energii oddziatywania elektronu i dziury. Réwniez Esser i in.
uzyli potencjatu efektywnego do opisu oddziatywania elektronu i dziury w drucie kwantowym
[62]. Natomiast w pracach [A1-A3] zostat on wykorzystany do opisu kropek kwantowych

zawierajacych kilka elektronow.

13



2. Efektywny potencjat oddziatywania kulombowskiego w strukturach kwazijednowymiarowych

Przebiegi efektywnego potencjatu oddziatywania kulombowskiego (wzér 2.21) dla £.=7.5

nm oraz trzech modelowych potencjatéw jednowymiarowych w funkcji odlegtosci miedzy

elektronami przedstawia rysunek 2.1(a). W obliczeniach wykorzystano parametry materiatowe

3k

dla GaAs, dla ktérego masa efektywna wynosi m, =0.067 m, , a wartos¢ stalej dielektrycznej

jestréwna€ =12.4.

a) b)
25 \I T T T T T T 40 T T T T T T T
i l\. —————- V, =«/z i - — V=wz .
20F \ ——————— V,=A(Z+RY)" a0l V., /0 _—
Voo Va=r/(z[+aR) - (A W 4.8nm (50meV)
\ —————— Ve=x(l-e?R)z | A L 7.5nm (20meV) -
% 15 \—— Vs % \\ —--—--- 10.7 nm (10meV)
£ ' . E 20 \\ -——— 15 nm  (5meV) T
ur 10 F ho =20 meV a
R =/=75nm [
I =078 ] 10k
5 -
O 1 1 1 | 1 1 1 0 1 1 1 | 1 1 1
0 10 20 30 40 0 10 20 30 40

Rys. 2.1 (a) Energia potencjalna oddzialywania elektron-elektron (wzér 2.21) w funkcji odlegtosci.
(b) Poréwnanie efektywnego potencjatu jednowymiarowego z potencjatem kulombowskim dla kilku

warto$ci parametru /..

Potencjat efektywny ma nie znikajaca pierwsza pochodna w z=0, a dla duzych wartosci
argumentu dazy asymptotycznie do wartosci K/z jak w klasycznym przypadku

jednowymiarowym. Dla poréwnania na rysunku 2.1(a) przedstawiono takze trzy modelowe
potencjaly jednowymiarowe. Warto$¢ parametru R przyjeto réwna dtugosci oscylatorowej /.

Wartos$¢ parametru dopasowania 0=0.78 dobrano tak, aby potencjal V, osiagat taka sama
wartos$¢ jak potencjat efektywny dla z=0. Kazdy z trzech modelowych potencjatéw dla duzych
wartos$ci argumentu zachowuje si¢ jak potencjat kulombowski. Jednak odtwarzaja one
niedoktadnie przebieg potencjatu efektywnego dla matych i sSrednich odlegtosci migdzy
elektronami. Jak wida¢ potencjat V; rézni si¢ od pozostatych tym, ze jego pochodna znika dla
zerowej wartosci argumentu. Natomiast potencjaly modelowe tj. V, 1 V3 maja niezerowa wartos$¢

pochodnej w tym punkcie podobnie jak potencjat efektywny.
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2. Efektywny potencjat oddziatywania kulombowskiego w strukturach kwazijednowymiarowych

Wplyw parametru /. na przebieg potencjatu efektywnego przedstawia rysunek
2.1(b). Parametr ten opisuje rozmycie jednoelektronowych funkcji falowych w kierunku
poprzecznym (wz6r 2.6). Im mniejsza jest jego wartos¢, tym mniejsze jest to rozmycie.
Woéwcezas gestos¢ fadunku w poblizu osi kropki rosnie, a skutkiem tego jest silniejsze

oddziatywanie elektronéw ze soba. Na rysunku 2.1(b) widaé, zZe zmniejszanie wartosci

parametru /. rzeczywiscie powoduje wzrost energii oddziatywania dla matych i Srednich

odlegtosci pomigdzy elektronami. Z drugiej strony, dla dostatecznie duzych odlegtosci pomigdzy

nimi w stosunku do wartosci /. wplyw tego efektu staje sie zaniedbywalny. Gdy wartos¢ z zbliza

sie do 40 nm, wtedy potencjat efektywny (niezaleznie od wartosci £.) zachowuje si¢ jak

klasyczny jednowymiarowy potencjal kulombowski. Elektrony oddzialywuja wéwczas jak dwa
fadunki punktowe.

Formuta opisujaca potencjat efektywny zostata otrzymana w postaci analitycznej przy
zatozeniu, Ze potencjal uwigzienia bocznego ma postac potencjatu oscylatora harmonicznego.
Okazuje si¢ jednak, ze mozna go réwniez zastosowaé w strukturach o symetrii cylindrycznej z
potencjalem uwigzienia bocznego innym niz paraboliczny lub w strukturach nie posiadajacych w
ogole symetrii cylindrycznej. Istnieja dwa sposoby uzyskania potencjatu efektywnego dla takich
struktur. Pierwsze podejscie opiera si¢ na zatozeniu, ze funkcj¢ falowa dla kierunku

poprzecznego mozna nadal przyblizy¢ przy pomocy wzoru (2.6). Na podstawie posiadanych
informacji o geometrii uktadu nalezy tylko odpowiednio ustali¢ warto$¢ parametru /.. Drugie
podejscie ma charakter czysto numeryczny. Najpierw nalezy znalez¢ funkcj¢ falowa
jednoelektronowego stanu podstawowego llJ(x, y) dla kierunku poprzecznego rozwiazujac
numerycznie problem wtasny. Kolejnym krokiem jest obliczenie ponizszej calki:

V(z1,22) = [[7, dxdy [[7, dx,dy, é‘l/ﬁ (x1, 31 )‘2“//2 (x2, yz)‘z (2.24)
Nastepnie nalezy odpowiednio dobra¢ warto$¢ parametru /., tak, aby efektywny potencjat
oddziatywania (2.21) odtwarzal przebieg potencjatu (2.24). Korzyscia wynikajaca z
zastosowania ktéregokolwiek z tych dwoch podejs¢ jest zredukowanie liczby uzywanych

zmiennych niezaleznych oraz mozliwos¢ postugiwania si¢ w dalszych obliczeniach analityczna

formuta opisujaca potencjat oddziatywania.
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2. Efektywny potencjat oddziatywania kulombowskiego w strukturach kwazijednowymiarowych

Na rysunku 2.2 przedstawiono poréwnanie uzyskanego numerycznie potencjatu
oddziatywania elektron-elektron z efektywnym kwazijednowymiarowym potencjatem
oddziatywania kulombowskiego w kropce o kwadratowym przekroju poprzecznym.

Potencjat uwigzienia w kierunku poprzecznym przyjeto w postaci prostokatnej studni kwantowej

o glebokosci 300 meV wytworzonej w GaAs i otoczonej bariera z AlGaAs. W rachunkach uzyto

parametréw materiatowych dla GaAs: mZ =0.067 ie=124.

50 | | | | | | | | |
Vi(z,)
40 .
o Veil212)

< 30 D=10 nm -
g (. =3.55nm i
> 20‘ D=30 nm

10

0 10 20 30 40 50
Z;, [nm]

Rys. 2.2 Por6wnanie jednowymiarowego potencjatu oddziatywania kulombowskiego uzyskanego
numerycznie z efektywnym kwazi-jednowymiarowym potencjalem oddziatywania dwdch elektronéw w
kropce o kwadratowym przekroju poprzecznym. Na rysunku, V,, oznacza potencjal uzyskany
numerycznie.

Przykladowe parametry dopasowania (7w, /) dla kropki o przekroju cylindrycznym i przekroju

kwadratowym zawiera tabela 2.1. W tabeli tej parametr D oznacza Srednicg przekroju
poprzecznego kropki o symetrii cylindrycznej lub dtugos¢ boku kwadratu stanowiacego przekroj

poprzeczny kropki.
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2. Efektywny potencjat oddziatywania kulombowskiego w strukturach kwazijednowymiarowych

Tabela 2.1 Parametry dopasowania efektywnego kwazijednowymiarowego potencjatu
oddzialywania pomi¢dzy dwoma elektronami uwigzionymi w kropce kwantowej o kolowym i
kwadratowym przekroju poprzecznym.

rodzaj D [nm]
przekroju
poprzecznego 10 20 30
hw 110 37 17
[meV]
kotowy 7
¢ 3.22 5.54 7.95
[nm]
hw 90 29 14.5
[meV]
kwadratowy 7
¢ 3.55 6.26 8.85
[nm]

W nastepnych dwdéch rozdziatach zaprezentowane zostang rozwiazania problemu dwéch

elektrondw w pojedynczej 1 w podwdjnej kropce kwantowej w modelu jednowymiarowym. W
przyblizeniu tym wykorzystano efektywny kwazijednowymiarowy potencjat oddzialywania.
Dzigki redukcji liczby zmiennych w modelu jednowymiarowym mozliwe jest uzyskanie

numerycznie doktadnego rozwiagzania problemu wtasnego hamiltonianu dwdéch elektronéw.
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3. Uklad dwoch elektronow w pojedynczej kropce kwantowej o symetrii
cylindrycznej

3.1. Rola korelacji elektronowej w procesie tworzenia si¢ molekuly Wignera

Wprowadzony w rozdziale 2 efektywny kwazijednowymiarowy potencjal oddziatywania
zostal wykorzystany w problemie dwoch elektronéw uwigzionych w cylindrycznej kropce
kwantowej z parabolicznym potencjatem uwigzienia bocznego. Jego uzycie pozwala opisac
uktad w modelu jednowymiarowym. Zastosowanie tego przyblizenia powoduje zmniejszenie
liczby zmiennych niezaleznych opisujacych potozenie obu elektronéw z szesciu (fl,fz) do
zaledwie dwoch (z1, 7). Dzigki temu problem wilasny uktadu dwéch oddziatywujacych
elektrondw mozna rozwigza¢ (numerycznie) doktadnie dla dowolnego ksztattu potencjatu
uwiezienia w kierunku podtuznym [A4, AS5].

Obliczenia przedstawione w dalszej czesci tego paragrafu wykonano dla kropki
kwantowej, w ktorej potencjat uwigzienia w kierunku podtuznym stanowi pojedyncza
prostokatna studnia kwantowa wytworzona w Ing 9sGag9sAs 1 otoczona barierami z GaAs [64].
Gtebokos¢ studni wzgledem dna pasma przewodnictwa materiatu bariery wynosi Vo =-240 meV.

Potencjat uwigzienia bocznego ma ksztatt paraboliczny, w ktérym odlegtos¢ w skali energii

pomigdzy kolejnymi poziomami jednoelektronowymi wynosi 70= 6 meV co odpowiada

. L . . . %k _
charakterystycznej dtugosci oscylatorowej /.=13.76 nm. Masa efektywna wynosi m, = 0.064

masy spoczynkowej elektronu, a stata dielektryczna jest r6wna € =12.4.

Tréjwymiarowy hamiltonian uktadu dwoch elektronéw w przyblizeniu masy efektywnej mozna

przedstawi¢ w ponizszej postaci:

ﬁ(a,f2)=—2’i* B3+, )+ m:;’z ot +03)
¢ (3.1)

+ £ + Vext (Zl) + Vext (ZZ)
N2

gdzie: ,02 = x> + y2 LK = e’/ (477&9 0 ), Vex(z) jest potencjatem uwiezienia w kierunku

podtuznym.



3. Uktad dwdch elektronéw w pojedynczej kropce kwantowej o symetrii cylindryczne;j

Problem wiasny tego operatora sprowadzamy do efektywnie jednowymiarowej postaci w sposob
nastgpujacy:
Zaktadamy, ze funkcj¢ falowa w przestrzeni tréjwymiarowej mozna zapisa¢ w postaci

rozseparowanej (2.5). Nastepnie rownanie wlasne operatora (3.1) :

(A(71’72)_E)/jl(xl’h)‘ﬂz(xz’)’2)¢(Zla12):0 3.2)

mnozymy lewostronnie przez l/jl[ (xl V1 )lﬂz[ (x2 , yz) (funkcje wyrazone wzorem 2.6) 1
catkujemy po zmiennych poprzecznych X1, X2, yi, y2. Uzyskujemy réwnanie, ktore musi spetniaé
funkcja ¢(Z1 29 ) Jest to rownanie wlasne operatora zawierajacego jedynie zmienne ruchu

podtuznego z; i z:

. nr (o 0
H(Zl’z2):_2m* 0Z12+6Z§ +Veﬁ‘(Z12)+Vext(zl)+vext(z2)+2hw (3.3)

gdzie: Vg jest efektywnym potencjatem oddzialywania elektron-elektron, danym wyrazeniem
(2.21), a 2hwjest podwojona energia elektronu znajdujacego si¢ w stanie podstawowym
dwuwymiarowego oscylatora harmonicznego.

Poniewaz hamiltonian uktadu nie zawiera zaleznosci od spinu elektronéw, mozna w funkcji

falowej rozseparowac zmienne przestrzenne i spinowe:
W7, 0,.7,0,)=®(F, 7/ )x(0,0,) 3.4

gdzie: Y (0 1,0, )oznacza czes$é spinowa funkcji falowej, a CD(fl ey )czqs’c’ przestrzenna, ktéra
wyraza si¢ wzorem (2.5). Okreslong symetri¢ wzgledem permutacji czastek posiadac beda obie
czesci funkcji falowej — przestrzenna i spinowa.

Catkowita funkcja falowa uktadu elektron6w musi by¢ antysymetryczna wzgledem zamiany
czastek miejscami. Zatem symetrycznej przestrzennej funkcji falowej odpowiada

antysymetryczna funkcja spinowa i na odwrét. Ze wzoru (2.6) wynika, ze iloczyn

W, (xl N )lﬂz (x2 » V2 ) jest zawsze symetryczny wzgledem takiej operacji i o symetrii catej
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3. Uktad dwdch elektrondw w pojedynczej kropce kwantowej o symetrii cylindryczne;j

funkcji decyduje symetria funkcji falowe;j ¢(z1 2o ), ktéra stanowi rozwigzanie problemu
wlasnego w przyblizeniu jednowymiarowym (funkcja wtasna hamiltonianu 3.3).
Zgodnie z tymi zalozeniami stanom singletowym odpowiadaja funkcje falowe spelniajace

warunek:

#z1.2,)=+4(25.7,) (3.5)

a stanom trypletowym odpowiadaja funkcje falowe:

#(21.22)=~9(22.2) (3.6)

Rozwiazanie problemu wtasnego w przyblizeniu jednowymiarowym sprowadza si¢ do
znalezienia funkcji falowych ¢(zl,z2) i odpowiadajacych im energii przy uzyciu odpowiednie;j
procedury numerycznej. Problem wilasny rozwigzano numerycznie przy uzyciu metody ewolucji
uktadu w czasie urojonym [65]. W tym celu wprowadzono dwuwymiarowa siatke, w ktorej
weztach okreslone sa wartosci funkcji falowe;j ¢(z1,22) . Dyskretna posta¢ hamiltonianu (3.3)
uzyskano zastgpujac wystepujace w nim drugie pochodne tréjpunktowym wyrazeniem
réznicowym. Zastosowana procedura jest metodg iteracyjna. W kazdej iteracji uzyskuje si¢ nowa

funkcje falowa wedtug ponizszego algorytmu:

p™ = (1-afi)p (3.7)
gdzie: wskaznik 1 oznacza numer iteracji, parametr O jest mala liczba rzeczywista dobierang
empirycznie tak, aby uzyskac zbieznos¢ catkowitej energii uktadu.

W kazdej iteracji funkcja falowa musi by¢ normowana. Jako funkcji startowej (prébnej) uzyto
funkcji o losowym rozktadzie jednorodnym. Szerokos¢ barier zewnegtrznych w kierunku
podtuznym ustalono tak, aby funkcja falowa zerowata si¢ na brzegach obszaru obliczeniowego
(warunek brzegowy). Podczas iteracji (ewolucji uktadu w czasie urojonym) funkcja falowa o'
dazy do funkcji falowej najnizszego poziomu energetycznego o narzuconych na funkcje falowa
symetriach. Stosujac jednoczesnie ortogonalizacj¢ Schmidta mozna réwniez uzyskaé

rozwiazania dla stanéw wzbudzonych. Dzigki temu, Zze rachunek dwuczastkowy wykonywany

20



3. Uktad dwdch elektrondw w pojedynczej kropce kwantowej o symetrii cylindryczne;j

jest bezposrednio, bez korzystania z przyblizen jednoelektronowych, uwzgledniona jest petna
korelacja elektronowa i uzyta metode rachunkowa mozna traktowacé jako ,,doktadng™* (MD).
Aby okresli¢ rolg wynikajacej z oddziatywania elektron-elektron korelacji elektronowe;j
rachunki zostaty powtérzone przy uzyciu tzw. ograniczonej metody Hartree-Focka, ktéra
stanowi punkt odniesienia dla efektéw korelacyjnych. Dla poréwnania zastosowano réwniez
tzw. nieograniczona metode Hartree-Focka [66,67]. W ograniczonej (przestrzennie 1 Spinowo)
metodzie Hartree-Focka (RHF) jednoelektronowe funkcje falowe zachowuja symetri¢ potencjatu
uwigzienia i sg takie same dla elektronéw o przeciwnych spinach. Natomiast w nieograniczonej
(przestrzennie i spinowo) metodzie Hartree-Focka (UHF) jednoelektronowe funkcje falowe dla
kazdego spin-orbitalu sa optymalizowane osobno, dzigki czemu na skutek oddziatywania
elektron-elektron moga tamac (nie odtwarzac¢) symetri¢ potencjalu zewnetrznego. W rezultacie
metoda nieograniczona czgsciowo uwzglednia efekty korelacyjne. Poréwnanie rozwiazan
uzyskanych przy uzyciu ograniczonej i nieograniczonej metody Hartree-Focka z rozwigzaniami
uzyskanymi metoda doktadng pozwala okresli¢ wptyw jaki ma korelacja elektronowa na
wilasnosci uktadu.
Energie dwoch najnizszych pozioméw uktadu dwoéch elektronéw uzyskane, przy uzyciu tych

trzech metod przedstawia rysunek 3.1(a). Energie liczone sa w funkcji dtugosci kropki.

a) b)
-450 T T T 12 I I |
stan singletowy: stan singletowy:
----UHF --- UHF
------------ RHF ssweenee RHF
4551 ] < 0.8 I- stan trypletowy: | }
S ® RHF, UHF
£ \ stan trypletowy E
W .\ (MD,UHF,RHF) Y
-460 | N : 04 ]
NN AN
stan N S/ .
singletowy S yd Sel
(MD) L S~e_
-465 ' ' . 0.0 ' - -
30 60 90 120 150 30 60 90 120 150
Z [nm] Z[nm]

Rys 3.1 (a) Zaleznosci energii dwoch najnizszych pozioméw energetycznych uktadu dwoéch
elektronéw od dlugosci pojedynczej kropki kwantowej. Poziomy te odpowiadaja stanowi
singletowemu i stanowi trypletowemu. (b) Btedy energii w ograniczonej i nieograniczonej
metodzie Hartree-Fock’a.

* Obliczenia numeryczne wykonywane przy uzyciu metody czasu urojonego wykonywane sa z okreslong
doktadnoscia.
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3. Uktad dwdch elektrondw w pojedynczej kropce kwantowej o symetrii cylindryczne;j

Niezaleznie od jej dlugosci stanem podstawowym jest stan singletowy, a stan trypletowy jest
stanem wzbudzonym. Dla rosnacych wartosci Z réznica energii tych pozioméw maleje. Dla Z
powyzej 140 nm energie w stanie trypletowym i w stanie singletowym staja si¢ zdegenerowane.
Na rysunku tym wida¢, ze kolejnos¢ pozioméw w metodzie RHF zmienia sig, gdy dtugos¢é
kropki przekracza 90 nm. Dla wigkszych kropek stanem podstawowym staje si¢ stan trypletowy,
a energia uktadu w stanie singletowym znacznie odbiega od energii doktadnej. Odwrdcenie
kolejnosci potozer energii stanu singletowego i trypletowego stanowi powazny, majacy
charakter jakosciowy btad metody. W metodzie UHF nie obserwujemy przestawienia energii
singlet-tryplet, stan singletowy jest w catym zakresie stanem podstawowym.

Na rysunku 3.1(b) przedstawione sa bledy metod RHF 1 UHF tj. r6znice energii uktadu
uzyskane, przy uzyciu metody RHF oraz metody UHF i metody doktadne;j:

AE = Egyr ynr ~ Ep (3.8)

Biad metody RHF traktujemy jako energie korelacji (zgodnie z jej definicja). W metodzie RHF
btad energii uktadu znajdujacego si¢ w stanie singletowym ros$nie przy zwigkszaniu rozmiaréw
kropki. Natomiast w metodzie UHF btad energii poczatkowo rosnie osiagajac maksimum dla Z
=70 1 nastgpnie maleje przy zwigkszaniu dtugosci kropki. Dla matych rozmiaréw kropki (Z
ponizej 60 nm) biedy obu metod dla stanu singletowego sa takie same. Obie metody daja
identyczny btad energii, gdy uktad znajduje si¢ w stanie trypletowym. Jest on jednak bardzo
maty i mozna stwierdzié, ze metody te bardzo dobrze odtwarzaja energi¢ tego poziomu.

Tak r6zne zachowanie si¢ przebiegéw blgdéw energii w ograniczonej i nieograniczonej

metodzie Hartree-Focka mozna wyjasni¢ analizujac rozktady dwuelektronowej gestosci

. 2 . .
prawdopodobienstwa ,0(Z1 , Zz) = ‘¢(Z1 » 2o )‘ . Kontury gestosci prawdopodobieristwa (na

plaszczyznie z,z,) dla stanu singletowego przedstawia rysunek 3.2.
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Rys. 3.2 Kontury gestosci prawdopodobiefistwa w stanie podstawowym (singletowym) uktadu
dwoch elektrondw uzyskane przy uzyciu metody doktadnej oraz ograniczonej i nieograniczonej
metody Hartree-Focka. Na gérze rysunku zaznaczono rozmiary kropki w kierunku podtuznym.

Funkcja falowa stanu singletowego uzyskana przy uzyciu metody doktadnej dla kropki o

dtugosci 30 nm ma maksimum zlokalizowane w poblizu srodka kropki. Maksimum rozktadu
gestosci prawdopodobieristwa w tym stanie jest lekko rozciagniete na osi Z; = —Z,, €0 jest

spowodowane odpychaniem si¢ elektronéw. Przy wzroscie dlugosci kropki rosnie rola korelacji
elektronowej. Dla kropki o dtugosci 70 nm powoduje ona pojawienie si¢ w rozkladzie gestosci
prawdopodobienstwa dwoch maksimow. Elektrony staraja si¢ zlokalizowac¢ w przeciwnych
kraricach kropki. Gdy rozmiary kropki sa odpowiednio duze, wowczas elektrony zostaja
rozdzielone przestrzenie (tworzy si¢ tzw. molekuta Wignera). O takim uktadzie méwi sig, ze jest
silnie skorelowany. Ma to na celu podkreslenie, iz korelacja elektronowa odgrywa wtedy
kluczowa rolg. Przypadek ten jest widoczny na wykresie gestosci prawdopodobienstwa dla
kropki o dtugosci 130 nm.

Dla kropki o dtugosci 30 nm rozktady gestosci w metodzie UHF i w metodzie RHF sa
catkowicie symetryczne. Asymetria rozktadu gestosci w metodzie UHF pojawia si¢ dla znacznie
wigkszych kropek niz w rozwiazaniu doktadnym. Dla kropki o dlugosci 70 nm nadal mozna

wyrdzni¢ jedno maksimum, ktére jednak pokazuje, ze elektrony unikaja przebywania w tym
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samym obszarze przestrzennym. Gdy dlugosci kropki osigga 100 nm widoczne staja si¢ dwa
maksima, a dla Z=130 nm elektrony zostaja rozdzielone. W metodzie RHF funkcje
jednoelektronowe nie moga tamac symetrii potencjatu uwigzienia ( musza ja odtwarzac) jak to
ma miejsce w metodzie UHF. Dlatego prawdopodobieristwo znalezienia obu elektronéw w tym
samym punkcie przestrzeni jest niezerowe niezaleznie od rozmiaréw kropki. Wynika stad, ze
btedy energii uktadu dla okreSlonego stanu w metodzie UHF 1 w metodzie RHF sa duze wtedy,
gdy ich gestosci prawdopodobienistwa réznia si¢ znacznie od jej rozktadu doktadnego. Ztamanie
symetrii potencjatu zewngtrznego w funkcjach jednoelektronowych w metodzie UHF pozwala
na przynajmniej cz¢sciowe uwzglednienie korelacji elektronowe;.

Na rysunku 3.3 przedstawione sa kontury dwuelektronowej gestosci prawdopodobienistwa dla

stanu trypletowego dla trzech dtugosci kropki.

Z=30 nm Z=70nm Z=130 nm

T T T T T T T T T

65

15

MD
L

-15

15

RHF, UHF

- -65

-15 0 15 35 0 3565 O 65

Z4 [nm]

Rys. 3.3 Kontury gestosci prawdopodobiefistwa w pierwszym stanie wzbudzonym
(trypletowym) uktadu dwéch elektronéw uzyskane przy uzyciu metody doktadnej oraz
ograniczonej 1 nieograniczonej metody Hartree-Focka. Na gorze rysunku zaznaczono rozmiary
kropki w kierunku podtuznym.

Z powodu symetrii cz¢sci przestrzennej funkcji falowej (antysymetryczna wzgledem
zamiany elektronow miejscami) rozktad przedstawia catkowicie rozdzielone elektrony nawet dla
matych kropek. Przy wzroscie dlugosci kropki rosnie odlegtos¢ pomigdzy elektronami.
Poréwnujac rozktady gestosci prawdopodobiefistwa w stanie singletowym (rys. 3.2) i w stanie
trypletowym (rys. 3.3) dla kropki o dtugosci 130 nm, tatwo zauwazy¢ ich duze podobiefistwo.

Oznacza to, ze za degeneracj¢ energii w tych stanach w zakresie duzych rozmiaréw kropki
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odpowiada identyczny rozktad gegstosci elektronowej. Dwuelektronowe gestosci
prawdopodobieristwa w stanie trypletowym uzyskane przy pomocy metod UHF i RHF maja
identyczny rozktad jak w metodzie doktadnej. Dlatego tez btad energii uktadu w stanie

trypletowym jest bardzo maty w obu tych metodach.

3.2. Degeneracja singletowych i trypletowych poziomoéw energetycznych w granicy
duzych rozmiaréow kropek

Widoczna na rysunku 3.1(a) degeneracja energii w stanach singletowym i trypletowym w
granicy duzych rozmiaréw kropki nie jest przypadkowa. Wynika ona z symetrii funkcji falowych
uktadu i pojawia si¢ réwniez dla stanow wzbudzonych. W celu utatwienia okreslenia stanéw
wzbudzonych mozemy tak wybraé poczatek uktadu (0 osi ,,z”), Zeby potencjal uwigzienia w
uktadzie podwdjnej kropki byt dany funkcja parzysta: Voy((z) = Vexi (—2) . ROwniez efektywny
potencjal oddziatywania elektron-elektron uzyty w przyblizeniu jednowymiarowym jest
parzysta funkcja argumentu (wzor 2.21). Przy takich zalozeniach operator parzystosci komutuje
z hamiltonianem uktadu (3.3). Dlatego czg¢$¢ przestrzenna dwuelektronowej funkcji falowe;j
powinna by¢ parzysta lub nieparzysta wzgledem operacji jednoczesnej zmiany znaku
wspotrzednych obu elektrondw. Klasyfikacje stanow singletowych i trypletowych ze wzgledu na

parzystos¢ dwuelektronowej funkcji falowej przedstawia tabela 3.1.
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Tabela 3.1. Grupy symetrii w pojedynczej kropce kwantowej z parzystym potencjalem

uwiezienia.
Stan Oznaczenie . Wlasno/éci funkcji falowej
grupy Zamlan.a.elektl.’onow Parzystos¢ catkowita
miejscami
ingl

Sl;ﬁ.:;(s):;y St ¢(z1,z2):+¢(z2,zl) ¢(Zl’z2):+¢(_21,_zz)

inel _
s:gfa?zoyvsvtyy S O(zi.22)=+0z2.21) | 0lz1.22)=~(-21.725)
tlg:f)rl;;s)tv)vfy T 0(z1.20)=~0(z2.21) | 0(z1.22)=+0(~2.72,)

let )
e | T 0(e122)=-0(z2m) | Oz1.22)==0(-21.72,)

Przy uzyciu metody doktadnej przebadano w funkcji dtugosci kropki przebiegi kilku

najnizszych pozioméw energetycznych odpowiadajacych stanom o okreslonej symetrii

przestrzennej.

Wyniki przedstawione sa na rysunkach 3.4(a) i 3.4(b). Okazuje si¢, ze w granicy duzych

rozmiaréw kropki zdegenerowane sa energie par stanow. Pary te tworza odpowiednio parzyste

stany singletowe z nieparzystymi stanami trypletowymi (rys. 3.4(a)) oraz nieparzyste stany

singletowe z parzystymi stanami trypletowymi (rys. 3.4(b)).

b)
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Rys. 3.4 Zaleznosci energii najnizszych poziomow energetycznych uktadu dwoch elektronéw od
dtugosci pojedynczej kropki: (a) poziomy energetyczne odpowiadaja stanom S*i T™ (b) poziomy
energetyczne odpowiadaja stanom S i T,
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Degeneracja ta ma Zrodto w wyspowym rozktadzie ggstosci prawdopodobieristwa. Na rysunku
3.5 przedstawione sg kontury funkcji falowych odpowiadajace poziomom przedstawionym na

rysunkach 3.4(a) i 3.4(b) dla kropki o dlugosci 200 nm.
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Rys. 3.5 Kontury funkcji falowej uktadu dwéch elektronéw ¢(Z1 , Zz) dla najnizszych

poziomOw energetycznych odpowiadajacych czterem grupom symetrii w kropce o dtugosci
200 nm. Liczby na gérze rysunku numeruja kolejne stany w danej grupie (kolejnos¢ na skali
energii). Kolor czerwony oznacza, ze funkcja falowa przyjmuje w danym obszarze wartosci
wigksze od zera, a kolor niebieski wskazuje te obszary, w ktérych wartosci funkcji falowej sa
ujemne.

Patrzac na rysunek 3.5 fatwo stwierdzié, ktére pary pozioméw sa zdegenerowane lub bliskie
degeneracji. Funkcje falowe takiej pary réznig si¢ znakiem funkcji falowej i dla wyzszych
stanow wzbudzonych rowniez nieznacznie ksztattem. Wigksze podobienstwo wykazuja ich
gestosci prawdopodobienistwa. Rozktady dwuelektronowej ggstosci prawdopodobiefistwa pary

zdegenerowanych poziomdéw energetycznych sa ponadto niezmiennicze wzgledem operacji
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zmiany znaku obu zmiennych przestrzennych 1 wzgledem zamiany elektronéw miejscami.
Dlatego za degeneracjg¢ energii w stanach singletowych i trypletowych w zakresie duzych

rozmiaréw kropki odpowiada wyspowy charakter rozktadu gestosci prawdopodobienstwa.

3.3. Degeneracja singletowych i trypletowych pozioméw energetycznych w
obszarze malych rozmiaréw kropek.

Interesujaca degeneracja energii par stanow singletowych i trypletowych pojawia si¢ w granicy
matych rozmiaréw kropki. Energie kilkunastu najnizszych pozioméw energetycznych uktadu
dwoch elektronéw obliczone metoda doktadna w modelu jednowymiarowym w funkcji dlugosci

kropki przedstawione sg na rysunku 3.6.
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Rys. 3.6 Zaleznosci energii najnizszych poziomow energetycznych uktadu dwoch elektronéw od
dtugosci pojedynczej kropki.

W granicy matych rozmiaréw kropki wystepuje degeneracja energii kolejnych nieparzystych
stanOw trypletowych z nieparzystymi stanami singletowymi. Pojawienie si¢ tej degeneracji jest
dos¢ nieoczekiwane, ale znajduje odzwierciedlenie w rozktadach przestrzennych
odpowiadajacych im funkcji falowych. Kontury funkcji falowych czterech najnizszych
poziomdw energetycznych reprezentujacych kazda z czterech grup symetrii w kropce o dtugosci

20 nm przedstawione s3 na rysunku 3.7.
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3. Uktad dwdch elektrondw w pojedynczej kropce kwantowej o symetrii cylindryczne;j
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Rys. 3.7 Kontury funkcji falowej uktadu dwéch elektronéw ¢(Z1 29 )dla najnizszych
poziomdw energetycznych odpowiadajacych czterem grupom symetrii w pojedynczej kropce o
dtugosci 20 nm. Liczby na goérze rysunku numeruja kolejne (w skali energii) stany w danej
grupie. Kolor czerwony oznacza, ze funkcja falowa przyjmuje w danym obszarze wartosci
wigksze od zera, a kolor niebieski wskazuje te obszary, w ktérych jej wartosci sa ujemne.

Funkcje falowe kolejnych par stanéw, ktérych energie ulegaja degeneracji, zawieraja wiersze 2 i
3. Funkcje falowe odpowiadajace kolejnym nieparzystym stanom singletowym mozna uzyskac z
funkcji falowych kolejnych nieparzystych standéw trypletowych po zmianie znaku wspétrzedne;j
z1 lub z,. Zrédlem tej degeneracii jest symetria pojawiajaca sie w granicy matych rozmiaréw

kropki. Wprowadzajac wspétrzedne srodka masy:

_4 7t
2

Z (3.9
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3. Uktad dwdch elektrondw w pojedynczej kropce kwantowej o symetrii cylindryczne;j

1 wspétrzedne ruchu wzglednego:

{1 —Z
g=2L =2 (3.10)

hamiltonian uktadu dwdéch elektronéw mozna zapisa¢ w nowych zmiennych:

(9% 92

H(z,Z2)=-— +
(27) 4m,\ 0Z* 0z°

Vo (Z+2)+V, (2-2)+V,5(22)  GaD)

Dla matych rozmiaréw kropki energia uwigzienia elektronéw w kropce zdecydowanie dominuje
nad energia oddzialywania pomigdzy elektronami. Jesli oddziatywanie to zostanie zaniedbane,
wtedy hamiltonian (3.11) staje si¢ niezmienniczy wzgledem zamiany wspotrzednej wzglednej z i
wspotrzedne] Srodka masy Z. Operacja taka jest rOwnowazna zmianie znaku wspoirzg¢dne;j

Z, =Z —z. Symetria ta jest odpowiedzialna za wystgpowanie degeneracji pomigdzy
nieparzystymi stanami trypletowymi i1 nieparzystymi stanami singletowymi w granicy matych

rozmiar6w kropki.
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4. Uklad dwoch elektronéw w podwaojnej pionowej sprzezonej kropce
kwantowej o symetrii cylindrycznej

4.1. Wplyw korelacji elektronowej na wlasnosci ukladu dwéch elektronow

Wprowadzony w poprzednim rozdziale model jednowymiarowy wykorzystujacy potencjat
efektywny zostal wykorzystamy w problemie dwoch elektronéw uwigzionych w cylindrycznej
podwojnej sprzezonej kropce kwantowej. Uktad taki nosi nazwe sztucznej molekuty.

W przyblizeniu masy efektywnej hamiltonian dwéch elektronéw w modelu
jednowymiarowym ma postac¢ (3.3). Przyjeto, ze potencjal uwigzienia rozwazanej sprzg¢zonej
kropki kwantowej w kierunku podfuznym stanowia dwie identyczne prostokatne studnie o
szerokosSci 12 nm 1 glgbokosci 240 meV, rozdzielone bariera o szerokosci b. Potencjat

uwiezienia bocznego ma postac potencjatu oscylatora harmonicznego, w ktérym odlegtosci

pomigdzy kolejnymi poziomami jednoelektronowymi wynosza 7w=6 meV. Pozostale parametry
materiatlowe s3 nastgpujace: masa efektywna elektronu jest rowna m*e = 0.064 masy elektronu w

proézni, a stata dielektryczna wynosi €=12.4.

Problem wtasny hamiltonianu (3.3) rozwiazywany jest, przy uzyciu metody ewolucji w
czasie urojonym na dwuwymiarowej siatce okreslajacej potozenia obu elektronéw (metoda
doktadna) oraz ograniczonej i nieograniczonej metody Hartree-Focka. Poréwnanie rozwiazan tj.
energii i dwuelektronowych funkcji falowych otrzymanych w metodzie doktadnej oraz w
metodach RHF 1 UHF pozwala okresli€ rolg, jaka spetnia korelacja elektronowa w sztucznej
molekule.

Przebiegi dwdch najnizszych poziomoéw energetycznych uktadu dwoch elektronéw w funkcji
szerokosci bariery, uzyskane przy pomocy tych trzech metod, przedstawia rysunek 4.1(a).
Poziomy te reprezentuja odpowiednio stan singletowy i stan trypletowy. Natomiast rysunek
4.1(b) przedstawia btedy energii dwdch najnizszych poziomoéw energetycznych liczonych

metodami RHF 1 UHF. Btedy energii zostaly obliczone zgodnie ze wzorem (3.8).
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4. Uktad dwéch elektronéw w podwdjnej pionowej sprzezonej kropce kwantowej o symetrii cylindrycznej
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Rys. 4.1 (a) Energie dwdch najnizszych pozioméw energetycznych uktadu dwéch elektronéw w
podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej w funkcji szerokosci bariery oddzielajacej studnie
potencjatu. (b) Btedy energii w ograniczonej i nieograniczonej metodzie Hartree-Focka.

Z rachunkéw wykonanych metoda doktadna wynika, Ze stan singletowy jest stanem
podstawowym, a stan trypletowy pozostaje stanem wzbudzonym. Energie obu stanéw sa
wyraznie oddzielone, jezeli szerokoS¢ bariery nie przekracza 5 nm. Przy wzroScie szerokosci
bariery maleje réznica energii pomigdzy tymi dwoma poziomami energetycznymi. W rezultacie
energia stanu podstawowego staje si¢ dwukrotnie zdegenerowana w zakresie szerokich barier. W
metodzie RHF kolejnos¢ poziomdéw na skali energii zmienia si¢. Gdy szerokos¢ bariery
przekracza 4 nm, uktad znajdujacy si¢ w stanie singletowym ma wyzszga energi¢ niz w stanie
trypletowym. W odréznieniu od metody RHF, zmiany kolejnosci dwdch najnizszych poziomow
energetycznych nie przewiduje metoda UHF.

Na rysunku 4.1(b) wida¢, ze btad energii w stanie singletowym w metodzie RHF rosnie
monotonicznie w calym zakresie szerokosci barier. Poczatkowo biad energii rosnie takze w
metodzie UHF. Osiaga on jednak maksimum dla b=3 nm, nast¢pnie maleje do zera w granicy
szerokiej bariery. Obie metody bardzo dobrze odtwarzaja energi¢ uktadu w stanie trypletowym.
Blad energii w tym stanie jest réwny O.

Dodatkowe informacje o wlasnosciach uktadu mozna uzyskaé analizujac
dwuelektronowg gestos¢ prawdopodobienistwa rozktadu czastek. Na rysunku 4.2(a)
przedstawione sa kontury dwuelektronowej gestosci prawdopodobieristwa w stanie singletowym,
arysunek 4.2(b) przedstawia kontury dwuelektronowej gestosci prawdopodobiefistwa w stanie

trypletowym.
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4. Uktad dwéch elektronéw w podwdjnej pionowej sprzezonej kropce kwantowej o symetrii cylindrycznej
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Rys. 4.2 Kontury dwuelektronowej gestosci prawdopodobieristwa sztucznej molekuty

2 . . .
‘¢(Z1 29 )‘ : (a) stan singletowy (b) stan trypletowy. Rozklady gestosci uzyskano, przy uzyciu

metody doktadnej oraz ograniczonej i nieograniczonej metody Hartree-Focka. Na gérze
rysunkéw zaznaczono szerokos¢ bariery oddzielajacej sprzgzone kropki.
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4. Uktad dwéch elektronéw w podwdjnej pionowej sprzezonej kropce kwantowej o symetrii cylindrycznej

Rozktad gestosci prawdopodobienstwa w stanie singletowym uzyskany przy uzyciu
metody doktadnej w granicy zerowej bariery charakteryzuje si¢ jedynie niewielka asymetria
spowodowang korelacja elektronowa. Wraz z pojawieniem si¢ w uktadzie bariery oddzielajacej
studnie, efekty korelacyjne staja si¢ bardziej widoczne. Juz dla bardzo waskiej bariery (b=2 nm)
w rozkladzie ggstosci pojawiaja si¢ dwa maksima zlokalizowane odpowiednio w dolnej 1 w
gornej kropce. Dalsze zwigkszanie szerokosci bariery powoduje zanik sprzezenia tunelowego
pomigdzy kropkami, co w potaczeniu z silnym odpychaniem si¢ elektronéw prowadzi
ostatecznie do ich rozdzielenia. Gdy pierwszy elektron zostaje zlokalizowany w dolnej kropce to
drugi elektron mozna znalez¢ z duzym prawdopodobieristwem tylko w gérnej kropce. |
odwrotnie, gdy pierwszy lokalizuje si¢ w gérnej kropce, drugi w dolnej kropce.

W metodzie UHF i w metodzie RHF rozktady dwuelektronowej gestosci
prawdopodobieristwa sg catkowicie symetryczne w granicy zerowej bariery. Na rysunku 4.2(a)
widad, ze zachowuja one takze symetri¢, gdy bariera jest waska (2 nm). Dla szerszych barier, w
funkcjach jednoelektronowych uzytych w metodzie UHF oddzialywanie kulombowskie
powoduje ztamanie parzystosci, ktéra wykazuje potencjal uwigzienia. Uwzgledniona w ten
sposob korelacja elektronowa powoduje, ze elektrony zaczynaja si¢ lokalizowaé w réznych
kropkach. Dzieje sig¢ to jednak z pewnym ,,op6Znieniem” w stosunku do rozwigzania
doktadnego. Dla bariery o szerokosci 6 nm ggstos¢ prawdopodobieristwa w stanie singletowym
uzyskana w metodzie UHF jest identyczna jak w rozwigzaniu doktadnym. Natomiast w metodzie
RHF uktad pozostaje nieskorelowany nawet w granicy szerokiej bariery, a prawdopodobienstwo
znalezienia obu elektronéw w tej samej studni jest identyczne jak prawdopodobienstwo
znalezienia ich w r6znych studniach.

W stanie trypletowym, niezaleznie od szerokosci bariery, elektrony sa rozdzielone
przestrzennie ze wzgledu na antysymetri¢ dwuelektronowej funkcji falowej. Dwuelektronowe
gestosci prawdopodobieristwa w tym stanie uzyskane w metodzie Hartree-Focka oraz w
metodzie doktadnej sa nieodréznialne. Poréwnujac rozklady gestosci w stanie singletowym i w
stanie trypletowym, wida¢ ze staja si¢ one identyczne dla szerokich barier. Oznacza to, ze
przyczyna degeneracji energii w tych stanach w zakresie szerokich barier jest identyczny

(,,wyspowy”) rozktad ich dwuelektronowych gestosci prawdopodobieristwa.
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4. Uktad dwéch elektronéw w podwdjnej pionowej sprzezonej kropce kwantowej o symetrii cylindrycznej

4.2. Degeneracja singletowych i trypletowych poziom6éw energetycznych sztucznej
molekuly w zakresie szerokich barier.

W rozdziale 3 zostaly oméwione przyczyny degeneracji energii w dwuelektronowych
stanach singletowych i trypletowych w pojedynczej kropce kwantowej w granicy jej skrajnych
rozmiaréw. Degeneracja w tych stanach pojawia si¢ rowniez w uktadzie dwéch elektronéw
uwigzionych w podwdjnej sprz¢zonej kropce kwantowej. Potencjal uwigzienia rozwazane]
podwojnej kropki kwantowej jest parzysta funkcja argumentu, jezeli poczatek uktadu odniesienia
znajduje si¢ w Srodku bariery oddzielajacej studnie. Wykorzystujac t¢ wiasnos¢ mozna dokonac
klasyfikacji stanow dwuelektronowych w sposéb identyczny jak zrobiono to w poprzednim
rozdziale (tabela 3.1).

Przebiegi najnizszych poziomow energetycznych dwoch elektrondw uwigzionych w

podwdjnej kropce w zaleznosci od szerokosci bariery przedstawiaja rysunki 4.3(a) i 4.3(b).

a) b)
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Rys. 4.3 Energie uktadu dwéch elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej w
funkcji szerokosci bariery: (a) niskoenergetyczna czg$¢ widma (b) przebiegi pozioméw
odpowiadajacych wyzszym stanom wzbudzonym

DIla matych szerokosci bariery sprz¢zenie tunelowe pomigdzy studniami jest bardzo silne.
Elektrony tatwo tuneluja przez barier¢ i mozna je z duzym prawdopodobieristwem spotkaé w tej
samej studni. Dlatego degeneracja pojawiajaca si¢ w zakresie waskich barier ma ten sam
charakter, co w pojedynczej kropce kwantowej o matych rozmiarach. Degeneracja pojawia si¢

rowniez w granicy szerokich barier. Jednak jej przyczyny sa bardziej ztozone niz w przypadku
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4. Uktad dwéch elektronéw w podwdjnej pionowej sprzezonej kropce kwantowej o symetrii cylindrycznej

degeneracji wystepujacej w pojedynczej kropce kwantowej o duzych rozmiarach. Jak wida¢ na
rysunkach 4.3(a) 1 4.3(b), w zakresie szerokich barier parom zdegenerowanych pozioméw moga
odpowiadac¢ nie tylko stan singletowy i stan trypletowy jak to bylo w przypadku pojedynczej
kropki kwantowej, ale réwniez dwa stany singletowe lub dwa stany trypletowe. Ponadto, w
podwdjnej kropce kwantowej moze wystapi¢ nawet czterokrotna degeneracja, co wida¢ na
rysunku 4.3(b).

W zakresie szerokich barier poziomy energetyczne uktadu dwoéch elektronéw uktadaja
si¢ w pasma. Pasma te oddziela przerwa energetyczna o szerokosci kilkudziesigciu meV. Dolne
pasmo mozna zaliczy¢ do niskoenergetycznej czgSci widma, a gérne pasmo do jego czgsci
wysokoenergetycznej. Dolng granicg obu pasm wyznaczaja zdegenerowane poziomy
energetyczne odpowiadajace parom standw, w ktérych elektrony sa rozdzielone przestrzennie.
Energia tych pozioméw dla bardzo szerokich barier maleje jak ~1/b. Natomiast gérng granice
pasm wyznaczaja zdegenerowane poziomy energetyczne par stanéw, w ktorych elektrony sa
zlokalizowane w tej samej kropce. Na rysunku 4.3(b) wida¢, ze w wysokoenergetycznej czgsci
widma gérna granica pasma jest rozszczepiona. Para stanéw trypletowych (3T i 2T)? lezy nizej
w skali energii niz para stanéw singletowych (3S™ i 4S™). Przyczyna tego rozszczepienia jest
oddziatywanie wymienne, ktore obniza energi¢ uktadu dwoch elektrondéw, gdy znajduje sig¢ on w
stanie trypletowym (elektrony znajduja si¢ w tej samej kropce).

Niektore degeneracje mozna wyjasni¢ poréwnujac dwuelektronowe funkcje falowe w
odpowiednich stanach. Kontury dwuelektronowych funkcji falowych odpowiadajacych
najnizszym poziomom energetycznym w podwojnej sprz¢zonej kropce kwantowej, w ktorej

szerokos¢ bariery oddzielajacej studnie wynosi 8 nm przedstawione sg na rysunku 4.4.

* Cyfry od 1 do 4 oznaczaja kolejnos¢ stanu na skali energii w danej grupie symetrii
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4. Uktad dwéch elektronéw w podwdjnej pionowej sprzezonej kropce kwantowej o symetrii cylindrycznej
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Rys. 4.4 Kontury dwuelektronowych funkcji falowych ¢(z1 2o )odpowiadajacych najnizszym

poziomom energetycznym dwoch elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej z
barierg o szerokosci 8 nm. Liczby na gérze rysunku wyznaczaja kolejnos¢ poziomow
energetycznych w danej grupie symetrii. Kolorami czerwonym i niebieskim oznaczono obszary,
w ktorych funkcja falowa przyjmuje odpowiednio dodatnie 1 ujemne wartosci.

Dwuelektronowe funkcje falowe par stanéw, ktérych energie ulegaja degeneracji maja
ten sam (z doktadnoscia do znaku) rozktad przestrzenny. Na wykresie energii (rys. 4.3(b)) widad,
ze w jednym przypadku dochodzi jednak az do czterokrotnej degeneracji. Zdegenerowane sa
wtedy energie stanéw: 1T"i2S oraz 3571 2T". W kazdym z tych czterech stanéw, elektrony sa
rozdzielone bariera i znajduja si¢ w réznych studniach. W celu wyjasnienia przyczyn tej
degeneracji mozna postuzy¢ si¢ przyblizeniem jednoelektronowym. W podejsciu tym
dwuelektronowa funkcja falowa jest konstruowana z funkcji jednoelektronowych. Na rysunku
4.4 wida¢, ze dwuelektronowa funkcja falowa znika pomigdzy kropkami 1 jest zlokalizowana w
kazdej ze studni. Zatem do jej konstrukcji mozna wykorzysta¢ jednoelektronowe rozwiazania dla
dolnej i gérnej kropki. Jednoelektronowe funkcje falowe uzyte do konstrukcji catkowitej

dwuelektronowej funkcji falowej przedstawione sa na rysunku 4.5.
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4. Uktad dwéch elektronéw w podwdjnej pionowej sprzezonej kropce kwantowej o symetrii cylindrycznej
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Rys. 4.5 Schemat potencjatu uwigzienia podwdjnej kropki kwantowej w kierunku podtuznym
oraz funkcje falowe odpowiadajace czterem najnizszym jednostudniowym rozwigzaniom
jednoelektronowego problemu wtasnego.

Konstrukcje dwuelektronowych funkcji falowych w zakresie szerokich barier, gdy dochodzi do
degeneracji energii zawiera tabela 4.1. Dla skrécenia zapisu pomini¢to w nich czynnik

normalizacyjny oraz zastosowano nast¢pujaca konwencje oznaczen:

0 =0(z1.2,)
W, Wy =W, (2 )Wy (zy) gdzie: ab=1,..4
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4. Uktad dwéch elektronéw w podwdjnej pionowej sprzezonej kropce kwantowej o symetrii cylindrycznej

Tabela 4.1 Pary stanéw, ktérych energie sa zdegenerowane w granicy szerokich barier i
odpowiadajace im dwuelektronowe funkcje falowe bedace kombinacja czterech najnizszych
energetycznie rozwiazan jednoelektronowych.

Pary Dwuelektronowa funkcja falowa
zdegenerowanych
stanow
) 1s* ¢1S+ :quqJ?a + l]J3l]J1
1T ¢1T_ =PP3 - Y3y
, 1S ¢ - =W~ W3l
28t e LR
- O e =010 —Wan ]+ [02ws - w3w, ]
3 .
25 0y =[Wiwa + o [+ [Wows + w3u,]
15t 0.+ = [W1Ws + W= [Wows + w3, ]
4 .
21 O p- =[W1wa —wat ]-[Waws - w3y, ]
; T ¢2T+ =[W1ws ~ w30 |- [Wows - W4y, ]
3T 0 =[Wiws = wswi ]+ [Waws - way,]
as L = (W13 + W3] = [Woly +waw,]
6 +
45 0 4 = [W103 + W3]+ Wby + waws]

Dwuelektronowe funkcje falowe par stanéw, ktérych energie sa zdegenerowane lub

bliskie degeneracji stanowia kombinacje tych samych iloczynéw Y, Y, . Obliczajac wartos¢

oczekiwang energii oddziatywania w uktadzie <¢ | Vegr (z12 )I ¢> mozna w prosty sposéb

pokazad, ze jest ona rowna calce oddziatywania kulombowskiego, gdy elektrony znajduja si¢ w
réznych kropkach. Znika wéwczas catka wymiany, co spowodowane jest brakiem przekrywania
si¢ okreslonych funkcji jednoelektronowych. W takim przypadku energia uktadu nie zalezy od
symetrii spinowej dwuelektronowej funkcji falowej. Przyktadem takiej sytuacji jest dwukrotna
degeneracja energii w stanie podstawowym oraz czterokrotna degeneracja energii w stanach
oznaczonych w tabeli 4.1 jako pary 3 i 4. Oddzialywanie wymienne staje si¢ istotne, gdy
elektrony sa zlokalizowane w tej samej studni. Jest ono przyczyna rozszczepienia singletowych 1

trypletowych poziomdéw energetycznych oznaczonych w tabeli 4.1 jako pary 5 1 6. Widoczna w
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4. Uktad dwéch elektronéw w podwdjnej pionowej sprzezonej kropce kwantowej o symetrii cylindrycznej

tym przypadku degeneracja energii pary stanéw trypletowych oraz pary stanéw singletowych
spowodowana jest wylacznie istnieniem symetrii przestrzennej. Natomiast symetria spinowa

zapobiega powstaniu degeneracji wyzszego stopnia.
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5. Uklad kilku elektron6w w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

Sztuczne atomy 1 molekuly sa obiektami, ktdre nie tylko wykazuja szereg ciekawych
wlasciwosci fizycznych, ale pozwalaja takze testowadé ré6zne modele teoretyczne lub metody
obliczeniowe. Cz¢sto do opisu wlasnosci wieloelektronowych kropek kwantowych wykorzystuje
si¢ metody pola sredniego. Ich zastosowanie pozwala sprowadzi¢ problem wieloelektronowy do
problemu jednoelektronowego, w ktérym oddziatywanie pomigdzy elektronami opisywane jest
przy pomocy samouzgodnionego potencjatu efektywnego. Sposréd wszystkich metod pola
sredniego najwigksza wydajnoscia obliczeniowa charakteryzuja si¢ metody funkcjonatéw
gestosci. Jedna z nich jest metoda LSDA (Local Spin Density Approximation). W przypadku
kropek kwantowych o symetrycznym potencjale uwig¢zienia zewngtrznego jest ona zazwyczaj
stosowana w wersji, w ktorej narzucona jest symetria potencjatu uwigzienia na jednoelektronowe
funkcje falowe. Jest to tzw. ograniczona metoda LSDA (R-LSDA).

Symetri¢ zgodna z symetria potencjatu zewngtrznego powinna posiadac catkowita
wieloelektronowa funkcja falowa. Funkcje jednoelektronowe tej symetrii nie musza wykazywaé
1 w rezultacie potencjaty efektywne moga rézni€ si¢ symetrig od potencjalu zewngtrznego.
Ograniczona metoda LSDA dobrze oszacowuje tylko energie uktadéw zawierajacych wiele
elektronéw. Natomiast zastosowanie jej w uktadach kilkuelektronowych moze dawaé gorsze
oszacowanie energii catkowite] okreslonych konfiguracji elektronowych. W efekcie moze to
prowadzi¢ do otrzymania nieprawidtowej konfiguracji stanu podstawowego [68]. Wada ta
usunigta zostata w tzw. nieograniczonej metodzie LSDA (U-LSDA), w ktérej jednoelektronowe
funkcje falowe moga tamac symetrie zewngtrznego potencjatu uwigzienia. Dzigki temu uzyskuje
si¢ takze lepsze niz w R-LSDA oszacowanie energii uktadu [69].

W dalszej czgsci rozdziatu przedstawione sa wyniki uzyskane w metodzie U-LSDA dla
dwoch, trzech i czterech elektronéw uwigzionych w podwdjnej sprz¢zonej kropce kwantowej o
symetrii cylindrycznej. Potencjat uwigzienia kropki w kierunku podtuznym stanowia dwie
identyczne prostokatne studnie potencjatu o szerokosci Z=12 nm i glgbokosci V=200 meV
rozdzielone bariera. Natomiast w kierunku poprzecznym do osi kropki ma on charakter
potencjatu oscylatora harmonicznego, dla ktérego odlegtosci pomigdzy poziomami

energetycznymi elektronu wynosza i« =10meV . W catym obszarze sprz¢zonej kropki wartosé

stalej dielektrycznej jest rtOwna €=12.4 a masa efektywna elektronu wynosi mZ =0.067 jak dla

arsenku galu.
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

Poréwnanie wynikéw otrzymanych w metodzie U-LSDA z wynikami doktadnymi
pozwala okresli¢ warunki, w jakich funkcje falowe uzyte w U-LSDA odtwarzaja wiasciwa
symetri¢ potencjatu uwigzienia. W uktadzie dwéch elektronéw rozwiazanie doktadne uzyskano
dokonujac najpierw separacji ruchu srodka masy 1 ruchu wzglednego, a nast¢pnie rozwiazujac
numerycznie rownanie wlasne dla ruchu wzglednego. Natomiast dla uktadu trzech i czterech
elektronéw uwigzionych w podwdjnej kropce wykonano obliczenia stosujac metod¢ mieszania
konfiguracji. Funkcja falowa uktadu otrzymana w tej metodzie zawiera petna informacj¢ o

korelacji w kierunku podtuznym, dlatego wyniki w niej uzyskane mozna uzna¢ za doktadne.

5.1. Metody uzyte do rozwiazania problemu N-elektronowego

5.1.1. Separacja ruchu srodka masy i ruchu wzglednego

W uktadzie dwéch elektronéw uwigzionych w kropce o parabolicznym potencjale
uwigzienia bocznego, mozna odseparowac ruch srodka masy w kierunku poprzecznym od ruchu
w kierunku podtuznym i ruchu wzglednego [A2]. Hamiltonian uktadu w przyblizeniu masy
efektywnej mozna wtedy wyrazi¢ jako sumg hamiltonianu opisujacego ruch srodka masy w

kierunku poprzecznym:

cm( cm)‘—WDﬁcm - P (5.1
oraz hamiltonianu opisujacego ruch wzgledny 1 ruch w kierunku podtuznym:
wz Rl 2 m '012 4 P12~ 2m 6z2 GZ
1 2 (5.2)
2
e
v (oo, ()
o012
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

gdzie: D%oznaeza laplasjan dla kierunku poprzecznego, P.y = (x1+x2 Y1 Y2 )/ 2 oraz

P1r = (xl—xz Y1~ y2) oznaczaja wspoétrzedne srodka masy oraz wspétrzedne wzgledne w

kierunku poprzecznym, a V,(z) jest potencjalem uwigzienia w kierunku podtuznym. Problem

wlasny operatora H ., posiada rozwiazanie analityczne w postaci funkcji falowych

dwuwymiarowego oscylatora harmonicznego [70]. Stanom wiasnym odpowiadaja energie:
E., =(2n+|]+1)na (5.3)

gdzie: n i ¢ sa odpowiednio radialng oraz orbitalng liczba kwantowa.

Natomiast problem wiasny hamiltonianu ﬁwz nie posiada rozwigzan w postaci analityczne]

1 dlatego rozwiazywany jest on numerycznie. Po zapisaniu hamiltonianu ﬁwz we
wspotrzednych cylindrycznych mozna odseparowac zaleznos$¢ katowa przypisujac jego stanom
wlasnym okreslong z-owa sktadowa momentu pedu. Zmniejsza to liczbg¢ zmiennych
niezaleznych do trzech. Po dokonaniu separacji cze¢sci katowej, problem wilasny rozwiazywany
jest na tréyjwymiarowej siatce dyskretnej przy uzyciu metody czasu urojonego [65]. Rozwigzanie
numeryczne mozna uzyska¢ z dowolnie zadana doktadnoscia, dzigki czemu wyniki uzyskane

przy pomocy separacji ruchu srodka masy i ruchu wzglednego mozna traktowac jako doktadne.

5.1.2. Metoda mieszania konfiguracji.

W problemie 3 oraz 4 elektronéw zastosowanie metody separacji ruchu Srodka masy 1
ruchu wzglednego nie pozwala na jego bezposrednie rozwiazanie numeryczne z powodu duzej
liczby zmiennych niezaleznych. Dlatego w celu uzyskania doktadnego rozwiazania problemu
wlasnego uktadu zawierajacego wigcej niz dwa elektrony, zastosowano metod¢ mieszania
konfiguracji. W metodzie tej hamiltonian uktadu N-elektronowego jest diagonalizowany w
bazie, ktérej elementami sa wieloelektronowe funkcje falowe. Maja one postaé pojedynczych
wyznacznikéw Slatera, ktére konstruowane sa z r6znych konfiguracji jednoelektronowych
funkcji falowych. Konfiguracje te dobierane sa tak, aby uwzglednione zostaty efekty korelacyjne

w kierunku podtuznym (oS kropki). Rozwazmy hamiltonian uktadu N-elektronowego:
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

A N e N1
A=Y hE)+ - (5.4)
i=1 47E’€0 i=1 rij
J>i
w ktérym operator h jest hamiltonianem jednoelektronowym:
h=h_+ X, (5.5)
Poniewaz daje sig¢ on przedstawi¢ w postaci sumy dwoch sktadnikow:
~_ ntd’
h,=-——5+V,(2) (5.6)
2m, dz
oraz
2 2 2 * 42
hey == " * dz * dz # 1 (x2+y2)
’ 2m, \ dx~ dy
(5.7)
funkcje wtasne hamiltonianu jednoelektronowego (5.5) mozna zapisa¢ w postaci iloczynu
funkcji bedacych rozwigzaniami problemu wtasnego dla kierunku podtuznego f,(z) i dla
kierunku poprzecznego gy, (X,y):
Wo(r)=fu(2)gu(x,y) (5.8)

Funkcje wlasne f otrzymano w wyniku numerycznej diagonalizacji macierzy hamiltonianu

(5.6) na siatce dyskretnej [71].

Uzyskane w metodzie Mieszania Konfiguracji funkcje falowe odpowiadajace najnizszym
poziomom energetycznym ukfadu kilku elektronéw powinny odtwarzac¢ wszystkie symetrie
doktadnej funkcji falowej dla kierunku podtuznego. Aby w rozwazanym przypadku zatozenie to
bylo spetnione, wystarczy uzy¢ do konstrukcji wyznacznikow Slatera jedynie czterech
najnizszych energetycznie rozwiazan problemu wlasnego operatora (5.6). Ze wzgledu na mata
szeroko$¢ pojedynczej studni (12 nm) réznice energii pomigdzy kolejnymi poziomami
wzbudzonymi elektronu sa na tyle duze, ze ich wktad do rozwiazania jest zaniedbywalny i
mozna je pomina¢ w obliczeniach. W ten sposéb liczba elementéw w bazie zostaje ograniczona.
Pomimo to funkcje falowe uktadu uzyskane w metodzie Mieszania Konfiguracji zawieraja pelna
informacje o korelacji elektronowej dla kierunku podtuznego.

Funkcje falowe g, sa rozwigzaniami dla dwuwymiarowego oscylatora harmonicznego o

czestosci w'. W ogdblnosci warto$¢ parametru «' moze by¢ mniejsza od « ze wzgledu na
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

optymalizacj¢ energii catkowitej. Wariacja tego parametru obniza energi¢ oddzialywania
pomigdzy elektronami uwig¢zionymi w tej samej studni.
W rachunkach ograniczono si¢ do uzycia funkcji falowych stanéw o momencie pedu

rownym 0:

g0 = \/% eXp(- ﬁ(x2 + yz)) (5.9)

oraz momencie pedu réwnym * 7:

(xx iy)exp(— ﬂ(x2 + yz)) (5.10)

S

8+

m, '
gdzie: B = —62

Funkcje falowe f,,(z) i g, (x,y) w potaczeniu z dwoma stanami wlasnymi z-owej sktadowe;j

operatora spinu tworza baze 24 jednoelektronowych ortogonalnych spinorbitali. Stany
kilkuelektronowe sa stanami wtasnymi z-owej sktadowej catkowitego momentu pedu, operatora
parzystosci oraz operatora kwadratu catkowitego spinu S%i z-owej sktadowej catkowitego spinu
§Z . Sposrdéd wszystkich wyznacznikéw Slatera 24!/ ((24—N)!N!), ktére moga by¢ skonstruowane
z tych 24 spinorbitali wybierane sa tylko te, ktére posiadaja wymagana parzystos¢ przestrzenna i
sq stanami wiasnymi operatora §Z . Stany odpowiadajace r6znym wartosciom wtasnym operatora
S? mozna zidentyfikowac badajac ich degeneracj¢ w odniesieniu do wartosci wiasnych

operatora S, .

Funkcje bazowe uzywane sa do wyliczenia elementéw macierzowych oddziatywania

kulombowskiego, ktére maja postac:
I T N P | - .
Cupea =] d’1id B GOy (7). (), () (5.11)
12

gdzie: a,b,c,d=-1,0,1 sa magnetycznymi liczbami kwantowymi, ktére odpowiadaja stanom
jednoelektronowym (wzory 5.9 1 5.10).
Wykonanie catkowania wyrazenia (5.11) po zmiennych X;, yi, X2, Y2 W sposob pokazany w

rozdziale 2 pozwala przeksztalci¢ je do prostszej postaci:
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

Cobea = ,[ dz1dz, f,(2)) [} (25 )Ve;lbed (le)fc (z1)f4(22)

ktérego wartos$¢ obliczono numerycznie. Posta¢ efektywnego kwazijednowymiarowego
potencjatu oddziatywania kulombowskiego VeJayde zalezy od uzytych jednoelektronowych

funkcji falowych dla kierunku poprzecznego. Dla funkcji falowych danych wzorami (5.9) 1

(5.12)

(5.10) potencjat ten mozna otrzymac¢ wykonujac catkowanie oddziatywania kulombowskiego

(5.11) po zmiennych poprzecznych w sposéb pokazany w rozdziale 2. W rachunkach uzyto

nastepujacych postaci potencjatu efektywnego:

OOOO( ) = \/,BTTerfcx(\/,BT )
Vall(z) = \/,8777(3/4 B’ /2)erfcx( B3’ )+ﬁz/2
1001() \/ﬁr(ll4+ﬁz /Z)erfcx( B’ ) Bzl2

1( DICD 7y = \/,BTT(ll/16 Vool 4+132z4/4)erfcx(\/ﬂz )
+305:/8- %7 14

V() = \/ﬁTT(11/16+3ﬂz /4+/>’2z4/4)erfcx(\/ﬂz )
~508:/8- %714

gdzie: erfcx (X) =exp (X 2 )erfC(X) ,a erfc (X) jest uzupetniajaca funkcja btedu.

(5.13)

(5.14)

(5.15)

(5.16)

(5.17)
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5.1.3. Metoda LSDA.

W przyblizeniu LSDA réwnanie wlasne operatora energii elektronu® znajdujacego si¢ w

stanie kwantowym [, w efektywnych jednostkach atomowych

(Ha* = Ha m:/é‘z , az =aqa, é‘/m: )ma postac [72,73]:

(_%Dz +Vej§ jw# =4, (5.18)

Hamiltonian jednoelektronowy (5.18) nie zawiera jawnej zaleznosci od spinu, dlatego mozna
odseparowac czgs$¢ spinowa od czgsci przestrzennej. Poniewaz potencjal uwigzienia bocznego
ma symetri¢ cylindryczna, przyjeto ze rozwiazania jednoelektronowe posiadaja okreslona z-owa
sktadowa momentu pedu. Jednoelektronowa funkcje falowa bedaca rozwiazaniem réwnania 5.18

1 spetniajaca powyzsze zalozenia mozna przedstawi¢ w postaci:

Yomes =00 (r:20e™ X, (5.19)

gdzie: n- numeruje kolejno$¢ poziomdw energetycznych o okreslonej magnetycznej i spinowe;j
liczbie kwantowej, m=0, 1, £2,... jest magnetyczna liczba kwantowa, O jest rzutem spinu
elektronu na oS z, a zmienne r i Z oznaczaja radialng i z-owa sktadowa potozenia elektronu.

N
Rzut catkowitego spinu uktadu N elektronéw na of z jest réwny: S, = Y. 0; arzut catkowitego
i=1

N
momentu pedu: M ;= Zmi (w jednostkach 7).
i=1

Potencjat efektywny we wzorze (5.18) jest suma potencjatu uwigzienia Vi, (T),
. L= . . . o -
potencjatu Hartree V; ([ 0]; 7) oraz potencjatu wymienno-korelacyjnego V. U.IOT P, J; r). W

rachunkach uwzgledniono dodatkowo poprawke ograniczajaca samooddziatywanie elektronu,
ktérej sposéb obliczania przyjeto zgodnie z praca [74]. Potencjal efektywny dla danego

spin-orbitalu mozna zapisa¢ w nastgpujacej postaci:

* Réwnanie to zwane jest czesto réwnaniem Kohna-Shama
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Vi 0 =Vea Vi (010 +v2 o, ., )

v (ome O} )+ Vi (10 1:7) o

. - —=)2. . . .
gdzie: 0, (r) = ‘¢nm o (r)( jest gestoscia prawdopodobiefistwa dla elektronu o spinie @

znajdujacego si¢ w stanie |, O, (}7 ) = > Pumo jest gestoscia elektronowa dla rzutu spinu o
n,m

nao$z,a O(r) = p. (r)+p, (r) jest catkowita gestoscia elektronowa uktadu.

Energia catkowita wyraza si¢ wzorem:

E= S (Emo=<Bumo V) G )
n,m,o (5.21)

3 (-
+.[ d rlo(r)gxc[pT’pl]
gdzie: £, [pT » P, ] oznacza energi¢ wymienno-korelacyjna przypadajaca na jeden elektron. W

metodzie LSDA mozna ja przyblizy¢ zamieniajac na sume energii wymiennej 1 energii

korelacyjnej: £,. =&, + £,.. Poniewaz musi by¢ jednoczes$nie spelniona relacja:

d|pe
VX(Z = J(;Oil , potencjal wymienno-korelacyjny mozna potraktowac jako sumg potencjatu
Po

wymiennego 1 potencjatu korelacyjnego. W rachunkach energi¢ wymiany przypadajaca na jeden

elektron obliczano wedlug wzoru: £, = —0.9305 pg 3 Natomiast potencjat korelacyjny i

energi¢ korelacyjna wyznaczano w sposéb zaproponowany przez Perdew i in. z parametryzacja
podang przez Ceperleya i in. [74, 75].

Potencjat Hartree otrzymywany jest w wyniku numerycznego rozwigzania réwnania
Poissona na dwuwymiarowej siatce dyskretnej (r;,z;) metoda relaksacyjng. Rozmiar siatki (pudta
obliczeniowego) w kierunku r i z zostat tak dobrany, by warto§¢ modutu funkcji falowej znikata
na jej brzegach z powodu istnienia barier utworzonych przez potencjat uwigzienia. Dzigki
znikaniu funkcji falowej poza obszarem siatki mozna wyznaczy¢ warunek brzegowy dla

roéwnania Poissona poprzez bezposrednie catkowanie po jej wnetrzu:
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Rmax =Ar  Zmax ~4z 2 o', z)
Vi (r,2)[r=Rmax = Idr'r' _[ dz' Id(&’ > 5 -
lzu:biZmaX 0 ~Zmax t4z 0 \/7’ +r'"2rr'cos@+(z—-7')

(5.22)
Jako dodatkowy warunek na osi (r=0) przyj¢to zerowanie si¢ pochodnej potencjatu Hartree.

Jednoelektronowy problem wtasny (5.18) rozwiazywany jest numerycznie przy uzyciu
metody czasu urojonego na dwuwymiarowej siatce dyskretnej. Jednoczesne zastosowanie tej
metody obliczeniowej wraz z ortogonalizacja Schmidta umozliwia uzyskanie wzbudzonych
stanow jednoelektronowych.

W dalszej czesci rozdziatu konfiguracje elektronowe w metodzie LSDA zapisywane sa w
postaci, w ktérej wyszczegolnione sa wszystkie zajmowane przez elektrony orbitale. Liczba
kwantowa n moze przyjmowac kolejno wartosci: 1, 2, 3... 1 numeruje kolejne poziomy
energetyczne o okreslonej z-owej sktadowej momentu pgdu. T¢ ostatnig wielko$¢ oznaczono
uzywajac matych liter: s, p, d, .. (iIml=0, 1, 2, ... w jednostkach #). Przyktadowo konfiguracja 1s>
oznacza dwuelektronowy stan singletowy z M,=0.

Jezeli poczatek uktadu odniesienia (,,0” na osi z) zostanie umieszczony w Srodku bariery
oddzielajacej sprzgzone kropki, wtedy potencjal uwigzienia jest symetryczny wzglgdem zmiany
znaku z-owej wspotrzednej. Operator parzystosci komutuje wigc z hamiltonianem uktadu, a
catkowita funkcja falowa powinna posiada¢ okreslong parzystos¢. Jednak nie wszystkie symetrie
uktadu wieloelektronowego przenosza si¢ na funkcje jednoelektronowe. W metodzie LSDA
efektywny potencjat oddziatywania elektron-elektron w réwnaniu (5.18) moze nie posiada¢
okreslonej symetrii. W takim przypadku nie beda jej posiadac réwniez jednoelektronowe funkcje
falowe. Obnizenie symetrii tych funkcji zwiazane jest z uwzglednieniem czesci efektow
korelacyjnych 1 zazwyczaj prowadzi do obnizenia energii catkowitej obliczonej w metodzie
LSDA [69].

W sprzezonej kropce kwantowej, dla ktérej wykonywane sa rachunki, silny potencjat

uwigzienia bocznego (ha) =10 meV) znacznie ogranicza wptyw korelacji elektronowej na

ksztalt funkcji jednoelektronowych w kierunku poprzecznym. Mozna wigc zatozy¢, ze
oddziatywanie kulombowskie tylko nieznacznie zaburza ksztatt jednoelektronowych funkcji
falowych w tym kierunku. Funkcje te moga jednak tamac¢ symetri¢ potencjatu uwigzienia w
kierunku podtuznym.

Symetrie rozwiazan jednoelektronowych musza wptywac na wlasnosci
wieloelektronowej funkcji falowej, poniewaz sa one uzywane do jej konstrukcji. W celu

okreslenia wptywu efektow korelacyjnych na jednoelektronowe wiasnosci funkcji falowej
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uktadu postuzono si¢ dwiema wielkosciami pomocniczymi tj.: parzystoscia jednoelektronowa
oraz prawdopodobieristwem wzglednym. Wartosci oczekiwane operatora parzystosci
jednoelektronowej oraz prawdopodobieristwa wzgledne uzyskane w metodzie LSDA mozna
nastepnie poréwnac z wynikami doktadnymi. Takie poréwnanie pozwala sprawdzi¢ w jakim
stopniu wieloelektronowa funkcja falowa uktadu uzyskana w tej metodzie odtwarza
jednoelektronowe wtasnosci doktadnej funkcji falowe;.

Operator parzystosci jednoelektronowej jest zdefiniowany nastgpujaco: operator ten
dziatajac na N-elektronowa funkcje falowa uktadu zmienia znak z-owej sktadowej jednego z
elektronéw. W ogdlnosci warto$¢ oczekiwana tego operatora moze zmieniac si¢ w sposéb
ciagly w zakresie od 1 do -1.

Jesli N-elektronowa funkcje falowa zapiszemy w postaci wyznacznika Slatera skonstruowanego
z funkcji jednoelektronowych, wtedy warto$¢ oczekiwana parzystosci jednoelektronowej jest
Srednig arytmetyczna wartosci oczekiwanych parzystosci N jednoelektronowych funkcji

falowych:

N o %
2 > I dxdydzg; (x, y, 2 Wi (x.y,2) (5.23)

1
W =
< Nl:1 —00

v)

Gdy elektrony uwigzione w kropce obsadzaja wytacznie stany parzyste, wtedy parzystos¢
jednoelektronowa jest réwna jednosci. Natomiast, gdy elektrony oprécz stanéw parzystych

obsadzaja takze stany nieparzyste, wtedy warto$¢ oczekiwana operatora parzystosci

N¢c—-N
Mgdzie:Ns
Ng+Ny

jednoelektronowej mozna wyrazi¢ przy pomocy prostego wzoru< f)l> =
oraz Ny to liczba stanéw parzystych i nieparzystych w uktadzie.

Druga wielkoscig uzyta do opisu wlasnosci jednoelektronowych jest
prawdopodobienstwo wzgledne. W podwdjnej sprz¢zonej kropce kwantowej sa tylko dwa
obszary, w ktérych z duzym prawdopodobieistwem moga przebywac elektrony tj. w dolnej lub

w gornej kropce. Dolna kropka zawarta jest w obszarze Q, (z <0) a gérna kropka znajduje si¢
w obszarze Q,(z>0). W przypadku dwéch elektrondw, prawdopodobienstwo znalezienia

jednego elektronu w dolnej kropce, a drugiego w gérnej (lub odwrotnie) mozna otrzymac z

ponizszego wzoru :
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

P, +Py, = [dF [dPHY W+ [d°F [P /YW (5.24)
(0]} Q> Q> Q1

W celu skrdcenia zapisu, przyjeto nastgpujace oznaczenie okreslajace prawdopodobienstwo
wzgledne: P(111) = P, + P,,, gdzie pierwsza liczba w nawiasie kwadratowym oznacza ilos¢
elektronéw w dolnej kropce, a druga liczba okresla liczbg elektronéw w gérnej kropce. W

analogiczny spos6b mozna okresli¢ prawdopodobienstwo znalezienia dwoch elektronéw w tej

samej kropce:

P(012) =Py, + Py = [d°F [d’HW' W+ [dF [dFHWW (5.25)
Qy Q2 Q@
Powyzsze wzory mozna prosto uogdlni¢ na przypadek wigkszej liczby elektronéw. Suma

wszystkich prawdopodobienstw wzglednych jest réwna jednosci.
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

5.2. Dwa elektrony

Rysunki 5.1(a) 1 5.1(b) przedstawiaja przebiegi trzech najnizszych poziomow

energetycznych uktadu dwoch elektronéw uwigzionych w podwdjnej kropce kwantowej. Energie

obliczono przy uzyciu metody separacji ruchu srodka masy i ruchu wzglednego oraz metod

R-LSDA i U-LSDA. Biedy energii dwéch ostatnich metod w funkcji szerokosci bariery

zamieszczono na rysunku 5.1(c).

b C)
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Rys. 5.1 Zaleznosci energii trzech najnizszych poziomdéw energetycznych uktadu dwdéch elektronéw od
szerokosci bariery oddzielajacej kropki, obliczone przy uzyciu metody doktadnej (MD) oraz (a) metody
R-LSDA i (b) metody U-LSDA (oznaczenia jak na rysunku a). (c) Btedy energii w metodzie R-LSDA i
w metodzie U-LSDA.

W zakresie matych i Srednich szerokosci barier, stanowi podstawowemu dwéch
elektrondw uwigzionych w podwdjnej kropce odpowiada konfiguracja z S,=0 1 M,=0. Natomiast
w granicy szerokich barier, gdy uktad znajdujacy si¢ w stanie trypletowym z M,=0 ma taka sama
energi¢ jak w stanie singletowym. Energia stanu podstawowego staje si¢ wtedy dwukrotnie
zdegenerowana. Na rysunku 5.1(a) widac, ze obliczone przy uzyciu metody R-LSDA energie
trzech najnizszych pozioméw energetycznych niewiele odbiegaja od doktadnych wartosci
energii, gdy bariera jest waska. Zwigkszanie szerokosci bariery powoduje jednak wzrost btgdow
energii w tej metodzie w kazdym z tych trzech stanéw (rys. 5.1(c)). Skutkiem tego jest zmiana
konfiguracji stanu podstawowego z S,=0 i M,=0 na S,=1 i M,=0, do ktérej dochodzi, gdy
szeroko$¢ bariery przekracza 4.2 nm. W zakresie waskich barier, biedy energii uktadu w

okreslonych stanach w metodzie U-LSDA sga takie same jak w metodzie R-LSDA.
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

Metoda U-LSDA moze jednak uwzgledniac korelacj¢ elektronowa w wigkszym stopniu
niz w metodzie R-LSDA. Na rysunku 5.1(c) widaé, ze w zakresie szerokich barier btedy energii
w tej metodzie sa nawet kilkukrotnie mniejsze niz w metodzie R-LSDA. Dzigki temu odtwarza
ona prawidlowa kolejnos¢ pozioméw energetycznych.

Pomimo poprawnego odtwarzania energii w metodzie U-LSDA, uzyskane w niej funkcje
falowe uktadu nie odtwarzaja w peini symetrii uktadu. Mozna si¢ o tym przekonaé analizujac
obliczone przy uzyciu metody U-LSDA i metody doktadnej zmiany wartosci oczekiwanych
parzystosci jednoelektronowej oraz wartosci prawdopodobieristw wzglednych w funkcji

szerokosci bariery. Ich zaleznosSci przedstawione sa na rysunkach 5.2(a) 1 5.2(b).

a) b)
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Rys. 5.2 (a) Wartosci oczekiwane parzystosci jednoelektronowej catkowitej funkcji falowej w trzech
najnizszych stanach energetycznych uktadu dwéch elektrondw w zaleznosci od szerokosci bariery
oddzielajacej kropki. (Uwaga: na rysunku linia przerywana jest niewidoczna, poniewaz pokrywa sig z
dolng osig pozioma)

(b) Zaleznosci warto$ci prawdopodobienistw wzglednych od szerokosci bariery obliczone, przy uzyciu
metody doktadnej i metody U-LSDA (oznaczenia jak na rysunku a).

W metodzie doktadnej wartosci parzystosci jednoelektronowej w stanie singletowym
maleja, gdy szerokos¢ bariery rosnie. W granicy zerowej bariery sa one bliskie jednosci,
natomiast dla bardzo szerokich barier parzystos¢ jednoelektronowa w tym stanie dazy
monotonicznie do zera. Na rysunku 5.2(b) widaé, ze wartosci prawdopodobienstwa P(111) w tym
stanie sg zawsze wigksze od wartosci P(012). Oznacza to, ze elektrony unikaja siebie nawzajem,
a wzrost szerokosci bariery wzmacnia ten efekt. Dla bardzo szerokich barier, gdy sprz¢zenie
tunelowe catkowicie zanika, elektrony zostaja rozdzielone.

Funkcje falowe uzyskane metoda U-LSDA nie zachowuja sig tak samo. W obszarze

waskich barier parzystos¢ jednoelektronowa oraz prawdopodobieristwa wzgledne w stanie
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

singletowym pozostaja state. Zaczynaja si¢ one zmienia¢ dopiero, gdy szerokos¢ bariery
przekracza 2 nm. Gdy bariera oddzielajaca kropki jest wgzsza, rachunek wykonany metoda
U-LSDA pozostawia uktad elektronowy w stanie nieskorelowanym, w ktérym jednoelektronowe
funkcje falowe maja okreslona parzystos¢. W zakresie matych i sSrednich szerokosci bariery
wartosci parzystosci jednoelektronowej oraz prawdopodobienstw wzglednych w tym stanie
obliczone przy uzyciu metody U-LSDA odbiegaja znaczaco od wartosci doktadnych. Metoda ta
odtwarza przebiegi parzystosci jednoelektronowej oraz prawdopodobieristw wzglednych w
stanie singletowym dopiero w zakresie szerokich barier.

Metoda U-LSDA nie potrafi takze odtworzy¢ prawidlowo jednoelektronowych wiasnosci
funkcji falowej uktadu znajdujacego si¢ w stanie trypletowym z M,=1. W tym przypadku réznice
pomigdzy wartosciami parzystosci jednoelektronowej oraz wartosciami prawdopodobienistw
wzglednych otrzymanymi przy uzyciu metody U-LSDA i metody doktadnej sa duze nawet w
zakresie szerokich barier, gdy sprzg¢zenie tunelowe pomigdzy kropkami zanika. Na rysunkach
5.2(a) oraz 5.2(b) wida¢, ze sposrdd trzech rozwazanych stanéw uktadu dwéch elektronéw,
metoda U-LSDA najlepiej odtwarza przebiegi parzystosci jednoelektronowej oraz
prawdopodobienistw wzglednych w stanie trypletowym z M,=0. Dla dowolnej szerokosci bariery
oddzielajacej kropki, przebiegi tych wielkosci uzyskane przy uzyciu obu metod pokrywaja sie.

Z przedstawionego poréwnania zaleznos$ci energii trzech najnizszych poziomow
energetycznych uktadu dwéch elektronéw wynika, ze metoda U-LSDA jest doktadniejsza od
metody R-LSDA w zakresie szerokich barier. Pozwala ona lepiej uwzgledni¢ efekty korelacyjne,
ale pomimo to moze jednak nie odtwarza¢ prawidtowo jednoelektronowych wtasnosci funkcji

falowej uktadu.

5.3. Trzy elektrony

W uktadzie trzech elektronéw dwoém najnizszym poziomom energetycznym odpowiadaja
konfiguracje z S,=1/2 i M,=0 oraz z S,=1/2 i M,=1. Rysunek 5.3(a) przedstawia energie tych
poziomOw w funkcji szerokosci bariery obliczone przy uzyciu metody U-LSDA 1 metody
Mieszania Konfiguracji (MK). Wida¢ na nim, ze niezaleznie od szerokosci bariery metoda
U-LSDA bardzo dobrze odtwarza energie obu pozioméw. Dzigki temu w metodzie tej zmiana
konfiguracji stanu podstawowego zachodzi dla tej samej szerokosci bariery co w metodzie

Mieszania Konfiguracji.
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5. Uktad kilku elektronéw w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

Przebiegi parzystosci jednoelektronowej dla obu rozwazanych konfiguracji
elektronowych przedstawione sa we wstawce zamieszczonej na rysunku 5.3(a). Natomiast

rysunek 5.3(b) przedstawia prawdopodobienistwa wzgledne w funkcji szerokosci bariery.

-470 T T T T T T T T

.”_.,‘.‘..—O-.-.—‘-.-.—‘-‘b 100

B

P(1]2)

(@]
2
[72]
D o
S -490 oy
£ S o (SzMz) MK  U-LSDA
m S 050F (12,0) — @ (15225
W 500 g3 (121) === O (1s?p)
=
-510 S 0251
-520 0.00
0 0 2 4 6 8 10
b [nm] b [nm]

Rys. 5.3 (a) Przebiegi dwdch najnizszych poziomdw energetycznych uktadu trzech elektronéw
uwigzionych w podwdjnej pionowej kropce kwantowej w funkcji szerokos$ci bariery oddzielajacej
sprzezone kropki. Obliczenia wykonano przy uzyciu metody Mieszania Konfiguracji i metody U-LSDA
(oznaczenia podane na rysunku (b)). Wstawka przedstawia zaleznosci parzystosci jednoelektronowe;j
funkcji falowej uktadu dla tych konfiguracji.

(b) Zaleznosci prawdopodobienstw wzglednych od szerokosci bariery dla konfiguracji odpowiadajacych
dwdm najnizszym poziomom energetycznym uktadu trzech elektronéw.

W metodzie doktadnej parzystos¢ jednoelektronowa funkcji falowej uktadu w stanie o
konfiguracji S,=1/2 1 M,=1jest bliska jednosci dla waskich barier 1 maleje, gdy szerokos¢ bariery
rosnie. Wraz ze wzrostem szerokosci bariery maleje takze prawdopodobienistwo P(013), podczas
gdy wartos$¢ prawdopodobienistwa P(112) rosnie. Jak wida¢ we wstawce na rysunku 5.3(a)
parzystos¢ jednoelektronowa funkcji falowej uktadu w tym stanie otrzymana w metodzie
U-LSDA r6zni si¢ od wyniku doktadnego jedynie w waskim przedziale zmiennosSci parametru b.
Natomiast zakres szerokosci bariery, w ktérym metoda U-LSDA nie odtwarza doktadnych
wartosci prawdopodobienstw wzglednych w tym stanie jest wigkszy. Oznacza to, ze wplyw
efektéw korelacyjnych na wartosci prawdopodobienstw wzglednych jest wigkszy niz na
parzystos¢ jednoelektronowa. Z przebiegéw parzystosci jednoelektronowej oraz
prawdopodobieristw wzglednych wynika, ze niezaleznie od szerokosci bariery metoda U-LSDA
dobrze odtwarza wartosci tych wielkosci w stanie o konfiguracji z S,=1/2 i M,=0. Zatem w
uktadzie trzech podobnie jak w uktadzie dwdéch elektronéw, metoda U-LSDA moze odtwarzad

jednoelektronowe wiasnosci funkcji falowej w calym zakresie zmiennosci szerokosci bariery
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jedynie dla okreslonych konfiguracji elektronowych. Natomiast w pozostatych przypadkach

odtwarzanie tych wtasnosci nastgpuje dopiero w zakresie szerokich barier.

5.4. Cztery elektrony

W przypadku czterech elektrondw uwigzionych w podwdjnej sprzgzonej kropce, trzem
najnizszym poziomom energetycznym uktadu odpowiadaja nastepujace konfiguracje: S,=0 i
M,=0, S,=11M,=0 oraz S,=11 M,=1. Zaleznosci energii tych pozioméw od szerokosci bariery
obliczone przy uzyciu metody Mieszania Konfiguracji oraz metody U-LSDA przedstawia

rysunek 5.4(a).
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Rys. 5.4 (a) Przebiegi trzech najnizszych pozioméw energetycznych uktadu czterech elektronéw w
podwdjnej pionowej kropce kwantowej w funkcji szerokosci bariery oddzielajacej kropki. (b) Zaleznosci
wartosci oczekiwanych parzystosci jednelektronowej funkcji falowej uktadu czterech elektronéw od
szerokosci bariery (oznaczenia jak na rysunku (a)).

Na rysunku tym wida¢d, ze metoda U-LSDA odtwarza dobrze energie dwoch poziomow
energetycznych, ktérym odpowiadaja konfiguracje z S,=0 1 M,=0 oraz z S;=1 1 M,=1. Natomiast
energia uktadu obliczona w stanie trypletowym z M,=0 jest w zakresie szerokich barier duzo
wyzsza od wartosci doktadnych. Widaé réwniez, ze widmo energii jest bardziej skomplikowane
niz w przypadku dwoch lub trzech elektronéw. Na przyktad, w celu odtworzenia energii uktadu
znajdujacego si¢ w pierwszym stanie singletowym z M,=0, w metodzie U-LSDA nalezy
rozpatrywac energie dwoch poziomow energetycznych. Poziomom tym odpowiadaja

konfiguracje: 1s°p” dla barier o szerokosci nie przekraczajacej 1.7 nm, a dla szerszych barier
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152252 Wynika to z faktu, ze w metodzie U-LSDA konfiguracja elektronowa danego stanu jest
ustalona i nie moze si¢ samoczynnie zmienia¢ jak ma to miejsce w metodzie Mieszania
Konfiguracji. W tej ostatniej metodzie funkcja falowa jest rozwijana w bazie, ktérej elementami
sa wyznaczniki Slatera reprezentujace rézne konfiguracje. Konfiguracje te uwzgledniane sa z
réznymi wagami, ktére w zaleznosci od warunkéw (np. szerokosci bariery) moga si¢ zmieniac.
Prawdopodobnie jest tak w przypadku funkcji falowej stanu singletowego z M,=0, w ktorej
konfiguracja 1s”p® moze dominowaé dla bardzo waskich barier, a dla szerokich barier
konfiguracja dominujaca jest 1s*2s%.

Obliczono takze wartosci oczekiwane parzystosci jednoelektronowej oraz wartosci
prawdopodobienistw wzglednych P(113) i P(212) w funkcji szerokosci bariery dla trzech
rozwazanych konfiguracji. Przebiegi parzystosci jednoelektronowej przedstawione sg na rysunku
5.4(b), a przebiegi prawdopodobienstw wzglednych zamieszczone zostaty na rysunku 5.5.

Metoda U-LSDA odtwarza parzystos¢ jednoelektronowa funkcji falowej uktadu oraz
prawdopodobieristwa wzgledne w stanie singletowym z M,=0 w granicy zerowej bariery oraz
gdy szerokos¢ bariery przekracza 2 nm. Wartosci obu wielkosci odtwarzane sa w pierwszym
przypadku w stanie singletowym o konfiguracji elektronowej 1s*p?, a w drugim przypadku w
stanie o konfiguracji 1s%2s%. Ta kolejnos¢ odtwarzania jednoelektronowych wtasnosci symetrii w
funkcji falowej uktadu uzasadnia przypuszczenie, ze dla bardzo waskich barier dominujaca
konfiguracja w funkcji falowej w stanie singletowym z M,=0 uzyskana przy pomocy metody
Mieszania Konfiguracji jest 1s*p?, a dla szerszych barier konfiguracja taka jest 1s*2s*. Metoda
U-LSDA nie odtwarza zaréwno parzystosci jednoelektronowej jak i prawdopodobienistw
wzglednych w stanie singletowym z M,=0, gdy szeroko$¢ bariery zmienia si¢ w zakresie od 1 do
2 nm. Wartosci obu tych wielkosci zmieniaja si¢ w tym zakresie szybko, ale w sposéb ciagty,
podczas gdy w metodzie U-LSDA zmiany nastgpuja skokowo.

Na rysunku 5.4(b) wida¢, ze obliczone przy uzyciu metody U-LSDA wartosci parzystosci
jednoelektronowej w stanie trypletowym z M,=1 r6znia si¢ znaczaco od wartosci doktadnych,
gdy szerokos$¢ bariery zawiera si¢ w przedziale od 3 do 6 nm. Dla innych szerokosci bariery
odstepstwa parzystosci jednoelektronowej od wartosci doktadnych sa mate. Natomiast z
widocznych na rysunku 5.5(b) przebiegéw prawdopodobienistw wzglednych P(113) i P(212) w
tym stanie, otrzymanych przy uzyciu obu metod wynika, ze metoda U-LSDA odtwarza
wieloelektronowe wlasnosci symetrii funkcji falowej, gdy szerokos¢ bariery przekracza 10 nm
oraz w granicy zerowej bariery. Najwigksze odstgpstwa prawdopodobienstw wzglednych od

wartosci doktadnych w stanie trypletowym z M,=1 wystepuja dla barier o szerokosci okoto 4
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nm, gdy uktad czterech elektronéw przechodzi w metodzie U-LSDA ze stanu nieskorelowanego

do stanu skorelowanego.
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Rys. 5.5 Zaleznosci prawdopodobieristw wzglednych P(113) i P(212) od szerokosci bariery dla
konfiguracji odpowiadajacych trzem najnizszym poziomom energetycznym uktadu czterech elektronéw
uwigzionych w podwdjnej pionowej kropce kwantowej. Odpowiadajace okreslonym stanom konfiguracje
elektronowe w metodzie U-LSDA zaznaczono w nawiasach.

Sposréd rozwazanych trzech konfiguracji uktadu czterech elektronéw, metoda U-LSDA
nie potrafi odtworzy¢ parzystosci jednoelektronowej oraz prawdopodobienistw wzglednych w
stanie trypletowym z M,=0. Obliczone przy jej uzyciu wartosci parzystosci jednoelektronowe;j
oraz wartosci prawdopodobienistw wzglednych P(113) i P(212) sa zblizone do wartosci
doktadnych, gdy szeroko$¢ bariery jest mniejsza niz 1 nm. Wzrost szerokosci bariery powoduje
jednak, ze odstgpstwa parzystosci jednoelektronowej i prawdopodobienistw wzglednych od
wartosci doktadnych rosng. Tendencja ta utrzymuje si¢ nawet dla barier o szerokosci
przekraczajacej 3 nm, gdy jednoelektronowe funkcje falowe tamia symetri¢ potencjatu
uwiezienia. Wtedy wartos$ci oczekiwane parzystosci jednoelektronowej obliczone przy uzyciu
metody U-LSDA maleja, a prawdopodobienstwa wzgledne nieznacznie rosna. Jednak jak widaé
na rysunku 5.5(c), warto$¢ P(113) jest nadal wigksza od wartosci P(212). Prawdopodobienistwa te
nie zmieniaja tej kolejnosci, dopoki szerokos¢ barier nie osiaga 8 nm. Dopiero dla szerszych
barier odstgpstwa otrzymanych w metodzie U-LSDA wartosci parzystosci jednoelektronowej
oraz prawdopodobienistw wzglednych od wartosci doktadnych zaczynaja si¢ zmniejszaé. Proces
ten zachodzi jednak wolno 1 nawet dla bariery o szeroko$ci 15 nm réznice sa nadal znaczne.

Aby wyjasni¢ przyczyny tak duzych odstepstw, wystarczy porownac energie uktadu w

tym stanie otrzymane przy uzyciu metody U-LSDA z energiami uktadu czterech elektronéw o
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identycznej konfiguracji, ale obliczonymi przy zatozeniu, ze w kazdej kropce przebywaja
doktadnie dwa elektrony. W tym drugim przypadku kazdy elektron jest zlokalizowany w jednej
z kropek i1 obsadza stan 1s lub 1p. Zaleznos¢ réznicy tych energii od szerokosci bariery

przedstawiona jest na rysunku 5.6.
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Rys. 5. 6 Réznica energii ukladu czterech elektronéw w podwdjnej sprzgzonej kropce kwantowej i
energii ukladu czterech elektronéw uwiezionych w dwdch pojedynczych kropkach sprzezonych
elektrostatycznie (P(212)=1) w funkcji szerokosci bariery w stanie trypletowym z M,=0 w metodzie
U-LSDA.

W zakresie szerokich barier r6znica energii jest niewielka, ale jej wartos¢ jest dodatnia.
Prawdopodobnie efekt ten spowodowany jest zawyzeniem wartosci oddzialywania wymiennego
1 jednoczesnym niedoszacowaniem oddziatywania kulombowskiego pomigdzy elektronami
zajmujacymi orbitale 1s i 1p w stanie trypletowym z M,=1. Elektrony o takim samym rzucie
spinu staraja si¢ wtedy przebywac jak najdluzej w tej samej kropce (P(113)>P(212)). W rezultacie
metoda U-LSDA nie odtwarza prawidtowej symetrii doktadnej funkcji falowej uktadu w

zakresie szerokich barier.

5.5. Uklady wieloelektronowe

Przedyskutowane w poprzednich podrozdziatach metody R-LSDA i U-LSDA moga by¢
z tatwoscia zastosowane do obliczenia energii ukladow wieloelektronowych. W dalszej czesci
tego podrozdziatlu przedstawione jest porownanie wynikow uzyskanych przy uzyciu obu tych

metod dla uktadu zawierajacego od 2 do 14 elektronéw.
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Energia catkowita uktadu nie jest wielkoscia mierzalng. Eksperymentalnie mozna jednak
wyznaczy¢ zmiany energii uktadu w stanie podstawowym, gdy jest do niego dodawany lub jest z
niego usuwany jeden elektron. Dzigki temu mozna okresli¢ energi¢ potrzebna na przylaczenie
dodatkowego elektronu czyli tak zwana energi¢ tadowania kropki. Wielkos$¢ t¢ mozna
utozsamiaé z réznicg energii jonizacji 1 powinowactwa elektronowego w naturalnych

atomach [76,77]. Energi¢ tadowania oblicza si¢ wedtug wzoru:
AN =En+1 m2EN +En (5:20)

gdzie: Ex.i, En, Ent1 sa energiami uktadéw N-1, N oraz N+1 elektronowego w stanie
podstawowym.

Energia fadowania zalezy nie tylko od liczby elektronéw w ukladzie, ale takze od aktualnego
rozktadu potencjatu uwigzienia. Dlatego zaleznos¢ energii tadowania od liczby elektronow jest
charakterystyczna dla danego typu kropki. W przypadku podwdéjnej sprzezonej kropki
kwantowej charakter tego widma zalezy od szerokosci bariery oddzielajacej studnie potencjatu.
Na rysunkach 5.7(a) 1 5.7(b) przedstawiono energie tadowania podwdjnej pionowej kropki

kwantowej, w ktdrej szerokos¢ bariery wynosi odpowiednio 3 i 8 nm.

a) b)
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Rys. 5.7 Zaleznosci energii fadowania podwdjnej pionowej kropki kwantowej od liczby elektronéw dla
bariery o szerokosci: (a) 3 nm oraz (b) 8 nm obliczone przy uzyciu metody R-LSDA i metody U-LSDA.

W zakresie silnego sprzgzenia tunelowego pomigdzy kropkami, jednoelektronowe

funkcje falowe w metodzie U-LSDA zachowuja okreslong parzysto$¢ podobnie jak w metodzie
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R-LSDA. Dlatego energie tadowania otrzymane przy uzyciu obu tych metod s identyczne, gdy
szeroko$¢ bariery wynosi 3 nm. Na rysunku 5.7(a) widaé, ze energia potrzebna do przytaczenia
dodatkowego elektronu jest szczegdlnie duza dla N=2,4,8,12. Zamykane sa wtedy kolejne
powtoki: 1s, 2s, 1p, 2p. Wzrost energii widaé takze dla N=6 oraz N=10, gdy powtoki 1p i 2p
wypelnione sa do polowy.

Wzrost szerokosci bariery nie powoduje zmian jakoSciowych w widmie energii
fadowania tj. potozenia pikow energii sa takie same jak dla podwdjnej kropki z bariera 3 nm. Na
rysunku 5.7(b) wida¢, ze wyniki uzyskane w metodzie U-LSDA i w metodzie R-LSDA r6znia
si¢. Roznice w energii tadowania nie przekraczaja jednak 1 meV. Okazuje si¢ jednak, ze wybor
jednej z tych dwéch metod determinuje sposob, w jaki elektrony zapetniaja kolejne powtoki. W
metodzie U-LSDA rozpoczecie obsadzania kolejnej powloki nastgpuje po catkowitym
wypelnieniu poprzedniej, a ich kolejnos¢ jest nastepujaca: 1s, 2s, 1p, 2p, 1d.... . Natomiast w
metodzie R-LSDA rozpoczgcie zapetniania nast¢pnej powtoki moze rozpoczac sig przed
catkowitym wypeltnieniem poprzedniej. Tak jest w przypadku dwoch elektronéw, kiedy jeden
elektron obsadza stan 1s, a drugi elektron znajduje si¢ w stanie 2s zwigkszajac w ten sposéb
warto$¢ wypadkowego spinu (S,=1). Podobna sytuacja wystepuje dla N=7 (S,=3/2) i N=8
(S,=2), gdy elektrony zaczynaja obsadzac stany w powtoce 2p, podczas gdy powltoka 1p jest
wypelniona tylko w potowie. Obsadzenie stanow jednoczastkowych o takim samym rzucie spinu
na oS z przez duza liczbg elektronéw powoduje zwigkszenie oddzialywania wymiennego i w
efekcie obnizenie energii catkowitej w metodzie R-LSDA.

Gdy liczba elektronéw w uktadzie przekracza 8, wtedy ponownie obsadzane sa wolne stany w
powtoce 1p. Dlatego energie tadowania uzyskane w metodzie U-LSDA 1 w metodzie R-LSDA

widoczne na rysunku 5.7(b) sa identyczne, gdy kropka zawiera 10, 11 lub 12 elektronéw.
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6. Ekscytonowy efekt Starka w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

W nanostrukturach pétprzewodnikowych nosnikami tadunku moga by¢ zaréwno
elektrony w pasmie przewodnictwa jak tez dziury poruszajace si¢ w pasmie walencyjnym.
Dziury i elektrony moga by¢ wprowadzane do uktadu w procesie dyfuzji noSnikow z ich
rezerwuaréw, jakie stanowig obszary silnie domieszkowane lub tez ze zjonizowanych domieszek
pochodzacych z materiatu pétprzewodnikowego otaczajacego studnie potencjatu. Innym czesto
stosowanym sposobem uzyskiwania uktadow zlozonych z elektronéw 1 dziur jest generowanie
par elektron-dziura w wyniku absorpcji w pasmie walencyjnym fotonéw o energii
przekraczajacej szerokos$¢ przerwy energetycznej danego pétprzewodnika. Jako Zrédio Swiatta
stosowany jest wtedy laser. Poniewaz zachodzace jednoczesnie procesy rekombinacji
zmniejszajq 1lo$¢ dziur i elektrondéw, sterowanie moca jego wiazki pozwala w pewnym stopniu
kontrolowac koncentracj¢ obu typéw nosnikéw [78,79].

Ze wzgledu na rézny znak fadunku dziury i elektronu, oddziatywanie kulombowskie
pomigdzy nimi ma charakter przyciagajacy. Dlatego w odréznieniu od uktadu np. dwéch
elektrondw, ekscyton moze tworzy¢ stan zwigzany ze swobodnym ruchem Srodka masy uktadu
w drutach kwantowych [80-82]. Ponadto obserwuje si¢ je w pétprzewodnikach litych, w
studniach kwantowych i kropkach kwantowych [45,83-86].

Z powodu kwantowego efektu rozmiarowego, energia ekscytonu uwigzionego w
nanostrukturze dowolnego typu jest wyzsza od energii ekscytonu znajdujacego si¢ w materiale
objgtosciowym potprzewodnika tego samego typu [87]. Ponadto, energia rekombinacji
uzalezniona jest od stanu kwantowego w jakim znajduje si¢ ekscyton. Stany ekscytonowe, w
ktoérych proces rekombinacji zachodzi poprzez emisj¢ fotonu nazywane sa stanami aktywnymi
optycznie. Ich przeciwiefistwem sg stany nieaktywne optycznie, w ktérych energia rekombinacji
zostaje rozproszona poprzez oddzialywanie z siecig krystaliczna.

Prawdopodobienistwo rekombinacji promienistej ekscytonu w stanie kwantowym [ jest
proporcjonalne do wartosci ponizszej catki [6]:

2
py = |12 [ (.7, (5 ~ ) 6.1)

gdzie: u (Fe 1, ) jest funkcja falowa ekscytonu w stanie kwantowym |, a T.i 1}, Sa

wspotrzednymi potozenia elektronu i dziury.
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Z powyzszego wzoru wynika, ze dla okreslonego stanu intensywnos¢ przejs¢ optycznych zalezy
od prawdopodobiefistwa znalezienia elektronu 1 dziury w tym samym obszarze przestrzennym.
Jezeli ekscyton w danym stanie kwantowym tworza rozdzielone przestrzennie nos$niki fadunku,
wowczas rekombinacja jest zabroniona.

Z uwagi na posiadany przez elektron 1 dziurg tfadunek sa one podatne na dziatanie pola
elektrycznego. Jezeli rozmiary uktadu na to pozwalaja, to w polu elektrycznym o odpowiednio
duzym nat¢zeniu nos$niki moga przemieszczac si¢ do r6znych obszar6w przestrzennych.
Rozdzielenie elektronu i dziury spowodowatoby wtedy zanik prawdopodobienstwa
rekombinacji.

Pojawia si¢ w ten sposéb mozliwos$¢ sterowania intensywnoscig zachodzacych proceséw
rekombinacyjnych przy pomocy pola elektrycznego.

Wptyw pola elektrycznego na widmo energetyczne ekscytonu nosi nazwe ekscytonowego
efektu Starka. W warunkach, w ktérych stosowalny jest rachunek zaburzen zaleznos¢ energii
anihilacji (tworzenia) ekscytonu od natg¢zenia pola elektrycznego w pojedynczej kropce

kwantowej mozna opisa¢ wyrazeniem:
E(F)=E(F)- p(F - F,)- B(F - Fy (6.2)

gdzie: F jest natgzeniem zewngtrznego pola elektrycznego, Fy jest natezeniem pola
elektrycznego, dla ktérego energia ekscytonu przyjmuje wartos¢ maksymalna, p jest momentem
dipolowym, a [3 jest polaryzowalnoscia ekscytonu.

Zaleznos$¢ ta zostata potwierdzona eksperymentalnie dla ekscytonéw uwigzionych w
pojedynczych samozorganizowanych kropach kwantowych wytworzonych w InyGa; xAs na
podtozu z GaAs [88,89]. Poniewaz zewngtrzne pole elektryczne stara si¢ odseparowac od siebie
oba nosniki fadunku, wraz ze wzrostem jego natgzenia obserwuje si¢ takze zmiany
intensywnosci pikéw w widmie fotoluminescencyjnym. Jednakze ze wzgledu na mate rozmiary
pojedynczych kropek nie jest mozliwe catkowite rozdzielenie nosnikéw. Nawet dla duzych pol
widoczne sa jedynie efekty wynikajace z deformacji funkcji falowych elektronu i dziury.

O wiele wigksze mozliwosci sterowania intensywnoscia pikoéw w widmie
fotoluminescencyjnym oraz energia uwalnianych fotonéw powinny istnie¢ dla ekscytonu
uwigzionego w podwdjnej sprzgzonej kropce kwantowej. Duzy wptyw na zachowanie ekscytonu
ma w tym przypadku bariera, od ktérej szerokosci uzaleznione jest sprzezenie tunelowe

pomigdzy kropkami [90-96]. Ponadto ze wzgledu na wigksze rozmiary uktadu, nosniki fadunku
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moga zosta¢ rozdzielone w polu elektrycznym o odpowiednio duzym natg¢zeniu. Powinny wtedy
wystegpowac takze duze zmiany energii oddzialywania kulombowskiego, ktéra w pojedynczych
kropkach kwantowych o matych rozmiarach moze zmienia¢ si¢ jedynie w niewielkim zakresie.
Dotychczas nie zostata doktadnie przebadana rola jaka odgrywa odzialywanie kulombowskie w
ekscytonowym efekcie Starka w podwdjnej kropce kwantowej z szeroka bariera [97].

W dalszej czgsci tego rozdziatu zostanie przeprowadzona jakosciowa analiza wptywu
tego oddzialywania na proces dysocjacji ekscytonu w podwdjnej sprzgzonej kropce kwantowej
w obecnosci zewnetrznego pola elektrycznego. Przyjeto, ze potencjat uwigzienia rozwazanej
kropki stanowia dwie prostokatne studnie potencjatu w kierunku podtuznym (kierunek z)
oddzielone od siebie bariera. Potencjat uwigzienia bocznego (w plaszczyZnie xy) ma przebieg
paraboliczny, w ktérym réznice pomigdzy najblizszymi jednoczastkowymi poziomami
energetycznymi elektronu i dziury wynosza odpowiednio 7. 1 7ity,. Uktad znajduje si¢ w polu
elektrycznym o natg¢zeniu F, ktérego kierunek jest zgodny z osig z. W przyblizeniu masy

efektywnej hamiltonian ekscytonu jest nastgpujacy:

2 2 x .
A(7,.7)=- d ; D% 'h—*D% -y e, p; + G, Pi
2m, ‘e 2m, 'n 1, 2 2 (6.3)

+V,(2,)+ Vi (2,) + eF (2, - 2,)

gdzie: ,Oez(h) = xf(h) + yez(h), o, = [xe ~Xps Yo T Vhs Ze T 2p ], a V(z) oznacza potencjat
uwigzienia w kierunku podtuznym.

Niestety problemu wtasnego hamiltonianu w powyzszej postaci nie da si¢ rozwiaza¢ doktadnie
bez zastosowania dalszych przyblizen ze wzgledu na duza liczbe zmiennych niezaleznych.
Mozliwe jest to jedynie w szczegdlnym przypadku, w ktérym zaktada sig, ze energia wzbudzen
uwigzienia bocznego dla elektronu i dziury jest taka sama: w, =y, = ®W. Pomimo, iz w
kropkach samozorganizowanych zatozenie to nie jest na ogé6t spetnione, wykorzystano je w celu
przeprowadzenia jakosciowej dyskusji wtasnosci ekscytonu w podwdjnej sprz¢zonej kropce
kwantowe;.

Uproszczenie rachunkéw uzyskuje si¢ wprowadzajac nowe zmienne okreslajace potozenie

srodka masy ekscytonu w kierunku poprzecznym:

~ % % % % ® %
pcm - ( meXx, + mpXxp, m,y, + mpyp )/(me + mh) (6.4)
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oraz zmienne okreslajace potozenie wzgledne elektronu 1 dziury w tym kierunku:
Pen = (%e =24 ye = ) (6.5)
Hamiltonian ekscytonu wyrazony w nowych zmiennych separuje si¢ na czgs$¢ zalezng od

zmiennych srodka masy oraz cz¢$¢ zalezna od potozenia wzglednego elektronu i dziury oraz

zmiennych z-owych obu no$nikéw:

A

I:I(/acm’larel’zl’ZZ) = I:Icm(lbcm)+sz (larel’zl’z2) (6.6)

Hamiltonian dla ruchu srodka masy ma postac:

— Pcm (6.7)

Rozwiazaniem problemu wiasnego powyzszego operatora energii sa funkcje wiasne
dwuwymiarowego oscylatora harmonicznego [70].

Natomiast hamiltonian dla ruchu wzglednego i ruchu w kierunku podtuznym jest nastgpujacy:

2 2 32 2 2
ﬁwzz—h_Dth— hk 62_ hk 62+/Ja)2pe2h
2u 7" 2m, 0z, 2my, 0z, @ 2 65)
) :
e
tV 2, )t V\zy) ————teFlz, —z
()Y (e) =+ eF =)

. * % * *
gdzie: yU=m,m; [(m, +m,).

Problem witasny hamiltonianu ﬁwz rozwigzano numerycznie wykorzystujac do tego celu

metodeg ewolucji w czasie urojonym w sposéb identyczny jak w rozdziale 5 w problemie dwoch

elektronéw. Jako warunek brzegowy przyjeto znikanie funkcji falowej na brzegach obszaru z
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powodu wystawionych barier w kierunku podtuznym oraz parabolicznego zachowania si¢
potencjatu uwigzienia w kierunku poprzecznym.
Ze wzgledu na separowalnos¢ zmiennych, funkcje falowa ekscytonu mozna przedstawi¢ w

postaci rozseparowane;j:

W= chm (/chm) ¢WZ (Izjeh’ Zes Zh) (6.9)

Po podstawieniu powyzszej postaci funkcji falowej ekscytonu do wzoru na prawdopodobiefistwo
rekombinacji (6.1) i wykonaniu calkowania po zmiennych okreslajacych potozenie jednej z

czastek otrzymuje si¢ wyrazenie:

00 o 2
p,=|[[ dxdy®,,(x,y) [dz,.(0,2,2) (6.10)

Uktad posiada symetri¢ obrotowa, wobec czego wszystkie stany wiasne hamiltonianu ﬁwz
mozna sklasyfikowac¢ ze wzgledu na okreslona w uktadzie wartos¢ z-owej sktadowej momentu
pedu. Rzut catkowitego momentu pedu na oS z jest suma z-owych sktadowych momentéw pedu
srodka masy /., i momentu pgdu ruchu wzglednego /y,,:

Ciot =l T, (6.11)
W stanie z ¢, # 0, funkcja falowa ekscytonu zeruje si¢ dla p., =0. Elektron 1 dziura sg
wowczas przestrzennie rozdzielone i rekombinacja, ktérej towarzyszy emisja fotonu jest
zabroniona. Podobnie dla stanéw z /_,, # 0 ten typ rekombinacji réwniez nie zachodzi. We
wspotrzednych cylindrycznych, funkcjami wtasnymi oscylatora dwuwymiarowego sa
wielomiany Laguerre’a. Jezeli sSrodek masy ekscytonu znajduje si¢ w stanie typu s (£c,=0),
wowczas wartos¢ pierwszej catki we wzorze (6.10) nie zalezy od tego, czy jest to stan

podstawowy czy wzbudzony. Wtedy prawdopodobienistwo rekombinacji jest niezalezne od

wzbudzen w zmiennych ruchu srodka masy. Natomiast widmo energetyczne ekscytonu dla

stanéw wzbudzonych o symetrii s jest przesunigte w stron¢ wyzszych energii o 2n#w, gdzie n
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jest liczba naturalng oznaczajaca n-ty stan wzbudzony. W dalszej czgsci rozdziatu rozwazane sa
stany z {.n=/y,=0, ktére moga by¢ aktywne optycznie.

Jezeli przy braku zewnetrznego pola elektrycznego potencjat uwigzienia w kierunku
podiuznym opisany jest funkcjq parzysta, wowczas stany wtasne hamiltonianu ekscytonu mozna
podzieli€ na stany parzyste i stany nieparzyste wzgledem jednoczesnej zmiany znaku zmiennych
Z. 1 zy. We wzorze okreslajacym prawdopodobienistwo rekombinacji funkcja falowa ekscytonu
wystepuje pod catka w pierwszej potedze i dlatego jej wartos$¢ dla standw nieparzystych jest
rowna 0. Stanami aktywnymi optycznie, przy braku zewngtrznego pola elektrycznego sa
wylacznie stany parzyste. W obecnosci pola elektrycznego, ktére skierowane jest rtownolegle do
osi symetrii uktadu dwéch kropek (o5 ,,z”), parzystos¢ stanéw wzgledem zmiany znaku z. i zy,
przestaje by¢ okreslona, aktywizuja si¢ wtedy stany nieaktywne w zerowym polu.

Na rysunku 6.1 przedstawiono schemat potencjalu uwigzienia podwdjnej kropki
znajdujacej si¢ w polu elektrycznym skierowanym wzdtuz osi z. Dla dodatnich wartosci
nat¢zenia pola elektrycznego, dolna kropka jest energetycznie korzystniejsza dla elektronu, a

dziura preferuje kropke gérna.

Rys. 6.1 Schemat potencjatu uwigzienia podwdéjnej kropki znajdujacej sie¢ w polu elektrycznym.

W dalszych rachunkach uzyto parametréw materiatowych dla kropki z InyGa, x As, ktéra

otoczona jest barierami z GaAs. Stata dielektryczna wynosi €=12.5, masa efektywna elektronu

jest réwna m: =0.037 m(), a masa efektywna dziury mz =0.45m (my jest masg spoczynkowq

elektronu w prézni). Zatozono, ze koncentracja indu wewnatrz pojedynczej studni jest stata i
wynosi 66% (x=0.66). Wynikajaca stad glebokos¢ studni dla elektronu wynosi V.=-508 meV a
dla dziury jest réwna V,=-218 meV [98]. Potencjat uwigzienia w kierunku bocznym ma

charakter potencjatu oscylatora harmonicznego, w ktérym odlegtosci pomigdzy sasiednimi
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poziomami energetycznymi wynosza 7w=20 meV. Szerokos$¢ obu studni jest identyczna i
wynosi 6 nm.

Uzyty w rachunkach model podwdéjnej kropki kwantowej jest uproszczony. Uktady
podwdjnych samozorganizowanych kropek kwantowych, w ktérych wykonuje si¢ badania
eksperymentalne, nie sa nigdy idealnie symetryczne. Ponadto, wystgpuja tam pominigte w
rachunku wewnetrzne naprezenia wynikajace z niedopasowania statych sieci krystalicznych
arsenku indu i arsenku galu. W rezultacie nawet dla zerowego natgzenia zewngtrznego pola
elektrycznego istnieje niezerowy moment dipolowy. Wystepowanie wewngtrznego momentu
dipolowego powoduje zmiang energii ekscytonu rzedu kilku meV przy natgzeniu pola
wynoszacym 100 kV/cm [99,100]. Efekt ten nie powinien jednak zmienia¢ jakosciowego
charakteru widma energetycznego. W rozwazanym modelu mozna go zinterpretowaé jako
przesunigcie widma energetycznego w funkcji nat¢zenia pola elektrycznego.

W modelu zaniedbano takze mieszanie podpasm w pasmie walencyjnym. W materiale
objetosciowym podpasma dziur lekkich i cigzkich moga by¢ zdegenerowane w poblizu
wierzchotka pasma walencyjnego [101]. Natomiast w nanostrukturach, kwantowy efekt
rozmiarowy powoduje ich rozszczepienie nawet o kilkadziesiat meV. Mieszanie podpasm mozna
zupelnie zaniedbaé, gdy promien kropki jest duzo mniejszy od ekscytonowego promienia Bohra.
Najczesciej postepuje sie w ten sposob, gdy stosowane jest przyblizenie masy efektywne;j
[102-105].

Najpowazniejszym uproszczeniem modelu jest zatozenie, Ze energia wzbudzen

uwigzienia bocznego dla elektronu i dziury jest taka sama: W), = W}, = W. Z tego powodu

prezentowane ponizej wyniki obliczefi maja charakter wytacznie jakosciowy. Ogromna zaleta
modelu jest natomiast mozliwos¢ doktadnego rozwigzanie problemu wilasnego ekscytonu z
jednoczesnym uwzglednieniem petnej korelacji elektron-dziura.

W dalszej czesci rozdziatu przedstawione sa najciekawsze wyniki wykonanych w tym
modelu obliczen. Na rysunkach 6.2(a) 1 6.2(b) przedstawiono przebiegi najnizszych poziomow
energetycznych ekscytonu w podwdjnej kropce z bariera o szerokosci 2 nm oraz 4 nm w funkcji

nat¢zenia pola elektrycznego.
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Rys. 6.2 Zalezno$¢ ekscytonowych pozioméw energetycznych od nat¢zenia zewnetrznego pola
elektrycznego: (a) podwodjna kropka z bariera b=2 nm (b) podwdjna kropka z bariera b= 4nm. Oznaczenia

na rysunkach sa nastgpujace: w stanie b, elektron i dziura rekombinuja w dolnej kropce, b, oznacza stan,

w ktérym rekombinacja zachodzi w gérnej kropce, ¢ oznacza wzbudzenie ekscytonu w kierunku
poprzecznym, a v oznacza wzbudzenie ekscytonu w kierunku podtuznym. Wielko$¢ punktéw na obu
rysunkach jest proporcjonalna do prawdopodobiefistwa rekombinacji promienistej w danym stanie.

W stanie podstawowym maleje energia ekscytonu wraz ze wzrostem natgzenia pola
elektrycznego. Jednoczesnie maleje prawdopodobiefistwo rekombinacji promienistej w tym
stanie. Przy braku zewngtrznego pola elektrycznego, pierwszy stan wzbudzony jest nieparzysty i
w konsekwencji jest stanem nieaktywnym optycznie. Wiaczenie pola powoduje zniesienie
symetrii potencjatu uwigzienia i prawdopodobiefistwo rekombinacji promienistej tym stanie
zaczyna rosna¢. Dwa najaktywniejsze optycznie stany oznaczone zostaty symbolami b,ib, . W
stanie b, rekombinacja zachodzi w dolnej kropce, a w stanie b, w gérnej kropce. Na rysunkach
6.2(a) 1 6.2(b) widad, ze stany te wykazuja tendencj¢ do degeneracji dla bardzo duzych wartosci
nat¢zenia pola elektrycznego. W tym zakresie pdl, energie w obu stanach maleja, a
spowodowane jest to deformacja rozktadu gestosci elektronu i dziury wewnatrz jednej z kropek,
w ktorej zlokalizowane sa oba nosniki. W kropce z szersza bariera (4 nm) degeneracja obu tych
poziomOw osiagana jest dla nizszych wartosci natgzenia pola elektrycznego. Na obu rysunkach
wystepuja poziomy energetyczne, w ktérych zaleznos$¢ energii od natgzenia pola elektrycznego
jest liniowa (rys. 6.2(b)) lub prawie liniowa (rys. 6.2(a)). Liniowos¢ pojawia si¢ w przypadku,
gdy oba nos$niki zlokalizowane sa w ré6znych kropkach. W tych stanach prawdopodobieristwo

rekombinacji jest zerowe i stany sa optycznie nieaktywne.
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Dodatkowe informacje o zachowaniu si¢ ekscytonu w polu elektrycznym mozna uzyskaé
poddajac analizie rozktady jego funkc;ji falowych. Kontury funkcji falowej ruchu wzglednego
¢wz ((), Z,,2 h) dla kilku najnizszych pozioméw energetycznych ekscytonu w podwdjnej kropce
kwantowej z bariera o szerokosci 2 nm przedstawia rysunek 6.3(a). Natomiast rysunek 6.3(b)
przedstawia kontury gestosci prawdopodobieristwa ekscytonu scatkowane po wspétrzednych

poprzecznych:

Rmax
.[ dpeh‘¢wz (peh’ze’zh)‘zpeh (6.12)
0

gdzie: Ry« jest ustalonym w rachunkach promieniem kropki w kierunku poprzecznym
Gestos¢ prawdopodobienistwa daje w niektérych przypadkach wigcej informacji o lokalizacji

przestrzennej no$Snikow.

Rys. 6.3 (a) Kontury funkcji falowej ekscytonu dla p,=0 oraz (b) kontury gestosci prawdopodobieristwa
ekscytonu scatkowanej po kierunku poprzecznym w podwdjnej kropce kwantowej z bariera o szerokosci
2 nm. Linia przerywana oznacza wezly funkcji falowej. Kolorem szarym zaznaczono obszary studni
potencjatu dla dziury i elektronu. Liczby z lewej strony rysunkéw okreslaja kolejnos¢ stanéw ekscytonu
w skali energii.
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W nieobecnosci zewngtrznego pola elektrycznego (pierwsza od lewej kolumna wykreséw na
rysunku 6.3) stany ekscytonowe mozna podzieli¢ na parzyste i nieparzyste wzgledem
jednoczesnej zmiany znaku 7, — —Z,1 Z; — —Z;, . Niezaleznie od parzystosci
prawdopodobieristwo znalezienia obu czastek w tej samej studni jest wigksze niz
prawdopodobienistwo znalezienia ich w réznych studniach. Wynika to z przyciagajacego
charakteru oddziatywania kulombowskiego elektronu 1 dziury. Charakterystyczna jest rowniez
roznica rozktadu gestosci elektronu i dziury wynikajaca ze znacznej réznicy mas efektywnych.
Elektron znacznie tatwiej tuneluje przez barierg potencjatu niz dziura. Funkcja falowa dziury
bardzo stabo wnika w bariere, podczas gdy funkcja falowa elektronu wnika w barier¢ znacznie
silniej. Przejawia si¢ to bardzo wyraZnie na rysunku 6.3(b) w postaci asymetrii rozktadu gegstosci
prawdopodobieristwa w kierunku osi pionowej (wspétrzedna elektronu) i poziomej (wsp6trzedna
dziury).

Po wlaczeniu pola elektrycznego w stanie podstawowym ekscytonu dziura lokalizuje si¢
w korzystniejszej dla niej energetycznie gérnej kropce juz dla F=30 kV/cm. Natomiast elektron
mozna nadal z duzym prawdopodobienstwem znalez¢ w obu kropkach. Catkowicie lokalizuje si¢
w dolnej kropce dopiero wtedy, gdy natezenie pola elektrycznego przekracza 60 kV/cm (rys.
6.3(b)). Nosniki znajduja si¢ wtedy w réznych kropkach i prawdopodobienistwo rekombinacji w
tym stanie znika. Dla zerowego natg¢zenia pola pierwszy stan wzbudzony jest nieparzysty.
Przyczyna tego jest wzbudzenie dziury w kierunku podtuznym, ktérg z takim samym
prawdopodobienstwem mozna znalez¢ zarowno w gornej jak 1 w dolnej kropce. Ze wzgledu na
duza masg efektywna dziury energia ekscytonu w tym stanie jest tylko o 0.25 meV wyzsza niz w
stanie podstawowym. Pole elektryczne niszczy symetri¢ potencjalu uwigzienia powodujac
lokalizacje dziury w dolnej kropce (stan b, na rys. 6.3(a)). Elektron wchodzi do tej kropki dla
silniejszego pola elektrycznego i w rezultacie energia ekscytonu w tym stanie rosnie przy
zmianie natg¢zenia pola elektrycznego. Na rysunku 6.3(b) widac takze duze podobienistwo
rozktadéw gestosci prawdopodobienistwa w stanach 314 (/1 b,), gdy ekscyton znajduje si¢ w
polu elektrycznym o natgzeniu 30 kV/cm. W kazdym z tych stanéw dziura zlokalizowana jest w
gbrnej kropce. Stany te mieszaja si¢ ze soba w zakresie matych natezen pola elektrycznego i w
rezultacie w widmie energetycznym widoczne jest odpychanie odpowiadajacych im pozioméw
energetycznych (rys. 6.2(a)). Wraz ze wzrostem szerokosci bariery, odpychanie to staje sig¢

stabsze ze wzgledu na ograniczenie tunelowania elektronu przez barier¢ oddzielajaca kropki

(rys. 6.2(b)).
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Reorganizacja widma energetycznego dokonuje si¢ takze w wyniku przecinania si¢
poziomodw. Tak jest w przypadku czwartego i piatego stanu (¢ i v) w poblizu F=45 kV/cm oraz w

przypadku drugiego 1 trzeciego stanu (b, i /), gdy natgzenie pola elektrycznego osiaga wartos¢
60 kV/cm (rys. 6.2(a)). Mieszanie si¢ stanOw pierwszej pary jest silnie ograniczone
wzbudzeniem dziury w czwartym stanie wewnatrz pojedynczej kropki (rys. 6.3(a) i 6.3(b)).
Natomiast przecinanie si¢ pozioméw energetycznych drugiej pary jest rezultatem lokalizacji
dziury w dolnej (b,) oraz w gérnej kropce (/) co takze w duzym stopniu zapobiega ich
mieszaniu.

O wiele bardziej interesujacy przypadek stanowi ekscyton uwigziony w podwdjne;j
kropce z szeroka bariera. Na rysunku 6.4(a) zamieszczono przebiegi czterech najnizszych

poziomOw energetycznych ekscytonu w podwdjnej kropce, w ktérej szerokos¢ bariery wynosi 7

nm.
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Rys. 6.4 (a) Cztery najnizsze poziomy energetyczne ekscytonu w podwdjnej kropce kwantowej z bariera
o szerokosci 7 nm. (b) Kontury funkcji falowej ekscytonu ¢wz Loh Ze 2 dla p.y=0. Linia przerywana

oznacza wezty funkcji falowej. Kolorem szarym zaznaczono obszary obu studni kwantowych dla
elektronu i dziury.
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Energia ekscytonu i prawdopodobieristwo rekombinacji w stanie podstawowym nie
zmieniajg si¢, jezeli natgzenie pola elektrycznego nie przekracza wartosci 5 kV/cm. Dalsze
zwigkszanie natgzenia pola powoduje dysocjacje ekscytonu i gwattowne zmiany
prawdopodobienistwa rekombinacji. Proces ten zachodzi w bardzo waskim zakresie zmian
natgzenia pola. Gdy ekscyton znajduje si¢ w pierwszym stanie wzbudzonym, wtedy jego energia
w ogole nie zalezy od natgzenia pola.

W celu zrozumienia przyczyn takiego zachowania uktadu mozna wykorzysta¢ informacje

jakie zawiera funkcja falowa ekscytonu. Na rysunku 6.4(b) zamieszczone sa kontury funkcji

falowych ekscytonu ¢, (O, Zo,Zy ) dla czterech najnizszych pozioméw energetycznych.

W stanie podstawowym ekscytonu, oba nosniki przemieszczaja si¢ do goérnej kropki w
polu o niewielkim natg¢zeniu. Energia uktadu nie zmienia si¢, poniewaz przemieszcza si¢
jednoczesnie taka sama ilos¢ fadunku dodatniego i ujemnego.

Z tego samego powodu, nie zmienia si¢ takze energia poziomu odpowiadajacego
pierwszemu stanowi wzbudzonemu. W polu elektrycznym o wigkszym natgzeniu, energetycznie
korzystniejsza jest jednak sytuacja, w ktérej w stanie podstawowym ekscytonu elektron
lokalizuje si¢ w dolnej kropce, a dziura w gérnej kropce. Powoduje to dysocjacje¢ ekscytonu i
zanik prawdopodobieristwa rekombinacji. Natomiast w pierwszym stanie wzbudzonym zachodzi
proces odwrotny. Wzrost natgzenia pola elektrycznego powoduje, ze prawdopodobienistwo
rekombinacji w tym stanie roSnie. ROéwniez drugi stan wzbudzony, ktéry poczatkowo jest
nieaktywny optycznie, staje si¢ aktywny, gdy nat¢zenie pola jest odpowiednio duze. Energie obu
poziomdéw odpowiadajacych tym dwom stanom wzbudzonym dla duzych pdl nie zmieniajg sig.
Oba nosniki lokalizuja si¢ w tej samej kropce tj. w gérnej lub w dolnej. Z powodu oddziatywania
nos$nikoéw tadunku z polem elektrycznym, maleje wtedy energia elektrostatyczna jednej z
czastek, ale jest to catkowicie kompensowane przez wzrost energii elektrostatycznej drugiej
czastki. W rezultacie energia ekscytonu znajdujacego si¢ w takim stanie jest stata, gdy natgzenie

pola elektrycznego zmienia si¢ w okreslonym zakresie.

6.1. Rola oddzialywania kulombowskiego w procesie dysocjacji ekscytonu pod
wplywem pola elektrycznego

Dla matych wartosci natezenia pola elektrycznego, energia ekscytonu uwigzionego w

podwdjnej kropce z szeroka bariera nie zmienia si¢. Z analizy rozktadu funkcji falowe;j
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ekscytonu w stanie podstawowym wynika, ze spowodowane jest to prawdopodobnie
rOwnoczesnym przemieszczaniem si¢ takiej samej ilosci tadunku dodatniego i1 fadunku
ujemnego z dolnej do gérnej kropki. Dla elektronu oddziatywujacego z polem elektrycznym
przebywanie w gérnej kropce jest niekorzystne. Wynika stad, ze lokalizacja elektronu w gérne;j
kropce jest skutkiem przyciagajacego oddzialywania z dziura. Oddziatywanie kulombowskie
moze zatem odgrywac kluczowa rolg w efekcie Starka i w procesie dysocjacji ekscytonu
uwiezionego w podwdjnej kropce. Proces dysocjacji ekscytonu mozna przesledzi¢ analizujac
ilos¢ zgromadzonego tadunku w jednej z kropek. Dzigki temu tatwo mozna pokazac jak dziura i
elektron reaguja na zmiany natg¢zenia pola elektrycznego. Na rysunku 6.5(a) przedstawiono
zaleznos¢ ilosci fadunku zgromadzonego w dolnej kropce od natg¢zenia zewngtrznego pola
elektrycznego. Natomiast rysunek 6.5(b) przedstawia przebiegi momentéw dipolowych w
funkcji nat¢zenia pola elektrycznego dla kilku szerokosci bariery. Warto§¢ momentu dipolowego

obliczono wykorzystujac ponizszy wzor [61]:

p=el(z.)=(z)) (6.13)

gdzie: <ze > 1 <Zh > sa wartosSciami oczekiwanymi potozenia elektronu i dziury, e jest tadunkiem

elementarnym.
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Rys. 6.5 (a) llos¢ tadunku zgromadzonego w dolnej kropce w zaleznosci od natgzenia zewngtrznego pola
elektrycznego. Linia przerywana odpowiada fadunkowi ujemnemu a linia ciagta tadunkowi dodatniemu
(b) Zalezno$¢ wartosci momentu dipolowego ekscytonu od natgzenia pola elektrycznego.
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Przy braku pola elektrycznego niezaleznie od szerokosci bariery w kazdej studni
zgromadzona jest taka sama ilo$¢ fadunku dodatniego i tadunku ujemnego. Wynika to z symetrii
potencjalu uwigzienia. Wlaczenie pola elektrycznego powoduje, ze gérna kropka staje si¢
energetycznie korzystniejsza dla dziury. Gdy szerokos¢ bariery oddzielajacej kropki nie jest duza
(4 nm), wtedy dziura lokalizuje si¢ w gérnej kropce pod wptywem pola elektrycznego o
niewielkim natg¢zeniu. Sprz¢zenie tunelowe pomigdzy kropkami powoduje, ze elektron mozna z
duzym prawdopodobieristwem znaleZ¢ w obu kropkach. Dlatego dziura po lokalizacji w jedne;j
kropce dalej moze silnie oddziatywac z elektronem. Zalezno$¢ wartosci momentu dipolowego od
natgzenia pola elektrycznego ma w tym przypadku charakter monotoniczny (rys. 6.5(b)).
Sytuacja zmienia sig, gdy bariera staje si¢ bardzo szeroka i sprz¢zenie tunelowe pomiedzy
kropkami znika. W podwdjnej kropce z bariera o szerokosci 10 nm, nawet w polu o natgzeniu 5
kV/cm ilos¢ tadunku dodatniego w dolnej kropce jest tylko nieznacznie mniejsza od 0.5 e.
Wiystarczy jednak niewielki wzrost nat¢zenia pola powyzej wartosci 5 kV/cm, aby dziura zostata
przeniesiona do gérnej kropki. Na rysunku 6.5(a) widaé, ze identycznie zaczyna si¢ wtedy
zmieniac ilo$¢ tadunku ujemnego w dolnej kropce. W tym zakresie wartoS¢ momentu
dipolowego ekscytonu jest bliska zera. Przyczyna takiego zachowania jest przyciagajacy
charakter oddziatywania kulombowskiego. Powoduje ono, ze elektron przemieszcza si¢ do
niekorzystnej energetycznie dla niego kropki. W wyniku dalszego zwigkszania nat¢zenia pola
elektron wraca do dolnej kropki. Energia oddzialywania z polem elektrycznym przewyzsza
wowczas energi¢ oddzialywania kulombowskiego. Skokowy wzrost wartoSci momentu
dipolowego ekscytonu dla tego przypadku, widoczny na rysunku 6.5(b), jest skutkiem duzych
zmian wartosci oczekiwanych potozenia dziury i potozenia elektronu wystepujacych w
niewielkim zakresie zmian natgzenia pola elektrycznego.

W zaleznosci od szerokosci bariery w r6znym stopniu zmianom podlega energia
oddziatywania elektron-dziura. Energie oddziatywania kulombowskiego elektronu i dziury w

stanie podstawowym ekscytonu w funkcji nat¢zenia pola elektrycznego przedstawia rysunek 6.6.
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Rys. 6.6 Energie oddziatywania kulombowskiego elektronu i dziury w funkcji natgzenia pola
elektrycznego dla réznych szerokosci bariery oddzielajacej studnie w podwdjnej kropce kwantowe;.

Przy braku pola elektrycznego wartos$¢ bezwzgledna energii oddzialywania
kulombowskiego ro$nie wraz ze wzrostem szerokosci bariery. Osigga ona maksimum, gdy
szeroko$¢ bariery zaczyna przekracza¢ 7 nm. Elektron 1 dziura zlokalizowane sa wtedy w tej
samej kropce. Wtaczenie pola elektrycznego powoduje, ze zmienia si¢ rozktad przestrzenny
potencjatu, w jakim poruszaja si¢ nosniki tadunku. Wzrost natezenia pola elektrycznego
powoduje, ze wartoS¢ bezwzgledna energii oddziatywania kulombowskiego maleje. Jej zmiany
pod wptywem pola elektrycznego uzaleznione sg od szerokosci bariery. Im szersza bariera, tym
wigksze zmiany wartosci energii oddziatywania sa obserwowane dla tego samego zakresu
zmiennosSci natezenia pola elektrycznego. W przypadku bardzo szerokich barier energia
oddziatywania zmienia si¢ skokowo. Skok energii oddzialtywania przesuwa si¢ przy wzroscie

szerokoS$ci bariery w strong mniejszych wartosci natgzenia pola elektrycznego.

6.2. Ekscytonowy efekt Starka w podwodjnej sprzezonej kropce kwantowej o
niesymetrycznym potencjale uwiezienia

Kropki samozorganizowane tworza si¢ w postaci wysepek z powodu naprezen pojawiajacych
si¢ w warstwie zwilzajacej podloze. Naprezenia te wynikaja z niedopasowania statych
sieciowych obu warstw. W kropkach tego typu jak np. w InyGa; xAs na podtozu z GaAs,

naprezenia oraz niejednorodnos$¢ rozktadu indu wewnatrz kropki powoduja deformacje
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potencjalu uwigzienia. Wskutek tego, nawet przy braku zewngtrznego pola elektrycznego
ekscyton posiada niezerowy moment dipolowy [106-108]. Sheng 1 in. wykazali przy uzyciu
metody Kkp, ze efekt ten prowadzi w sprzgzonych samozorganizowanych kropkach kwantowych
do lokalizacji dziury w jednej z kropek. Natomiast elektron z duzym prawdopodobienistwem
mozna nadal znalez¢ zaréwno w dolnej jak 1 w gérnej kropce [109]. W przyblizeniu masy
efektywnej nie mozna uwzgledni¢ rzeczywistej struktury naprezen. Dopoki jednak rozwazania
ograniczaja si¢ tylko do jakosciowego opisu zachowania ekscytonu w podwdjnej kropce, mozna
w tym modelu w bardzo prosty sposéb zasymulowac efekty wynikajace z istnienia napr¢zen w
kropkach samozorganizowanych. Lokalizacje dziury w jednej z kropek, przy braku pola
elektrycznego, mozna osiagna¢ zaktadajac niesymetryczny rozktad potencjatu uwigzienia
podwdjnej sprzezonej kropki kwantowe;.

Przebiegi energii dla ekscytonu w funkcji natg¢zenia pola elektrycznego uzyskane dla
niesymetrycznego potencjalu uwigzienia przedstawia rysunek 6.7(a). Niewielka asymetri¢ do
potencjalu podwdjnej kropki wprowadzono zmniejszajac dla dziury glgbokos¢ potencjatu dolne;j

kropki o 3 meV (w stosunku do gltebokosci potencjatu gérnej kropki).
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Rys. 6.7 (a) Energie trzech najnizszych pozioméw energetycznych ekscytonu w podwdjnej kropce
kwantowej o niesymetrycznym potencjale uwigzienia dla dziury w funkcji natgzenia pola elektrycznego.
Szeroko$¢ bariery oddzielajacej kropki wynosi 6 nm. Wstawka przedstawia schemat potencjatu
uwigzienia w kierunku wzrostu kropki. (b) Widmo fotoluminescencyjne ekscytonu uwig¢zionego w
podwdjnej sprzgzonej kropce kwantowej uzyskane eksperymentalnie przez Krennera i in. [110].
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W kropce z symetrycznym potencjatem uwigzienia, dla matych natgzen pola
elektrycznego energia stanu podstawowego byta dwukrotnie zdegenerowana. Wprowadzenie
asymetrii do potencjalu uwigzienia dziury znosi degeneracj¢ dwoch najnizszych pozioméw
energetycznych ekscytonu. W stanie podstawowym oba nosniki lokalizuja si¢ w gérnej kropce, a
w pierwszym stanie wzbudzonym przebywaja one w dolnej kropce. Przy zerowym natgzeniu
pola elektrycznego pierwszy stan wzbudzony jest aktywny optycznie. Asymetria potencjatu
spowodowata takze zniesienie degeneracji energii pierwszego i drugiego stanu wzbudzonego w
zakresie Sredniego natg¢zenia pola. W rezultacie dla dodatnich wartosci natgzenia pola zmiana
kolejnosci pozioméw w widmie energetycznym nastepuje w wyniku przecigcia si¢ dwoch
poziom6éw wzbudzonych. Natomiast dla ujemnych wartosci nat¢zenia pola reorganizacja widma
energetycznego nastgpuje w wyniku przecigcia si¢ dwoch najnizszych pozioméw
energetycznych.

Odpychanie si¢ dwoch najnizszych pozioméw energetycznych w zakresie Sredniego
natgzenia pola zostalo potwierdzone eksperymentalnie przez Krennera i in. [110]. Na
rysunku 6.7(b) zamieszczone jest widmo fotoluminescencyjne ekscytonu uwigzionego w
podwdjnej kropce pochodzace z tej pracy. Wida¢ na nim, ze intensywnos¢ pikéw obu pozioméw
rzeczywiscie zalezy od natgzenia pola elektrycznego. Energia najnizszego poziomu nie jest stata
w zakresie matych natgzen pola elektrycznego, lecz maleje ona liniowo przy jego zmianie. Efekt
ten spowodowany jest istnieniem niezerowego momentu dipolowego, ktérego Zrédtem sa
naprezenia obecne wewnatrz kropki. Ponadto autorzy pracy twierdza, ze odlegtos¢ pomigdzy
odpychajacymi si¢ poziomami mozna kontrolowac ustalajac odpowiednio szerokos¢ bariery
oddzielajacej kropki. Efekt ten takze zostat przewidziany w rozwazanym bardzo uproszczonym
modelu podwdjnej kropki [A6,A7]. Rysunki 6.8(a) 1 6.8(b) przedstawiaja przebiegi najnizszych
poziomdw energetycznych ekscytonu w podwdjnej kropce z niesymetrycznym potencjatem

uwiezienia dla dziury w funkcji natezenia pola elektrycznego dla matych szerokosci bariery.
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Rys. 6.8 Energie najnizszych pozioméw energetycznych ekscytonu w podwdjnej kropce kwantowej z
niesymetrycznym potencjalem uwigzienia dla dziury. Szerokos¢ bariery wynosi: (a) 3 nm (b) 4.5 nm.

Odlegtos¢ pomigdzy odpychajacymi si¢ poziomami silnie zalezy od szerokosci bariery.
Gdy szerokos$¢ bariery rosnie, wtedy odleglo$¢ migdzy nimi maleje. Za efekt ten odpowiedzialne
jest tunelowanie elektronu pomigdzy kropkami (tunelowanie dziury jest ograniczone z powodu

jej duzej masy).

6.3. Trionowy efekt Starka w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

Ekscytony charakteryzuja si¢ skoficzonym czasem zycia. Jezeli sa wytwarzane w kropce
kwantowej w wyniku absorpcji Swiatta laserowego, to ich ilos¢ w danej chwili zalezy w duzym
stopniu od natgzenia wiazki laserowej. Jednak catkowita liczba elektronéw i dziur znajdujacych
si¢ aktualnie w obszarze kropki zalezy réwniez od przestrzennego rozktadu pola elektrycznego.
Pole elektryczne moze utatwiaé przejsScie do obszaru kropki nadmiarowych elektronéw lub dziur
pochodzacych np. ze zjonizowanych domieszek zawartych w barierach zewngtrznych. W kropce
moze wowczas dojs¢ do utworzenia natadowanych ekscytonéw tzw. triondw. Trion tworzy
ekscyton, do ktérego przylaczony jest jeden elektron lub pojedyncza dziura. Jego naturalnym
odpowiednikiem jest jon H. W odrdznieniu od sztucznej molekuty czy ekscytonu, w trionie
mozna wyr6zni¢ dwa rodzaje wiazan. Jednym z nich jest wigzanie kowalencyjne, ktore tworza
czastki tego samego typu np. dwa elektrony. Drugi typ wigzania ma charakter jonowy i tworzy

go para elektron-dziura.
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W sprzgzonych samozorganizowanych kropkach kwantowych wytworzonych w InGaAs
potencjal uwigzienia w kierunku poprzecznym do osi kropki jest znacznie silniejszy od
potencjatu uwigzienia w kierunku wzrostu [98]. Mozna wigc zalozy¢, ze ruch no$nikéw w
kierunku poprzecznym jest zamrozony i skupi¢ si¢ wytacznie na analizie efektéw wynikajacych
z kwantyzacji ruchu no$nikéw w kierunku podtuznym zgodnym z osig kropki. Podejscie takie
zostato zaprezentowane w tej pracy w rozdziale trzecim 1 czwartym, gdy rozpatrywano uktad
dwdch elektronéw.

W dalszej czesci tego rozdziatu zostanie zaprezentowane rozwiazanie problemu ujemnie
natadowanego trionu w opisanym powyzej modelu adiabatycznym w przyblizeniu masy
efektywnej. Rozwazania ograniczone sg do stanu podstawowego ujemnego trionu, w ktérym
poduktad dwéch elektrondw znajduje si¢ w stanie singletowym. W celu dalszego uproszczenia
problemu zatozono, ze potencjat uwigzienia bocznego dla obu elektronéw i dziury ma charakter
potencjatlu oscylatora harmonicznego. W przyblizeniu masy efektywnej hamiltonian ujemnie

natadowanego trionu przyjmuje nastgpujaca postac:

A X - _ A A A K K K
H® =H,+H, +tH,——————+—+V,(z,)tV,(2,,) tV,(z;,) (614
F elh F eph n2
gdzie: Teh»Teyh 82 wzglednymi odlegtosciami pomigdzy dziurg a pierwszym i drugim
elektronem, V(z) jest potencjatem uwigzienia w kierunku podtuznym.

Hamiltonany jednoczastkowe wystepujace w powyzszym réwnaniu maja postac:

A~ R mi(h)“)e(h)( 2 2 )
Hew === hgy ¥ — 5 Wew * e (6.15)
2me(h)

Jezeli ruch no$nikéw w kierunku poprzecznym zostaje zamrozony i separuje si¢ od ich ruchu w

kierunku podtuznym, wéwczas funkcje falowa mozna przedstawi¢ postaci rozseparowanej:

W(Fel’;:ez ’;:h):l//(xel ’yei)ngQ’Zyez)w(xh’yh)
xg( =)

(6.16)

gdzie: llJ(x, y) sa jednoczastkowymi funkcjami falowymi stanu podstawowego

dwuwymiarowego oscylatora harmonicznego, ktére mozna wyrazi¢ przy pomocy wzoru (2.6).
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Roéwnanie wlasne trionu:

(ﬁx_—EjLIJ(? 7 )=0 (6.17)

nalezy pomnozy¢ lewostronnie przez {/ ’ (xel s Vey )lﬂ ’ (xez s Ver )l// ’ (xh , yh) i scatkowac po

zmiennych okreslajacych potozenie kazdej z czastek w kierunku poprzecznym. Po wykonaniu tej

operacji otrzymuje si¢ hamiltonian uktadu zalezny jedynie od zmiennych z-owych czastek:

AT hz 62 62 hz 62
g =~ M - +V, +V, +V,
T amg|e ozl | amy o ey ) Veleey ) Vi)
_ngt% (Zel —Zh)—ng}% (Ze2 _Zh) (618)

+V§§(Zel _Ze2)+ eF(zel +Ze, —zh)+ 2ha, +hay,

gdzie: VS (z) jest efektywnym kwazijednowymiarowym potencjatem oddziatywania

wyrazajacym si¢ wzorem (2.21), a ngl% (z) jest jego wersja uwzgledniajaca wyrazenie (2.23)
stosowang dla nosnikéw o réznych masach.

W rozwazanym modelu jednowymiarowym zaniedbana zostata korelacja ruchu nosnikéw
w kierunku poprzecznym. Dopdki jednak rozwazania ograniczaja si¢ wytacznie do stanu
podstawowego trionu, korelacja tego typu ma drugorzedne znaczenie.

Réwnanie wtasne ujemnego trionu rozwiazano numerycznie przy uzyciu metody czasu
urojonego. Energie liczone sa wzglgedem krawedzi pasma przewodnictwa oraz pasma
walencyjnego materiatu bariery. W rachunkach uzyto identycznego potencjatu uwigzienia dla
elektronu i dziury oraz identycznych parametrow materialowych jak w problemie ekscytonu
uwigzionego w symetrycznej podwdjnej kropce kwantowe;j.

Rysunek 6.9(a) przedstawia energie rekombinacji trionu oraz ekscytonu uzyskane w

modelu jednowymiarowym. Energie rekombinacji trionu obliczono wedlug wzoru:

E}Y =E¥ -E°+E, (6.19)

r
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gdzie: E X jest energia trionu, E° jest energia elektronu (w stanie podstawowym) pozostatego

po rekombinacji elektronu i dziury, a E, = 1.42 eV jest szerokoscia przerwy energetycznej w

GaAs (materiale bariery). Natomiast energi¢ rekombinacji ekscytonu wyznaczono zgodnie z

ponizszym wzorem:

EX =E* +E, (6.20)

gdzie: E X jest energia ekscytonu w stanie podstawowym.
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Rys. 6.9 (a) Energie rekombinacji ujemnie natadowanego trionu i ekscytonu w funkcji nat¢zenia pola
elektrycznego w podwdjnej symetrycznej kropce kwantowe;j. Linie przerywane reprezentuja energie
rekombinacji ekscytonu, a linie ciagle energie rekombinacji trionu. (b) llo§¢ tadunku zgromadzonego w
dolnej kropce w zaleznosci od natezenia pola elektrycznego. Linie przerywane oznaczaja tadunek
ujemny, a linie ciagte tadunek dodatni.

Wskutek zwigkszenia szerokosci bariery energia rekombinacji trionu rosnie. Jej wzrost
zostaje zatrzymany, gdy bariera osiaga szerokos¢ 6 nm. Energia rekombinacji osiaga wtedy
maksimum, a ponadto nie ulega zmianie, jezeli nat¢zenie pola elektrycznego jest nizsze od
13 kV/cm. Przekroczenie tej wartosci nat¢zenia pola powoduje dysocjacje trionu i liniowy
spadek jego energii. Rekombinacja jest wtedy zabroniona ze wzgledu na lokalizacj¢ elektronéw i
dziury w réznych kropkach. Dla dowolnej szerokosci bariery energia rekombinacji trionu jest
nizsza od energii rekombinacji ekscytonu. Ponadto ekscyton dysocjuje przy prawie dwukrotnie

nizszym natezeniu pola elektrycznego niz trion.

82



6. Ekscytonowy efekt Starka w podwdjnej sprzezonej kropce kwantowej

Mechanizm dysocjacji trionu mozna przeanalizowaé podobnie jak w przypadku
ekscytonu, badajac ilos¢ tadunku zgromadzonego w jednej z kropek. Rysunek 6.9(b) przedstawia
ilos¢ dodatniego i ujemnego tadunku zgromadzonego w dolnej kropce. Zachowanie si¢
nos$nikow pod wpltywem przytozonego pola elektrycznego najtatwiej przedyskutowac dla
przypadku trionu znajdujacego si¢ w kropce z bardzo szeroka bariera np. dla b=8 nm. Przy braku
zewngtrznego pola elektrycznego fadunek dodatni i1 ujemny jest rOwnomiernie rozdzielony
pomigdzy obie studnie. Pod wptywem pola elektrycznego o niewielkim natgzeniu, elektrony
lokalizuja si¢ w dolnej kropce. Do kropki tej przechodzi takze dziura przyciagana przez
elektrony. Nosniki przebywaja w tej samej kropce i rekombinacja nie jest zabroniona.
Lokalizacji dziury w dolnej kropce towarzyszy wzrost jej energii elektrostatycznej wynikajacy z
oddziatywania z polem elektrycznym. Jednakze przyciagajace oddzialywanie kulombowskie
dziury z elektronami moze by¢ silniejsze, jesli natezenie pola elektrycznego nie jest zbyt duze.
Ilos¢ tadunku zgromadzonego w dolnej kropce nie ulega wowczas wigkszym zmianom. Wzrost
natgzenia pola elektrycznego powoduje ostatecznie przejscie dziury do gérnej kropki. Zmniejsza
si¢ wtedy w niewielkim stopniu ilo$¢ tadunku ujemnego zgromadzonego w dolnej kropce.
Dziura przechodzac do gérnej kropki pociaga za sobg elektrony. Efekt ten jest wyrazniejszy w
przypadku kropki z bariera o szerokosci 6 nm. Przemieszczaniu si¢ elektrondw do gornej kropki
efektywnie przeciwdziata pole elektryczne i w rezultacie dochodzi do dysocjacji trionu.

Trion tworza trzy czastki i dlatego mechanizm jego dysocjacji jest odmienny od
mechanizmu dysocjacji ekscytonu w podwdjnej symetrycznej kropce z szeroka bariera. W
ekscytonie to dziura lokalizowata si¢ w jednej z kropek pod wptywem niewielkiego nat¢zenia
pola elektrycznego. Pociagala za soba elektron, ktéry byl nastgpnie przenoszony do gérnej
kropki pod wptywem pola elektrycznego.

Zupetnie inaczej przebiega proces dysocjacji ujemnego trionu w kropce o
niesymetrycznym potencjale uwigzienia. Na rysunku 6.10(a) przedstawiono energie
rekombinacji trionu w kropce o niesymetrycznym potencjale uwigzienia. Szerokos$¢ gornej
kropki wynosi jak poprzednio 6 nm, a szeroko$¢ dolnej kropki zostata zmniejszona do 4 nm.
Zaleznosci tadunku zgromadzonego w goérnej (szerszej) kropce od natgzenia pola elektrycznego

przedstawia rysunek 6.10(b).
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Rys. 6.10 (a) Energie rekombinacji ujemnie natladowanego trionu w funkcji nat¢zenia zewngtrznego pola
elektrycznego w kropce z niesymetrycznym potencjatem uwigzienia. Dla poréwnania linia przerywana
zaznaczono energi¢ rekombinacji ekscytonu w podwdjnej kropce z bariera o szerokosci 10 nm. (b)
Ladunek zgromadzony w gérnej kropce w funkcji nat¢zenia pola elektrycznego. Linia przerywana
oznacza tadunek dodatni, a linia ciagta fadunek ujemny.

Energia rekombinacji trionu uwigzionego w podwdjnej niesymetrycznej kropce
kwantowej maleje monotonicznie przy wzroscie nat¢zenia pola elektrycznego, gdy szerokos¢
bariery nie wygasza calkowicie mozliwosci tunelowania elektronu przez barierg (4 nm). W
wyniku zwigkszania szerokosci bariery w widmie energetycznym pojawia si¢ skok energii dla
dodatnich wartosci natg¢zenia pola. Jak widaé na rysunku 6.10(a), jego potozenie oraz wysokosé
uzaleznione sg od szerokosci bariery. Dla coraz szerszych barier wartos¢ tego lokalnego
maksimum energii rekombinacji rosnie 1 przesuwa si¢ w kierunku nizszych wartosci natgzenia
pola elektrycznego.

Na rysunku 6.10(b) widaé, ze przy braku zewnetrznego pola elektrycznego oba elektrony
1 dziura zlokalizowane sa w gérnej kropce. Dla bardzo szerokiej bariery (10 nm) no$niki
pozostaja w tej kropce nawet, gdy natgzenie pola elektrycznego jest duze. Wynika to z duzej
réznicy poziomoéw jednoczastkowych w obu kropkach. Najnizszy poziom energetyczny w dolne;j
(wezszej) kropce lezy znacznie powyzej najnizszego poziomu w gornej (szerszej) kropce.
Dopiero, gdy natgzenie pola elektrycznego zmienia si¢ w zakresie pomigdzy 50 a 55 kV/cm,
jeden z elektronéw przechodzi do dolnej kropki. Nastgpuje wtedy skokowy wzrost energii
rekombinacji trionu. W gérnej kropce pozostaje para elektron-dziura, ktéra tworzy ekscyton.

Energia uktadu ztozonego z ekscytonu i dodatkowego elektronu jest nizsza niz energia
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neutralnego ekscytonu, co wida¢ na rysunku 6.10(a). Przyczyna tego jest roznica w energii
oddziatywania kulombowskiego elektron-dziura i elektron-elektron. Rozmycie funkcji falowe;j
dziury jest mniejsze niz rozmycie funkcji falowej elektronu z powodu znacznie wigkszej masy
efektywnej dziury. Dlatego oddzialywanie kulombowskie elektron-dziura jest silniejsze niz
oddziatywanie elektron-elektron. Gdy w dolnej kropce zlokalizowany jest juz jeden elektron,
przejscie drugiego elektronu do tej kropki jest utrudnione ze wzgledu na silne odpychajace
oddziatywanie kulombowskie. Dlatego drugi elektron przechodzi do dolnej kropki, gdy
nat¢zenie pola elektrycznego zaczyna przekraczaé 65 kV/cm. Na rysunku 6.10(a) widaé, ze
dysocjacja ekscytonu nastgpuje dla nizszej wartosci natgzenia pola elektrycznego. W przypadku
podwdjnej kropki z wezsza bariera (4 nm), sprz¢zenie tunelowe dla elektronu jest silniejsze 1
zlokalizowanie tylko jednego elektronu w dolnej kropce nastgpuje dla o wiele wyzszego
nat¢zenia pola elektrycznego. Zatem niezaleznie od szerokosci bariery, mechanizm dysocjacji
ujemnego trionu w podwdjnej kropce z niesymetrycznym potencjalem uwigzienia jest

dwuetapowy.

85



7. Podsumowanie i wnioski

Celem pracy bylo otrzymanie teoretycznego opisu wlasnosci sztucznych molekut i
uktadéw ekscytonowych w pojedynczych i w sprzgzonych kropkach kwantowych. Jako obiekt
rozwazan wybrano kropki kwantowe o geometrii cylindrycznej. W pionowych kropkach
kwantowych tego typu potencjatl uwigzienia bocznego moze by¢ znacznie silniejszy od
potencjalu uwigzienia w kierunku jej osi. Wowczas poprzeczne stopnie swobody uwigzionych
nos$nikow tadunku zostaja zamrozone, co oznacza ze oddzialywanie kulombowskie nie zaburza
jednoelektronowych funkcji falowych w kierunku poprzecznym. Korzystajac z tego zatozenia w
rozdziale drugim pokazano sposéb, w jaki mozna uzyskac¢ efektywny potencjal oddziatywania
kulombowskiego. Argumentem takiego potencjatu jest wzgledne potozenie nosnikéw w jednym
wymiarze przestrzennym. Zalezy on takze od parametru, ktérego warto$¢ uzalezniona jest od
rozmycia jednoczastkowych funkcji falowych w kierunku poprzecznym do osi kropki. W
granicy duzych odleglosci pomigdzy czastkami wartos¢ efektywnego kwazijednowymiarowego
potencjalu dazy asymptotycznie do wartosci jednowymiarowego potencjatu kulombowskiego.
Podobnie zachowujga si¢ w tym zakresie przedstawione w tym rozdziale potencjaty modelowe
zawierajace co najmniej jeden parametr dopasowania. Nie odtwarzaja one jednak przebiegu
potencjatu efektywnego w zakresie matych i srednich odlegtosci, czyli dla odlegtosci rzedu
kilku-kilkunastu nanometréw. Uzycie dowolnego z tych potencjatéw modelowych w
obliczeniach moze wigc by¢ Zrédtem znacznych btedow, jezeli ggstos¢ gazu elektronowego jest
duza. Przykladem takiej sytuacji moze by¢ np. ekscyton uwigziony w drucie kwantowym. Z
powodu silnego przyciagania kulombowskiego, dziura i elektron lokalizuja si¢ w tym samym
obszarze przestrzennym i w efekcie ich funkcje falowe przekrywaja sig. Z drugiej strony, uzycie
w obliczeniach efektywnego kwazijednowymiarowego potencjalu oddziatywania
kulombowskiego czy tez potencjatéw modelowych powinno dawac identyczne wyniki, gdy
gestos¢ przestrzennego rozktadu tadunku jest mata. Zastosowanie efektywnego
kwazijednowymiarowego potencjatu oddziatywania kulombowskiego nie ogranicza si¢
wylacznie do uktadéw o symetrii cylindrycznej i parabolicznym potencjale uwigzienia bocznego.
Jak pokazano w rozdziale drugim, identyczny przebieg potencjatu oddzialywania otrzymano
numerycznie dla dwéch elektronéw uwigzionych w kropce kwantowej o kwadratowym
przekroju poprzecznym. Sugeruje to, ze postaé tego potencjatu jest uniwersalna w uktadach

kwazijednowymiarowych. Nalezy tu jednak podkresli¢ fakt, ze potencjat ten ma charakter
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przyblizony. Dokladno$¢ tego przyblizenia jest tym lepsza, im silniejszy jest potencjat
uwigzienia bocznego.

W rozdziatach trzecim oraz czwartym przedyskutowane zostaty uktady dwoch
elektrondw uwigzionych w pojedynczej oraz w podwdjnej pionowej sprz¢zonej kropce
kwantowej z parabolicznym potencjatem uwigzienia bocznego. W obu przypadkach obliczenia
wykonano w modelu jednowymiarowym z uzyciem efektywnego kwazijednowymiarowego
potencjalu oddzialywania. Zaleta takiego podejscia jest redukcja liczby zmiennych niezaleznych,
dzigki czemu mozliwe jest doktadne numeryczne rozwiazanie problemu wiasnego uktadu dwéch
elektronéw. Z drugiej strony, wada tego modelu jest to, ze ruch elektronéw jest skorelowany
tylko w kierunku podtuznym, natomiast pozostale efekty korelacyjne sa pomijane.

W pojedynczej kropce kwantowej o matych rozmiarach korelacja elektronowa jest
zaniedbywalna, gdyz energia uwigzienia zdecydowanie dominuje nad oddziatywaniem
kulombowskim elektronéw. Jednak rola korelacji rosnie w miarg zwigkszania si¢ rozmiar6w
podtuznych kropki. Gdy kropka staje si¢ odpowiednio duza, dochodzi do rozdzielenia
elektronéw i utworzenia molekuty Wignera. Obliczenia przeprowadzone w modelu
jednowymiarowym przy uzyciu ograniczonej metody Hartree-Focka pokazuja, ze w wyniku
catkowitego zaniedbania korelacji elektronowej utworzenie molekuty Wignera nie jest mozliwe.
Natomiast w nieograniczonej metodzie Hartree-Focka mozliwos¢ taka istnieje dzigki
czesciowemu uwzglednieniu efektéw korelacyjnych. Procesowi tworzenia si¢ molekuty Wignera
w nieograniczonej metodzie Hartree-Focka towarzyszy rownoczesne zmniejszenie blgdu energii
uktadu w stanie podstawowym. Efekty korelacyjne wynikajace z ruchu elektronéw w kierunku
podtuznym maja decydujace znaczenie dla wtasnosci elektronowych struktur
kwazijednowymiarowych. Zmniejszenie gestosci gazu elektronowego i pojawienie si¢
wyspowego rozktadu gestosci prawdopodobieristwa w granicy duzych rozmiaréw pojedyncze]
kropki kwantowej jest przyczyna wystgpowania degeneracji pozioméw energetycznych.
Zdegenerowane staja si¢ poziomy energetyczne odpowiadajace stanom singletowym i
trypletowym, ktérych rozktady dwuelektronowych gestosci tadunku charakteryzuja sig
identyczna symetrig przestrzenna. Degeneracja energii w stanach singletowych i trypletowych
pojawia si¢ takze w granicy matych rozmiaréw pojedynczej kropki. Przyczyna tej degeneracji
jest niezmienniczo$¢ hamiltonianu uktadu dwoch elektronéw wzgledem zamiany wspéirzednych
srodka masy i ruchu wzglednego pojawiajaca si¢ w warunkach, gdy oddzialywanie
kulombowskie jest mate w poréwnaniu z energia uwi€gzienia i mozna je zaniedbac.

Gdy dwa elektrony zostang umieszczone w podwdjnej sprzgzonej kropce kwantowe;j,

wowczas wlasciwosci takiego uktadu uzaleznione sa od szerokosci bariery oddzielajacej studnie

&7



7. Podsumowanie i wnioski

potencjatu. Jezeli bariera jest bardzo waska (ok. 1 nm), sprzezenie tunelowe pomig¢dzy kropkami
jest bardzo silne i z duzym prawdopodobieristwem mozna znalezZ¢ oba elektrony w tej samej
studni. Wraz ze wzrostem szerokosci bariery powodujacym ograniczenie tunelowania
elektrondw przez barier¢ rosnie rola korelacji elektronowej. Elektrony znajdujace si¢ w
podwdjnej kropce zostaja rozdzielone, gdy szerokos¢ bariery przekracza 6 nm. Zatem
zwigkszanie szerokosci bariery wywoluje ten sam efekt, co zwigkszanie rozmiar6w w przypadku
pojedynczej kropki. Réwniez w tym przypadku tylko nieograniczona metoda Hartree-Focka
potrafi odtworzy¢ wyniki doktadne w zakresie silnie skorelowanym. Zastosowanie ograniczonej
metody Hartree-Focka prowadzi do uzyskania btednych wynikéw. Podobnie jak w przypadku
dwoch elektronéw znajdujacych si¢ w pojedynczej kropce, btad tej metody ma charakter
ilosSciowy ze wzgledu na zle oszacowanie energii uktadu oraz jakosciowy, poniewaz elektrony
nie moga by¢ rozdzielone.

Jezeli potencjat uwigzienia w kierunku podtuznym jest parzysty, to w granicy szerokiej
bariery energie w stanach wzbudzonych uktadu dwdch elektronéw staja si¢ zdegenerowane. W
tym przypadku mozliwa jest nawet czterokrotna degeneracja. Ruch obu elektronéw jest wtedy
silnie skorelowany. W stanie podstawowym uktadu elektrony sa rozdzielone. Natomiast w
wyzszych stanach wzbudzonych elektrony moga znajdowac si¢ w tej samej kropce, poniewaz
musi by¢ spetniony warunek ortogonalnosci funkcji falowych dwéch dowolnych stanéw uktadu.
W rezultacie poziomy energetyczne odpowiadajace kolejnym parom stanéw sa od siebie
wyraznie odseparowane.

Zastosowany do problemu dwdch elektronéw model jednowymiarowy jest ograniczony,
gdyz nie uwzglednia mozliwosci wzbudzer w kierunku poprzecznym. W przypadku wigkszej
liczby czastek wzbudzenia takie moga pojawiac si¢ nawet w stanie podstawowym uktadu.
Dlatego do rozwigzania problemu wlasnego uktadu ztozonego z wigkszej liczby czastek
zastosowano metodg funkcjonatu ggstosci w przyblizeniu lokalnym (LSDA). Wyniki obliczen
wykonanych przy uzyciu metody LSDA w uktadzie dwdéch, trzech i czterech elektronéw
znajdujacych si¢ w podwojnej pionowej kropce kwantowej o symetrii cylindryczne;j
przedstawione zostaty w rozdziale piatym. Wigkszos¢ prac teoretycznych dotyczacych obliczen
wykonanych przy uzyciu jednej z metod funkcjonatu ggstosci ogranicza si¢ do analizy energii
stanu podstawowego uktadu. Zazwyczaj pomijane sa kwestie zwigzane z whasnosciami funkcji
falowej uktadu. Dlatego w rozdziale piatym duzy nacisk potozono na analize wtasnosci funkcji
falowej uktadu kilku elektronéw uzyskanej w metodzie LSDA. W celu utatwienia takiej analizy

wprowadzono pomocnicze wielkosci tj. parzystos¢ jednoelektronowa oraz prawdopodobieristwo
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wzgledne. Aby uzyska¢ odpowiedz, na ile wyniki uzyskane w tej metodzie sa doktadne,
poréwnano je z wynikami uzyskanymi w metodzie mieszania konfiguracji.

Okazuje sig, ze zastosowanie metody LSDA w wersji, w ktorej funkcje jednoelektronowe
moga tama¢ symetri¢ potencjatu zewngtrznego, pozwala na uzyskanie duzej doktadnosci przy
liczeniu energii nie tylko w stanie podstawowym, ale réwniez w przypadku kilku najnizszych
energetycznie stanéw wzbudzonych. Zgodnos¢ energii nie przenosi si¢ jednak na zgodnosé
funkcji falowych. W ogdlnosci, metoda LSDA odtwarza wtasnosci doktadnej funkcji falowe;j
jedynie w dwoch skrajnych przypadkach tj. w granicy zerowej oraz bardzo szerokiej bariery. W
tym drugim przypadku obie kropki, w ktorych sa zlokalizowane elektrony mozna traktowac
jakby byly od siebie odseparowane. Elektrony z przeciwnych kropek oddzialywuja ze soba
jedynie poprzez oddziatywanie kulombowskie. Dlatego w granicy szerokiej bariery uktad mozna
traktowac jako dwa poduktady. Kazdy poduktad sktadajacy si¢ z elektronéw przebywajacych w
tej samej kropce mozna z drugiej strony traktowac jako uktad, w ktérym ruch elektronéw jest
nieskorelowany ze wzgledu na duza energi¢ kinetyczna wynikajaca z matych rozmiaréw
podtuznych kropek. Korelacja elektronowa powoduje w tym przypadku ztamanie symetrii w
funkcjach jednoelektronowych 1 w rezultacie lokalizacj¢ elektronéw w osobnych kropkach.
Wiasnosci funkcji falowych uzyskanych w metodzie LSDA wykazuja najwigksze odstepstwa,
gdy zwigksza si¢ szerokos$¢ bariery przechodzac z jednego do drugiego zakresu. Jedynie w kilku
przypadkach wartosci oczekiwane operatora parzystosci jednoelektronowej oraz wartosci
prawdopodobienstw wzglednych zgadzaja si¢ z wartoSciami doktadnymi dla dowolne;j
szerokosci bariery. Zgodnos¢ ta jest jednak przypadkowa. Pojawia si¢ ona wowczas, gdy do
konstrukcji funkcji falowej uktadu uzywane sa co najmniej dwie jednoelektronowe funkcje
falowe, ktérych czesci spinowe sg identyczne, natomiast czgsci przestrzenne tych funkcji
falowych sg ortogonalne (wytaczajac z tego zaleznos¢ katowa). Podobna sytuacje stwierdzono w
przypadku rozktadéw dwuelektronowej gestosci prawdopodobienistwa uzyskanych w metodzie
czasu urojonego i w metodzie Hartree-Focka w modelu jednowymiarowym dla stanu
trypletowego.

W rozdziale sz6stym przedyskutowane zostaly wtasnosci ekscytonu i ujemnie
natadowanego trionu w podwdjnej pionowej kropce kwantowej. Ze wzgledu na bardzo
uproszczony model kropki kwantowej i przyjete zalozenia, wyniki tych obliczen maja charakter
wylacznie jakosciowy. Uzyskane wyniki wskazuja na wazna role, jaka odgrywa oddzialywanie
kulombowskie w procesie dysocjacji zaréwno neutralnego, jak i ujemnie natadowanego
ekscytonu. Pole elektryczne wptywa znaczaco na wielkos¢ sprz¢zenia tunelowego pomigdzy

kropkami. Pojawiajaca si¢ w ten spos6b mozliwos¢ kontroli sprz¢zenia tunelowego przy uzyciu
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pola elektrycznego ogranicza si¢ jednak wytacznie do elektronu. Dziura tatwo lokalizuje si¢ w
jednej z kropek pod wpltywem pola o niewielkim natg¢zeniu, ktére w tym zakresie bardzo stabo
wplywa na zmiang sprz¢zenia tunelowego elektronu. Wynika to z r6znicy mas efektywnych tych
no$nikéw tadunku. Dziura ze wzgledu na duza masg (w stosunku do elektronu) jest bardziej
podatna na dziatanie pola elektrycznego. Natomiast elektron ze wzglgdu na mata mase
efektywna bardzo tatwo penetruje waska barierg. W rezultacie zaleznos¢ energii ekscytonu od
nat¢zenia pola elektrycznego w stanie podstawowym tylko nieznacznie rézni si¢ od przebiegu
parabolicznego jaki obserwuje si¢ w pojedynczej kropce. Wraz ze zwigkszaniem szerokosci
bariery zanika sprz¢zenie tunelowe pomigdzy kropkami 1 rosnie rola korelacji elektron-dziura.
Dziura i elektron lokalizuja si¢ w tej samej studni potencjatu, co powoduje wzrost energii
oddziatywania kulombowskiego. Jezeli wartos$¢ natgzenia pola elektrycznego nie przekracza
kilkunastu kV/cm, wéwczas wzajemne przyciaganie si¢ elektronu i dziury skutecznie
przeciwdziata dysocjacji ekscytonu. Jak pokazano w rozdziale sz6stym, wprowadzenie asymetrii
majacej czesSciowo symulowac naprezenia wystepujace w kropkach samozorganizowanych,
powoduje rekonfiguracj¢ widma energetycznego ekscytonu w efekcie Starka. Dla dodatnich
wartosci natgzenia pola elektrycznego dysocjacji ekscytonu w stanie podstawowym towarzyszy
wzrost prawdopodobienistwa rekombinacji w pierwszym stanie wzbudzonym. Stan wzbudzony
staje si¢ w ten sposéb stanem aktywnym optycznie. W tym zakresie poziomy energetyczne
odpowiadajace obu tym stanom wyraznie si¢ odpychaja. Przewidziany teoretycznie efekt
odpychania dwéch najnizszych pozioméw energetycznych wraz towarzyszacg mu zmiang
aktywnosci optycznej obu standéw ekscytonu pod wptywem pola elektrycznego, zostat
zaobserwowany eksperymentalnie przez Krennera i in. [110]. W eksperymencie tym widoczny
jest takze wyrazny wptyw wewnetrznych naprezen na widmo energetyczne ekscytonu.
Naprezenia indukuja moment dipolowy o stalej wartosci. W rezultacie w widmie
fotoluminescencyjnym mozna wyrdézni¢ obszary, w ktérych energia ekscytonu maleje liniowo
przy zwigkszaniu nat¢zenia pola elektrycznego zarowno w stanie podstawowym, jak i w stanie
wzbudzonym.

Réwniez na podstawie wynikéw obliczen przeprowadzonych dla ujemnie natadowanego
ekscytonu (trionu) w podwdjnej kropce mozna stwierdzié, ze oddziatywanie kulombowskie jest
tym czynnikiem, ktéry ma decydujacy wptyw na zachowanie si¢ uktadu poddanego dziataniu
zewngetrznego pola elektrycznego. Otrzymane wyniki wskazuja na istnienie dwoch
mechanizméw dysocjacji ujemnie naladowanego trionu w zaleznoSci od geometrii potencjatu
uwigzienia. W podwdjnej kropce kwantowej o symetrycznym potencjale uwigzienia proces

dysocjacji ma podobny charakter jak w przypadku neutralnego ekscytonu. Gdy jednak sprzezone
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kropki réznig si¢ ksztaltem, wéwczas rozpad takiego kompleksu pod wpltywem pola
elektrycznego nastgpuje poprzez przeniesienie elektrondw jednego po drugim z szerszej kropki
do wezszej. Takie zachowanie si¢ uktadu powoduje charakterystyczny skok energii rekombinacji
trionu w stanie podstawowym dla dodatnich wartosci natg¢zenia pola elektrycznego. Podobny
efekt zostat zaobserwowany w eksperymencie przeprowadzonym przez Oultoniin. [111]. W
dwéch przypadkach zauwazono wzrost energii rekombinacji, przy zwigkszaniu nat¢zenia pola
elektrycznego. Jednakze rejestrowane w tym eksperymencie fotony pochodzity z dolnej, a wigc
wezszej kropki. Prawdopodobnie oznacza to, Ze rekombinacja jednego z elektronéw i dziury
zachodzila w stanie wzbudzonym trionu. Niestety, ze wzgledu na ograniczenia jakie wynikaja z
zastosowania modelu jednowymiarowego uzytego do rozwiazania problemu ujemnego trionu,
hipoteza ta nie zostata zweryfikowana.

Powyzsza dyskusja zawartych w pracy wynikow obliczen wskazuje, ze przestrzenna
korelacja oddziatywujacych ze soba nosnikéw tadunku ma istotny wptyw na wilasnosci
sztucznych molekut w pojedynczych i sprzezonych kropkach kwantowych. W takich uktadach
mozna sterowac ,,wielkoscia korelacji” zmieniajac rozmiary pojedynczej kropki kwantowej lub
szeroko$¢ bariery w podwdjnej kropce. W skrajnym przypadku silnej korelacji w pojedynczych
kropkach kwantowych dochodzi do rozktadu sztucznego atomu na molekut¢ Wignera.

Pominigcie znacznej cz¢sci efektow korelacyjnych w ograniczonej metodzie
Hartree-Focka czy w ograniczonej metodzie LDSA prowadzi zaréwno do bledow ilosciowych w
wyznaczeniu potozen pozioméw energetycznych jak i blgdéw jakosciowych polegajacych na
zamianie kolejnosci pozioméw singletowego i trypletowego. Z tego powodu powyzsze metody
nie przewiduja takze mozliwosci utworzenia molekuty Wignera, gdy uktad elektronowy
znajdujacy si¢ w stanie singletowym staje si¢ silnie skorelowany.

Uzycie w obliczeniach metod pola Sredniego tzw. nieograniczonych, takich jak UHF,
czy U-LSDA pozwala na lepsze uwzglednienie efektéw korelacyjnych. Metody te pozwalaja na
ztamanie przez funkcje falowe symetrii potencjatu zewngtrznego. Jest to wystarczajace, by
unikna¢ zamiany potozen pozioméw energetycznych singletowego i trypletowego w uktadzie
dwoch elektronéw. Ponadto, jak pokazano w pracy, przy uzyciu metody U-LSDA mozna
rowniez dobrze odtworzy¢ kilka najnizszych pozioméw energetycznych w uktadach
wieloelektronowych.

Przy stopniowym zwigkszaniu udziatu korelacji (w funkcji rozmiaru pojedynczej kropki
lub szerokosci bariery w kropce podwdjnej) obie metody nasladuja z pewnym opdZnieniem
rozwiazania doktadne. W obszarze stabej i silnej korelacji metody te daja w wigkszosci

przypadkow poprawne funkcje falowe. W obszarze posrednich korelacji, funkcje falowe moga
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nie posiada¢ wtasciwej symetrii, nawet w przypadku gdy energia poziomu jest dobrze
odtworzona.

Zmieniajac szerokosc¢ bariery w podwdjnych kropkach kwantowych mozna réwniez
sterowac korelacja elektron-dziura w uktadach ekscytonowych. Analiza zachowania si¢ takich
uktadéw poddanych dziataniu zewngtrznego pola elektrycznego wskazuje, ze korelacja
elektron-dziura (kulombowska) moze by¢ kontrolowana w szerokim zakresie. Pojawiajaca si¢ w
ten spos6b mozliwos¢ sterowania intensywnoscia zachodzacych proceséw rekombinacyjnych

moze znalez¢ praktyczne zastosowanie w inzynierii kwantowe;.
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