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Исследовано микроволновое поглощение в частично экранированных двумерных электронных си-
стемах в GaAs/AlGaAs гетероструктурах. Обнаружено новое семейство плазменных возбуждений –
“проксимити” плазмоны, связанные с наличием близкого затвора, частично экранирующего дву-
мерную электронную систему. Измерены дисперсионные зависимости “проксимити” плазменных
возбуждений для случаев затвора в форме полоски и в форме диска. Установлено, что эксперимен-
тальные данные отлично согласуются с разработанной теорией. Обнаружена особая “заряженная”
мода – релятивистский плазмон, свойства которого зависят от внешней электрической цепи.

DOI: 10.31857/S0367676521020307

ВВЕДЕНИЕ
Плазменные возбуждения в системах понижен-

ной размерности обладают рядом уникальных
свойств, являясь объектом теоретических и экспе-
риментальных исследований на протяжении более
чем 50 лет [1–7]. В отличие от трехмерных, двумер-
ные (2D) плазменные возбуждения обладают бес-
щелевым законом дисперсии. Частоты низкораз-
мерных плазмонов можно менять в широком диа-
пазоне, изменяя электронную концентрацию или
прикладывая внешнее магнитное поле. Кроме то-
го, частоты соответствующих плазменных возбуж-
дений для типичных полупроводниковых структур
лежат в ТГц и суб-ТГц диапазонах, представляя
тем самым особый интерес для инженерных и тех-
нических приложений [8–13].

Диэлектрическое окружение двумерной элек-
тронной системы (ДЭС) оказывает существенное
влияние на спектр 2D плазмонов. Так как в полу-
проводниковых структурах ДЭС находится близ-
ко к поверхности, диэлектрическое окружение
может быть легко модифицировано. В частности,
нанесение металлического затвора на поверх-
ность полупроводниковой структуры приводит к
изменению спектра 2D плазмонов с корневого на
линейный [7, 14, 15].

Плазменные возбуждения в ДЭС были тща-
тельно изучены теоретически и исследованы экс-
периментально как в случае неэкранированных
ДЭС, так и для ДЭС, полностью экранированных
металлическим затвором. Однако, несмотря на
свою распространенность в реально исследуемых
структурах, остался без внимания случай ДЭС,
частично экранированной металлическим затво-
ром. Совсем недавно в системах с данной конфи-
гурацией был экспериментально обнаружен и ис-
следован целый ряд различных плазменных воз-
буждений [16–19], до этого не наблюдавшихся.
Для описания плазмонов в частично экранирован-
ных ДЭС была построена теория [19–21], отлично
согласующаяся с экспериментом. Плазменные мо-
ды, связанные с близко расположенным металли-
ческим затвором конечного размера, были названы
“проксимити” плазмонами (proximity plasmons).
Были исследованы ДЭС с затворами в форме по-
лоски с большим отношением длины к ширине и
в форме диска. Оказалось, что “проксимити”
плазменные моды в частично экранированной
ДЭС существенным образом отличаются от плаз-
менных мод как в случае неэкранированной, так
и в случае полностью экранированной ДЭС.

УДК 538.9
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Стоит особо отметить, что в случае, когда ме-
таллический затвор и ДЭС электрически соеди-
нены, например, с помощью проводящей прово-
локи, наблюдается дополнительная низкочастот-
ная плазменная мода [22, 23] – релятивистский
плазмон. Установлено, что у данной моды гибри-
дизация со светом проявляется сильнее, чем у
обычных плазменных возбуждений. От осталь-
ных “проксимити” мод релятивистский плазмон
отличается тем, что является “заряженной” плаз-
менной модой [19]. То есть ДЭС теряет квазиней-
тральность в процессе таких колебаний за счет
соединения с затвором.

Эксперименты проводились на GaAs/AlGaAs
гетероструктурах с квантовой ямой шириной
30 нм. Концентрация двумерных электронов в
квантовой яме для различных образцов состав-
ляла  см–2, подвижность

 см2 ∙ В–1 ∙ с–1. Расстояние от ДЭС
до поверхности полупроводниковой подложки
составляло h = 370 и 440 нм для различных образ-
цов. Сверхвысокочастотное (СВЧ) излучение под-
водилось к образцу по согласованному коаксиаль-
ному кабелю. Измерения проводились в криостате
со сверхпроводящим магнитом (B = 0–2 Tл) при
температуре T = 4.2 K. Плазменные возбуждения
детектировались с помощью оптической методи-
ки, основанной на высокой чувствительности
спектра люминесценции двумерных электронов
к резонансному нагреву ДЭС.

( )= − ⋅ 112.4 2.5 10sn

( )= − ⋅ 6μ 4 5 10

“ПРОКСИМИТИ” ПЛАЗМОНЫ В ДЭС
С ЗАТВОРОМ В ФОРМЕ ПОЛОСКИ

Схематический вид исследуемого образца
показан на вставке к рис. 1а. ДЭС имеет прямо-
угольную форму, в центре мезы термически на-
пылен металлический затвор с шириной W =
= 20 мкм и длиной L = 0.5 мм. По бокам ДЭС на
расстоянии a = 200 мкм от затвора расположены
металлические заземленные контакты. Для дан-
ного образца концентрация двумерных электро-
нов составляла  см–2, подвижность

 см2 ∙ В–1 ∙ с–1, расстояние от ДЭС до
поверхности полупроводниковой подложки h =
= 440 нм. Центральный металлический затвор на
границах ДЭС расширяется и на расстоянии
100 мкм переходит в контакты, имеющие разме-
ры 100 × 100 мкм2. СВЧ излучение подводилось
непосредственно к центральному затвору по со-
гласованному коаксиальному кабелю.

На рис. 1а показаны кривые интенсивности
микроволнового поглощения для указанных ча-
стот в зависимости от магнитного поля, прило-
женного перпендикулярно поверхности образца.
Наблюдается серия резонансных пиков, смещаю-
щихся в большие магнитные поля при увеличе-
нии частоты. По результатам аналогичных по-
дробных измерений в частотном диапазоне от 1
до 30 ГГц на рис. 1б, показывающем зависимость
резонансной частоты от магнитного поля, поло-
жения пиков отмечены закрашенными кружка-

= ⋅ 112.4 10sn
μ = ⋅ 64 10

Рис. 1. Спектры микроволнового поглощения (а) для указанных частот в зависимости от величины приложенного
магнитного поля. Спектры сдвинуты по вертикали для удобства. На вставке показан схематический вид образца. Маг-
нитодисперсионная зависимость (б) для первых четырех гармоник “проксимити” плазмона. Кружки – эксперимен-
тальные точки, кривые – подгонка формулой (1). Пунктирная линия – частота циклотронного резонанса (ЦР). На
вставке показана зависимость квадрата резонансной частоты в нулевом магнитном поле от номера гармоники. Пря-
мая линия – линейная подгонка, пунктирная линия – теория (2).
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ми. Наблюдаются четыре плазменные моды, де-
монстрирующие положительную магнитодис-
персию. Показанные экспериментальные точки
описываются формулой (сплошные кривые на
рис. 1б):

(1)

где  – плазменная частота в нулевом магнит-

ном поле,  – частота циклотронного резо-

нанса (ЦР), e – заряд электрона, m* – эффектив-
ная масса в GaAs. Следует, однако, учесть, что
экспериментальные точки имеют немного отлич-
ный от теории наклон и пересекают прямую цик-
лотронного резонанса (ЦР), что, предположи-
тельно, является проявлением эффектов запаз-
дывания.

Согласно теоретическим выкладкам [20], часто-
та “проксимити” плазменной моды с волновым
вектором, направленным вдоль полоски затвора, в
нулевом магнитном поле описывается формулой:

(2)

где q – волновой вектор “проксимити” плазмен-
ного возбуждения, направленный вдоль полоски
затвора,  – диэлектрическая постоянная,

 – диэлектрическая проницаемость GaAs,
 – концентрация двумерных электронов, h –

расстояние от ДЭС до поверхности полупровод-
никовой структуры (до затвора). Стоит отметить,
что, несмотря на кажущуюся аналогию, “прокси-
мити” плазмон возбуждается в геометрии беско-
нечной в идеальном случае ДЭС, частично экрани-
рованной металлическим затвором. Экранирован-
ный плазмон возбуждается, в некотором смысле, в
противоположной конфигурации ограниченной
ДЭС, полностью экранированной затвором, бес-
конечным в латеральном направлении. Закон дис-
персии (2) имеет корневой характер, отличаясь от
линейной дисперсионной зависимости экрани-
рованного плазмона. В то же время, следует отме-
тить, что формула (2) содержит особенности, ха-
рактерные как для экранированного, так и для
неэкранированного плазмонов, а именно, про-
порциональности квадратному корню из рассто-
яния от затвора до ДЭС и квадратному корню из
волнового вектора, соответственно.

Чтобы удостовериться в том, что данные моды
являются кратными гармониками “проксимити”
плазмона, на вставке к рис. 1б показана зависи-
мость квадрата резонансной частоты, получен-
ной экстраполяцией формулы (1) к нулевому маг-
нитному полю, от номера гармоники. В соответ-
ствии с формулой (2), данная зависимость имеет
линейный характер, что подтверждает наблюдение
первых четырех гармоник “проксимити” плазмо-

ω = ω + ω2 2 2,p c
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на. Пунктирная прямая показывает теоретическую
зависимость (2) без подгоночных параметров. Вид-
но, что теория хорошо соответствует эксперимен-
тальным точкам. Незначительное уменьшение ча-
стоты, по всей видимости, связано с проявлением
эффектов запаздывания. Таким образом, на од-
ном образце удалось пронаблюдать сразу четыре
гармоники “проксимити” плазмона, что позво-
лило однозначно идентифицировать их номера и
установить дисперсионный закон данного плаз-
менного возбуждений.

“ПРОКСИМИТИ” ПЛАЗМОНЫ В ДЭС
С ЗАТВОРОМ В ФОРМЕ ДИСКА

Для дальнейшего исследования “проксимити”
плазменных возбуждений был исследован образец,
представляющий собой ДЭС в форме диска диамет-
ром  мм, по периметру которой находился
металлический контакт. Центральный затвор также
имел форму диска и был соединен проволокой с пе-
риметрическим контактом. Концентрация двумер-
ных электронов составляла  см–2, по-
движность  см2 ∙ В–1 ∙ с–1, расстояние от
ДЭС до поверхности полупроводниковой подлож-
ки h = 370 нм для образцов, рассмотренных в дан-
ном разделе. Были исследованы структуры с раз-
личными размерами затвора d = 20, 40, 50, 100 мкм.
Схематическое изображение образца показано на
верхней вставке к рис. 2б.

На рис. 2а показаны кривые интенсивности
микроволнового поглощения для указанных ча-
стот в зависимости от магнитного поля. Наблю-
даются три пика, по результатам более подробных
измерений на рис. 2б показана зависимость резо-
нансной частоты соответствующих пиков от маг-
нитного поля. Резонансная частота возбуждения,
положение которого обозначено закрашенными
кружками на кривой микроволнового поглоще-
ния (рис. 2а) и полыми кружками на магнитодис-
персионном графике (рис. 2б), близка к частоте
ЦР. Физическое происхождение данной моды не
до конца понятно и, предположительно, связано
с СВЧ откликом приконтактных областей ДЭС. В
настоящей работе мы не будем останавливаться
на этом вопросе. Наиболее высокочастотный пик
обозначен полыми стрелками на рис. 2а и тре-
угольниками на рис. 2б. Для наиболее высокоча-
стотного пика экспериментальные точки хорошо
соответствуют зависимости (1). Соответствую-
щая теоретическая кривая показана сплошной
линией. Также наблюдается низкочастотное воз-
буждение, обозначенное закрашенными стрелка-
ми на рис. 2а и сплошными кружками на рис. 2б.
Его резонансная частота в нулевом магнитном
поле существенно ниже, чем у остальных возбуж-
дений, ожидаемых в такой геометрии. Стоит от-
метить, что резонансная частота данной плазмен-

= 0.5D

= ⋅ 112.5 10sn
= ⋅ 6μ 5 10
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ной моды не стремится к частоте ЦР в больших
магнитных полях, а асимптотически выходит на
некоторое постоянное значение 

На нижней вставке к рис. 2б показаны кривые
микроволнового поглощения для образцов с
центральным затвором и без него (размер и фор-
ма ДЭС одинаковые в обоих случаях) на частоте
25 ГГц. Видно, что при отсутствии центрального
затвора наблюдается только мода, частота которой
близка к частоте ЦР (полые кружки на рис. 2б).
Остальные две моды связаны с наличием цен-
трального затвора и при его отсутствии не наблю-
даются. Как будет показано далее, данные две мо-
ды (сплошные кружки и треугольники на рис. 2б)
относятся к семейству “проксимити” плазмонов.
Экспериментальные зависимости резонансных
частот данных мод в нулевом магнитном поле от
обратного диаметра  центрального затвора по-
казаны на рис. 3 сплошными и полыми кружками
для наиболее низкочастотной и высокочастотной
наблюдаемых плазменных возбуждений, соответ-
ственно. Экспериментальные точки для высоко-
частотного возбуждения хорошо ложатся на ли-
нейную зависимость, в то время, как низкоча-
стотная мода, предположительно, имеет более
сложный дисперсионный закон.

В силу особенностей осесимметричной систе-
мы, в случае затвора в форме диска не наблюдает-
ся столь существенного изменения спектра при

.lf

1 d

переходе от полностью экранированной к ча-
стично экранированной металлическим затвором
ДЭС. Дисперсионная зависимость “проксимити”
плазмона в данном случае отличается только чис-

Рис. 2. Спектры микроволнового поглощения (а) в зависимости от величины приложенного магнитного поля. Маг-
нитодисперсионная зависимость (б) для трех наблюдаемых мод, измеренная на образце с затвором в форме диска диа-
метром 100 мкм, схематически показанном на верхней вставке. Верхняя мода, соответствующая “проксимити” плаз-
менному возбуждению с коэффициентом  обозначена закрашенными стрелками (а) и закрашенными тре-
угольниками (б). Мода, резонансная частота которой близка к частоте ЦР, обозначена закрашенными кружками (а) и
полыми кружками (б). Наиболее низкочастотная мода – релятивистский плазмон, обозначена полыми стрелками (а)
и закрашенными кружками (б). На нижней вставке к рисунку (б) показаны зависимости микроволнового поглощения
от приложенного магнитного поля для образцов с центральным металлическим затвором и без него.
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Рис. 3. Экспериментальная зависимость резонансной
частоты “проксимити” (1,0) моды, показанной полы-
ми кружками, и (0,0) моды, показанной сплошными
кружками, в нулевом магнитном поле от обратного
диаметра центрального затвора. Сплошные линии –
теоретические зависимости (3)–(5).
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ленным коэффициентом от аналогичной зависи-
мости для экранированного плазмона [7], также
имея линейный вид [21]:

(3)

Коэффициент  в данной формуле определя-
ется из следующего уравнения:

(4)

где  – m-я функция Бесселя первого рода, а
 – (n + 1)-й корень данного уравнения. Наибо-

лее низкочастотной моде, описываемой уравнени-
ем (4), соответствует коэффициент  Как
будет показано далее, в семействе “проксимити”
плазмонов присутствует более низкая по частоте
мода, отвечающая индексам (0,0), коэффициент

 для которой задается похожим на (4) уравне-
нием. Азимутальный и радиальный индексы m и
n определяют число узлов осцилляций зарядовой
плотности вдоль периметра затвора и в радиальном
направлении, соответственно. Для сравнения, дис-
персия аналогичной моды экранированного плаз-
мона в диске описывается такой же формулой (3) с
коэффициентом  Эксперименталь-
ные точки (полые кружки на рис. 3) отлично ложат-
ся на теоретическую линейную дисперсионную за-
висимость (3), показанную сплошной линией, со-
ответствуя (1,0) “проксимити” плазменной моде.

Рассмотрим оставшуюся наиболее низкоча-
стотную моду. Как уже было отмечено ранее, она
обладает необычным магнитополевым поведе-
нием и наблюдается на неожиданно низких ча-
стотах. Асимптотический выход резонансной
частоты рассматриваемой моды на постоянное
значение  ГГц (за пределами частотного
диапазона на рис. 2б) в больших магнитных по-
лях свидетельствует о наличии сильной гибри-
дизации с фотонной модой внешнего резонатора
[24, 25]. В работе [19] было показано, что соот-
ветствующий резонанс имеет аномально узкую
ширину по частоте. Упомянутые особенности на-
блюдаемой низкочастотной моды позволяют от-
нести ее к релятивистским плазменным возбуж-
дениям [22, 23]. Также уникальной особенностью
релятивистского плазмона является возможность
его наблюдения при условии  где τ – вре-
мя релаксации двумерных электронов,  – резо-
нансная частота плазменного возбуждений.

Стоит обратить внимание на то, что при посто-
янных геометрических параметрах системы на
наиболее низкочастотную моду оказывает влия-
ние проволока, соединяющая центральный ме-
таллический затвор с периметрическим контак-
том. В зависимости от длины и наличия данной
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проволоки, наиболее низкочастотная из наблю-
даемых плазменных мод – релятивистский плаз-
мон, существенным образом модифицируется. В
частности, данная мода не наблюдается, если от-
сутствует электрическое соединение центрального
затвора и периметрического контакта ДЭС. Кроме
того, и частота в нулевом магнитном поле, и асимп-
тотическая частота релятивистского плазменного
возбуждения  в большом магнитном поле в рас-
сматриваемой геометрии уменьшаются при увели-
чении длины соединительной проволоки [19], де-
монстрируя тем самым сильную зависимость
свойств рассматриваемой моды от внешней элек-
трической цепи. Соединение металлического за-
твора и ДЭС посредством проволоки позволяет
рассматривать ДЭС и затвор как обкладки кон-
денсатора, попеременно заряжающиеся зарядами
разного знака. При плазменных колебаниях дан-
ного типа ДЭС уже не является квазинейтраль-
ной. Таким образом, релятивистский плазмон яв-
ляется “заряженной” плазменной модой, что су-
щественно отличает его от остальных типов
плазменных возбуждений.

Будучи связанной с наличием центрального
затвора, данная низкочастотная релятивистская
мода также относится к семейству “проксимити”
плазмонов. Она описывается азимутальным и ра-
диальным индексами (0,0). Частота релятивист-
ского плазмона в нулевом магнитном поле опре-
деляется выражением [19]:

(5)
полученным в приближении накоротко замкну-
тых центрального затвора и периметрического
контакта ДЭС. Решением данного уравнения яв-
ляется коэффициент  определяющий посред-
ством формулы (3) частоту релятивистского плаз-
мона – (0,0) “проксимити” плазменной моды.
Стоит отметить, что в уравнение (5) входит гео-
метрический фактор – отношение диаметров
центрального затвора и ДЭС, в отличие от урав-
нения (4). Приближенно дисперсионная зависи-
мость релятивистского плазмона выражается сле-
дующей аналитической формулой [19]:

(6)

В отличие от “проксимити” мод с ненулевыми
индексами, закон дисперсии релятивистского
(0,0) плазмона имеет более сложный нелинейный
вид. Соответствующая теоретическая кривая, яв-
ляющаяся результатом численного решения урав-
нения (5), показана сплошной линией, подписан-
ной индексами (0,0) на рис. 3. Экспериментальные
точки наиболее низкочастотного релятивистского
плазменного возбуждения достаточно хорошо
описываются соответствующей нелинейной дис-
персионной зависимостью.
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ЗАКЛЮЧЕНИЕ
В настоящей работе представлено исследо-

вание “проксимити” плазменных мод. Рас-
смотрены системы, близкие к полупроводнико-
вым HEMT-структурам (англ. HEMT – транзистор
с высокой подвижностью электронов), представля-
ющим собой ДЭС с затвором и контактами. На
примере структур с затворами в форме полоски и
диска показано, что в таких системах наблюдается
новое семейство плазменных возбуждений, отли-
чающееся по свойствам от плазмонов как в не-
экранированных, так и в полностью экраниро-
ванных ДЭС. Помимо этого, при электрическом
соединении затвора и ДЭС наблюдается допол-
нительная низкочастотная мода – релятивист-
ский плазмон. Данная мода также относится к се-
мейству “проксимити” плазмонов и представляет
собой “заряженную” моду. Стоит отметить, что
на свойства релятивистского плазменного воз-
буждения оказывает сильное влияние внешняя
электрическая цепь. Таким образом, проведен-
ные исследования новых типов плазменных воз-
буждений потенциально могут стать основой для
элементной базы ТГц электроники.

Авторы выражают благодарность Волкову В.А.
и Заболотных А.А. Работа выполнена в рамках те-
мы государственного задания ИФТТ РАН.
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Novel plasma excitations in partially-gated two-dimensional electron systems
A. M. Zarezina, b, *, P. A. Gusikhina, V. M. Muraveva, S. I. Gubareva, I. V. Kukushkina

aInstitute of Solid State Physics of the Russian Academy of Sciences, Chernogolovka, 142432 Russia
bMoscow Institute of Physics and Technology (National Research University), Dolgoprudnyi, 141701 Russia
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Microwave absorption of the partially-gated two-dimensional electron systems in GaAs/AlGaAs hetero-
structures are investigated. Novel “proximity” plasma excitations are discovered. It is established that these
plasma excitations are connected with metallic gate partially screening two-dimensional electron system.
Dispersion lows in cases of strip and disk gates are measured. The experimental data are in excellent agree-
ment with the developed theory. Moreover special “charged” mode is observed, which is called relativistic
plasmon. The unique feature of this plasmon is dependence of its properties on the external electrical circuit.
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Исследованы процессы релаксации плазменных возбуждений в двумерных электронных системах
(ДЭС) в гетероструктурах GaAs/AlGaAs. Изучено влияние радиационного и некогерентного столк-
новительного механизмов релаксации на ширину линии циклотронного магнитоплазменного резо-
нанса (ЦР). Установлено, что ЦР возникает как чистый резонанс, который не гибридизуется с раз-
мерными магнитоплазменными возбуждениями. Показано, как вследствие взаимодействия коге-
рентного излучательного и некогерентного столкновительного механизмов плазменной релаксации
магнитоплазменные резонансы образуют тонкую структуру ЦР. Проведен сравнительный анализ
циклотронного и транспортного времен релаксации в зависимости от температуры и концентрации
основных носителей ДЭС. Продемонстрировано, что время циклотронной релаксации может превос-
ходить транспортное при низких концентрациях.

DOI: 10.31857/S0367676521020253

ВВЕДЕНИЕ

Плазменные возбуждения в двумерных элек-
тронных системах (ДЭС) являются достаточно
удобными объектами для изучения явлений вол-
новой оптики и эффектов взаимодействия света с
веществом.

Для прикладных задач важно понимать меха-
низмы, влияющие на релаксацию плазменных
возбуждений. Ширина плазменного резонанса
определяется суммой некогерентного столкнови-
тельного и излучательного вкладов 
[1–3], где второе слагаемое описывает когерент-
ное дипольное переизлучение электромагнитных
волн колеблющимися двумерными электронами.

В данной работе было проведено детальное ис-
следование излучательного и столкновительного
механизмов релаксации циклотронного магнито-
плазменного возбуждения. Было показано, что
отношение длины волны резонансного микро-
волнового излучения и латерального размера
ДЭС определяет основной механизм релаксации
магнитоплазменных возбуждений. В свою оче-
редь это позволяет рассмотреть предельные слу-
чаи, где различные механизмы релаксации доми-
нируют по отдельности.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ МЕТОДИКА 
И ОБРАЗЦЫ

Эксперименты проводились на наборе высо-
кокачественных одиночных квантовых ям GaAs/
AlxGa1 – xAs. Электронная плотность  в разных об-
разцах менялась в диапазоне от 0.02 до 3.0 × 1011 см–2.
Из этих гетероструктур были изготовлены мезы в
форме дисков.

Магнитоплазменные моды возбуждались в об-
разце под действием микроволнового излучения
в диапазоне частот 1–250 ГГц. Использовались
два различных подхода для возбуждения и детек-
тирования микроволновых резонансов в образце.

В первом способе для возбуждения использо-
валась волноводная методика со свободно рас-
пространяющимся по прямоугольному тракту из-
лучением. Образец помещался непосредственно
внутрь волновода. При этом использовался опти-
ческий метод детектирования микроволнового
поглощения [4, 5], основанный на высокой чув-
ствительности спектра рекомбинантной фотолю-
минесценции ДЭС к разогреву.

Во втором способе использовалась так называ-
емая копланарно-трансмиссионная методика
[6, 7]: мезы в форме дисков размещались в щелях
копланарного волновода (волновое сопротивле-

= +Δω γ Γ

sn

УДК 538.9
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ние 50 Ом), литографически сформированного
на поверхности образца. В такой схеме магнито-
плазменные возбуждения возникают под дей-
ствием поля, сконцентрированного в щелях
трансмиссионной линии. Сигнал в диапазоне
частот f = 0.1–40 ГГц подводится к линии по ко-
аксиальному кабелю, присоединенному к гене-
ратору. Непосредственно измеряемой величиной
являлось пропускание копланарного волновода,
минимумы пропускания отвечают максимумам
микроволнового поглощения в дисках ДЭС.

Эксперименты проводились в гелиевом крио-
стате со сверхпроводящим магнитом при темпе-
ратурах образца T = 1.5–100 К.

ИЗЛУЧАТЕЛЬНАЯ РЕЛАКСАЦИЯ В ДЭС
На рис. 1 изображена магнитодисперсия

плазменных возбуждений в дисках ДЭС с диа-
метром d = 1 мм и электронной концентрацией

 При частотах меньше 20 ГГц
наблюдается только один пик плазмонного резо-
нанса, смещающийся в сторону больших маг-
нитных полей с увеличением частоты. Этот пик
отвечает циклотронной магнитоплазменной мо-
де. Нижняя вставка к рис. 1 показывает, что в
больших частотах возникают второй, а после и тре-
тий резонансные максимумы, соответствующие
кратным гармоникам магнитоплазменного резо-
нанса. При этом с увеличением частоты все моды
значительно уширяются, а их частоты асимптоти-
чески стремятся к циклотронной частоте. Полу-
ченные магнитодисперсии хорошо описываются
теоретической зависимостью, выведенной для ди-
польно-активных магнитоплазменных мод в дис-
ках ДЭС в приближении эллиптического профиля
электронной плотности [8, 9]:

(1)

где  – плазменная частота в нулевом магнит-
ном поле.

Вставка 2 на рис. 1 демонстрирует зависимость
ширины линии от частоты для фундаментальной
моды (круги) и ее второй гармоники (квадраты).
Экспериментальные значения были получены из
полуширины резонансов по магнитному полю

 и наклону  магнитодисперсионной зависи-

мости как =  Из рисунка видно, что
в низких частотах ширины обеих гармоник стре-
мятся к одному значению  = 1 ГГц, что позво-
ляет сделать вывод, что релаксация в этом случае
связана с некогерентным столкновительным рас-

сеянием [10], т.е.  Стремительный рост по-

−= ⋅ 11 2  0.9 10 см .sn
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луширины линии наблюдается при  (n –
эффективный показатель преломления среды).

При значениях  первая мода пропадает

совсем, а вторая продолжает уширение. Этот эф-
фект можно соотнести с появлением второго сла-
гаемого в полуширине линии:  где

 отвечает за излучательный вклад когерентно
осциллирующих электронов ДЭС. Имеет место
оценка [1, 2, 11]  где  – величина из-
лучательного затухания одного электрона, а ко-
личество осциллирующих на одной частоте элек-
тронов в диске можно оценить через длину коге-
рентности   Итого:

(2)

(3)

Под Γ [3] понимается не зависящая от часто-
ты излучательная полуширина линии в беско-
нечной ДЭС;  – эффективный по-
казатель преломления среды. В данном экспери-
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Рис. 1 Магнитодисперсия первых трех мод в диске d =
= 1 мм с электронной концентраций  = 0.9 ⋅ 1011 см–2.
Пунктирная линия соответствует циклотронной ча-
стоте в GaAs. На нижней вставке приведены интен-
сивности микроволнового поглощения ДЭС для воз-
буждающих частот 18, 28 и 47.5 ГГц. Верхняя вставка
демонстрирует зависимость ширины линии от резо-
нансной частоты для первой (круги) и второй (квад-
раты) магнитоплазменных мод.
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менте  = 7 ГГц. Сплошными линиями
на вставке к рис. 1 показаны квадратичные ап-
проксимации полуширины по формуле (2) с па-
раметрами  и  соответственно.
Видно, что с увеличением номера моды уменьша-
ется пространственная когерентность. В нашем
случае длины отличаются в два раза. При двукрат-
ном увеличении диаметра диска в два раза умень-
шаются частоты, на которых начинает доминиро-
вать излучательный вклад. Отсюда следует, что
для дисков основной механизм уширения линии
определяется отношением [12] их диаметра к дли-
не волны возбуждающего излучения  При

 преимущественное влияние оказывает не-
когерентный столкновительный механизм релакса-
ции, а при  – когерентный излучательный.

ТОНКАЯ СТРУКТУРА
ЦИКЛОТРОННОГО РЕЗОНАНСА

На вставке к рис. 2 представлены магнитодис-
персии для образца с концентрацией электронов

 = 1.6 ⋅ 1011 см–2 и диаметром мезы d = 2.5 мм.
При таких размерах значительными становятся
эффекты запаздывания, описывающиеся пара-

метром запаздывания  где плазменная

Δ = πΓ 2f

=1 cL d =2 2cL d

λ .d

λ 1d !

λ ≥ 1d

sn

ω
= ∼

ω
  1,p

ph

A

[13]  и фотонная  частоты берутся для од-
ного и того же значения волнового числа, опреде-
ляемого размером ДЭС. В этом режиме наблюда-
ется сильная гибридизация между плазмонными
возбуждениями и фотонными модами в подлож-
ке, что приводит к пересечению линии цикло-

тронного резонанса  (штриховая линия)

более пологими магнитодисперсионными кри-
выми [14–16]. На рисунке продемонстрирована
серия линий, соответствующая разным плазмен-
ным модам на частотах f < 50 ГГц. В этом диапа-
зоне частот основной вклад в рассеяние вносит
некогерентный столкновительный член 
Однако ситуация меняется с повышением частоты.
В диапазоне до 100 ГГц наблюдается слияние не-
скольких магнитоплазменных резонансов (рис. 2).
Центр огибающей с повышением частоты смеща-
ется в область больших магнитных полей и соот-
ветствует  Это явление можно проинтерпрети-
ровать как наблюдение чистого (несмещенного)
уширенного  циклотронного резонанса,
образованного узкими  магнитоплазмен-
ными возбуждениями. Последние формируют тон-
кую структуру [17] циклотронного резонанса. Та-
ким образом можно сделать вывод, что циклотрон-
ный резонанс не гибридизуется с размерными
модами. На частоте f = 110 ГГц отдельные резонан-
сы уже достаточно размыты, что приводит к исчез-
новению тонкой структуры. Из этого следует два
критерия для наблюдения эффекта: 1) когерент-
ный излучательный вклад в рассеяние должен до-
минировать над одночастичным столкновитель-
ным  (что эквивалентно ),
2) расстояние между магнитоплазменными резо-
нансами должно быть больше их ширин. Рассто-
яние между частотами N и N + 1 гармоник магни-
топлазменного резонанса можно оценить из раз-
ложения формулы (2) при условии  до
первого порядка малости и подставляя выраже-
ние для плазменной частоты:

(4)

(5)

(6) (6)

где q – волновой вектор плазменной волны в
ДЭС. Тогда второе условие  для наблюде-
ния тонкой структуры соответствует 
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Рис. 2. Интенсивность микроволнового поглощения
ДЭС в форме диска d = 2.5 мм с электронной концен-
траций  = 1.6 ⋅ 1011 см–2 от магнитного поля. Для
всех трех возбуждающих частот 46, 75 и 110 ГГц видно
наложение узких размерных гармоник на широкую
линию циклотронного резонанса. На вставке изобра-
жена магнитодисперсия группы магнитоплазменных
возбуждений. Пунктирной линией обозначено поло-
жение циклотронной частоты.
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ИССЛЕДОВАНИЕ ВРЕМЕНИ РЕЛАКСАЦИИ 
ЦИКЛОТРОННОГО РЕЗОНАНСА

При описании процессов рассеяния в элек-
тронных системах во внешнем магнитном поле
можно рассмотреть несколько каналов диссипа-
ции, и связанных с ними времен. Для случая не-
когерентной релаксации этими временами будут:
полное квантовое, циклотронное и транспортное
времена рассеяния. Первое можно оценить через

 где  – это вероятность рас-
сеяния между состояниями с импульсами p и p'.
При этом выражение для транспортного време-

ни выглядит иначе:  = 
где θ – угол рассеяния. В зависимости от рассто-
яния действия рассеивающего потенциала воз-
можны различные соотношения между транс-
портным и полным квантовым временами [18].
Для короткодействующего потенциала 
(электрон-фононное рассеяние) и  для
дальнодействующего (потенциал донора). До сих
пор во многих работах при оценке циклотронного
времени рассеяния полагают  Это равен-
ство не является до конца верным, что и будет
продемонстрировано далее. В этой части работы
исследуется именно соотношение между цикло-
тронным и транспортным временем рассеяния.

Для исследования времени релаксации цикло-
тронного резонанса изучалось микроволновое
поглощение ДЭС в дисках диаметром d = 1 мм в
частотном диапазоне до 40 ГГц. В таком режиме
ширина линии определяется в основном цикло-
тронным временем релаксации  (ради-
ационным уширением в данном случае можно
пренебречь, так как для используемого образца

 ≈ 0.3 ГГц, что сильно меньше чем мини-
мальная резонансная полуширина  = 4 ГГц).
Для измерения зависимости ширины линии от
температуры была выбрана частота возбуждаю-
щего сигнала f = 37 ГГц. Экспериментальные зна-
чения были получены из полуширины резонан-

сов по магнитному полю  и наклону  маг-

нитодисперсионной зависимости. На рис. 3
изображена температурная зависимость време-
ни релаксации для циклотронного резонанса
(красные круги). Синими кругами показана тем-
пературная зависимость транспортного времени
релаксации, вычисленного по формуле:

(7)

где  – диагональная компонента тензора удель-
ного сопротивления в нулевом магнитном поле.
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Транспортные измерения проводились в геомет-
рии холловского мостика. Видно, что с ростом тем-
пературы время транспортной релаксации умень-
шается и сравнивается с циклотронным. Этот слу-
чай хорошо описывается в приближении 
при низких температурах электронное рассеяние в
основном определяется дальнодействующим по-
тенциалом донора ( ), в то время как при
повышении температур основной вклад вносит
электрон-фононное рассеяние ( ). Значи-
мость последнего эффекта подтверждается вычис-
лением квантового времени рассеяния  из
осцилляций Шубникова–де Газа (вставка на
рис. 3).

Для изучения зависимости времени релакса-
ции от электронной концентрации в ДЭС была
использована оптическая методика детектирова-
ния микроволнового поглощения. На рис. 4 пред-
ставлена зависимость циклотронного и транс-
портного времен релаксации от электронной
концентрации в диапазоне 2 · 109–3 · 1011 см–2.
Видно, что с ростом концентрации время транс-
портной релаксации увеличивается вдвое, в то
время как циклотронное меняется мало. При  >
> 4 · 1010 см–2 оно фиксируется вблизи значения

 пс. Оказалось, что в области низких кон-
центраций (  < 4 · 1010 см–2)  Это об-
стоятельство нельзя объяснить в рамках прибли-
жения  поскольку неэффективность ма-

τ = τЦР К:

τ τК Т 1!

τ τ ≈К Т 1

( )τ ≈К 1

sn

τ ≈К 150 
sn τ τ >ЦР Т 1.

τ τ�ЦР К,

Рис. 3 Температурный зависимости циклотронного
(ЦР) и транспортного (Транспорт) времен релакса-
ции. На вставке представлены зависимости компо-
нент тензора проводимости от магнитного поля, из-
меренные с помощью Холловской методики.
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СЕМЕНОВ и др.

лоуглового рассеяния электронов всегда приводит
к  Возможно, что подобное поведение
связано с локализацией носителей заряда, что при-
водит к различию в механизмах диссипации у раз-
ных групп. Приведенные методы измерений поз-
воляют получить среднее время, куда взвешенно
входят вклады разных типов релаксаций. Транс-
портная методика измеряет время релаксации
только для делокализованных состояний с харак-
терным пространственным расстоянием, сравни-
мым с размером образца (миллиметры). При
этом циклотронное время релаксации определя-
ется электронным рассеянием на характерных
расстояниях сравнимых с радиусом циклотрон-
ной орбиты.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В данной работе были исследованы релакса-
ции плазменных возбуждений в ДЭС. Показано,
что вклад каждого из механизмов в ширину ли-
нии циклотронного магнитоплазменного резо-
нанса определяется отношением  длины вол-
ны возбуждающего излучения к размеру образца.
Так в случае  преобладающим оказывается
некогерентное столкновительное уширение, а

при  – когерентное излучательное. Помимо

этого установлено, что по своей природе цикло-
тронный резонанс является чистым резонансом и
не гибридизуется с размерными магнитоплазмен-

τ τ <К Т 1.

λd

λ 1d !

≥
λ

1 d

ными модами. При этом если когерентный излуча-
тельный вклад в рассеяние доминирует над одно-
частичным столкновительным, и выполнено усло-
вие  то наблюдается тонкая структура
циклотронного резонанса: наложение на контур
ЦР узких магнитоплазменными мод.

Для случая столкновительной релаксации про-
изведен сравнительный анализ циклотронного и
транспортного времен рассеяния. Эксперимен-
тально показано, что с повышением температуры
транспортное время стремится к циклотронному,
а при  К они совпадают. Малая зависимость
времени релаксации от электронной концентра-
ции отличает циклотронное время от транспорт-
ного и не описывается в рамках существующих
теорий.

Работа выполнена в рамках темы государ-
ственного задания ИФТТ РАН.
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Рис. 4. Зависимость циклотронного (квадраты) и
транспортного (круги) времен релаксации от элек-
тронной концентрации фиксированном магнитном
поле B = 40 мТл. Контуры и закрашенные области со-
ответствуют двум разным образцам.
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Relaxation of plasma excitations in two-dimensional electron systems
N. D. Semenova, I. V. Andreeva, V. M. Muraveva, *, S. I. Gubareva, I. V. Kukushkina
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We investigate the relaxation processes of plasma excitations in two-dimensional electron systems (2DES) in
GaAs/AlGaAs heterostructures. The influence of radiational and incoherent collisional relaxation mecha-
nisms on the linewidth of cyclotron magnetoplasma resonance (CR) is studied. CR arises as a pure resonance
that does not hybridize with dimensional magnetoplasma excitations. We demonstrate how magnetoplasma
resonances form a CR’s fine structure due to the interaction of coherent radiative and incoherent collisional
mechanisms of two-dimensional plasma relaxation. Also, a comparative analysis of the dependencies of cyclo-
tron and relaxation time on both temperature and electron density of the 2DES was carried out. It was demon-
strated that the cyclotron relaxation time could exceed the transport time at low electron concentrations.
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Электронный парамагнитный резонанс (ЭПР) в двумерной системе на основе гетероперехода
ZnO/MgZnO наблюдался посредством двух принципиально различных бесконтактных методик. В
первой геометрии спиновый резонанс детектировался в сигнале пропускания широкополосного
копланарного волновода, нанесенного на поверхность образца. Во второй методике, ЭПР прояв-
лялся в изменение мощности радиоволнового сигнала, проходящего через пару Т-образных антенн
“излучатель/детектор”, емкостно связанных с двумерным каналом. Было проведено сравнение по-
лученных результатов с данными, измеренными стандартной транспортной методикой детектиро-
вания ЭПР.

DOI: 10.31857/S0367676521020150

Последние десятилетия исследованиям спино-
вой степени свободы в низкоразмерных системах
посвящается все больше работ не только с целью
изучения фундаментальных физических явлений,
но и для поиска потенциального прикладного при-
менения. Вследствие прогресса в молекулярно-лу-
чевой эпитаксии, селективно легированные полу-
проводниковые гетероструктуры оказались почти
идеальными системами для таких исследований.
Эксперименты продемонстрировали богатое раз-
нообразие фундаментальных физических явлений,
обусловленных спиновой степенью свободы, на-
пример: квантовый эффект Холла [1, 2], переход
металл–изолятор [3, 4], скирмионные кристаллы
[5], структуры с нетривиальной спиновой тексту-
рой [6]. Перспектива прикладного применения в
свою очередь связана с созданием элементов спи-
новой электроники, которые позволят обрабаты-
вать и хранить информацию [7], а также проводить
квантовые вычисления [8]. Актуальность данного
направления приводит к поиску и исследованию
материальных систем с новыми уникальными
свойствами и разработке новых эксперименталь-
ных методик по изучению физики спина.

Одной из таких перспективных полупровод-
никовых структур является гетеропереход
ZnO/MgZnO, который, в отличие от хорошо изу-
ченных GaAs/AlGaAs гетероструктур, характери-
зуется наличием относительно большой эффек-

тивной массы электронов (m* ≈ 0.3m0), что приво-
дит к доминированию кулоновской энергии над
энергией Ферми. Данный факт открывает путь для
исследования новых интересных явлений, связан-
ных с сильным электрон-электронным взаимодей-
ствием [9–12]. Двумерная система в структуре
ZnО/MgZnO формируется благодаря разнице зна-
чений внутренней электрической поляризации в
ZnO и MgZnO [13]. Изменяя концентрацию Mg в
MgZnO, можно варьировать ширину запрещенной
зоны и степень поляризации в данном материале
[14] и, как следствие, управлять двумерной плотно-
стью электронов. С точки зрения прикладного при-
менения, структуры ZnO/MgZnO обладают таки-
ми преимуществами как большая ширина запре-
щенной зоны (3.42 эВ), а следовательно, и
большое значение электрического поля пробоя в
сравнение с GaAs и Si, высокая скорость насыще-
ния, химическая устойчивость.

В целях исследования спиновых свойств ДЭС
наиболее эффективным методом является элек-
тронный парамагнитный резонанс [15, 16]. Стан-
дартная методика детектирования, основанная на
изменении добротности резонатора, не примени-
ма к ДЭС вследствие небольшого количества
спинов [17]. В 1983 г. был предложен более эф-
фективный метод [15], получивший широкое
применение и основывающийся на высокой чув-
ствительности продольного магнетосопротивле-

УДК 538.9
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ния в режиме целочисленного квантового эффекта
Холла к поглощению микроволнового излучения.
В экспериментах электронный парамагнитный ре-
зонанс детектируется при фиксированной частоте
микроволнового излучения как острый пик в маг-
нитосопротивление образца. В рамках данной
статьи были апробированы две принципиально
различные бесконтактные методики для детек-
тирования спинового резонанса электронов
проводимости в ДЭС на основе гетероперехода
ZnO/MgZnO. Их отличительной и важной осо-
бенностью является то, что к ДЭС не формирова-
лись омические контакты, а значит, образец не
подвергался воздействию высокой температуры
при термическом отжиге контактов. Более того, в
измерениях не требовалось пропускать электри-
ческий ток через образцы, что могло бы приво-
дить к разогреву образцов и влиять на исследуе-
мые физические явления.

Исследования проводились на высококаче-
ственных гетеропереходах ZnO/MgZnO, в которых
электронная плотность и подвижность составляли
ns = 9.8 ∙ 1011 см–2 и μ = 104 см2/(В · с). Образцы по-
гружались в полутораградусную камеру криостата с
возможностью откачки паров 4He, что позволяло
достигать температуры T = 1.5 К. Измерения про-
водились в перпендикулярном поверхности образ-
ца магнитном поле до 10 Тл. В эксперименте ис-
пользовались два источника микроволнового излу-
чения. В качестве источника возбуждающего
излучения использовался генератор микроволно-
вого излучения с сопряженными блоками умноже-
ния частоты в диапазоне F = 60−140 ГГц. Данное
СВЧ излучение доставлялось до образца посред-
ством сверхразмерного волновода. В качестве ис-
точника зондирующего излучения использовался
дополнительный генератор (до 20 ГГц). Данное из-
лучение передавалось к образцу по коаксиальной
линии.

В случае копланарно-трансмиссионной мето-
дики [18] поверхность образца пассивировалась
слоем фоторезиста толщиной 1 мкм (рис. 1а). На
поверхности фоторезиста был сформирован ко-
планарный волновод в форме меандра, ширина
щели составляла 30 мкм. Параметры волновода
выбирались для обеспечения характеристическо-
го импеданса Z0 = 50 Ом. Сигнал от генератора
зондирующего излучения подавался на централь-
ный проводник, два боковых были заземлены. Про-
ходящий сигнал создавал в щелях копланарного
волновода высокочастотное электрическое поле,
которое эффективно взаимодействовало с двумер-
ными электронами, при этом излучение частично
поглощалось. Для детектирования мощности СВЧ-
сигнала на выходе копланарной линии применялся
диод Шоттки. Мощность зондирующего излучения

проходящего через копланарный волновод можно
выразить как [19]:

где Pin – мощность на входе копланарного волно-
вода, σxx – действительная часть продольного со-
противления двумерного канала, а α – коэффици-
ент, определяемый в основном геометрическими
размерами и диэлектрическими свойствами окру-
жения. Таким образом, анализ поглощения копла-
нарной линии позволяет изучать проводимость
двумерного канала без необходимости формирова-
ния омического контакта к нему.

Зависимость напряжения V, измеряемого на
выходе Шоттки диода, от магнитного поля пока-
заны на рис. 1а при частоте зондирующего излу-
чения, проходящего через копланарный волно-
вод, f = 5 ГГц. В области сильных магнитных по-
лей осцилляции Шубникова–де Гааза хорошо
разрешаются. Положения минимумов осцилля-
ций точно соответствуют электронной концен-
трации, полученной для данной структуры из не-
зависимых транспортных измерений. При резо-
нансном поглощении образцом возбуждающего
излучения вблизи ЭПР проводимость двумерного
канала и, как следствие, мощность зондирующе-
го излучения на выходе копланарной линии резко
изменялась. Таким образом, ЭПР может детекти-
роваться как пик в сигнале пропускания зондиру-
ющего излучения (т.е., фактически, в напряже-
нии, измеряемом на выходе Шоттки диода), при
развороте магнитного поля и фиксированной ча-
стоте возбуждающего излучения. Для улучшения
соотношения сигнал/шум применялась стан-
дартная схема синхронного детектирования. Воз-
буждающее излучение модулировалось по ампли-
туде, а синхронный детектор был настроен на ча-
стоту данной амплитудной модуляции, брал
сигнал с выхода диода Шоттки и таким образом
измерял вариацию сигнала пропускания, обуслов-
ленную поглощением возбуждающего излучения
двумерной электронной системой. На рис. 1б по-
казан типичный пик ЭПР, измеренный таким
способом, при частоте возбуждающего излучения
F = 72.6 ГГц и частоте зондирующего излучения в
5 ГГц. Полученные данные демонстрируют, что
бесконтактная копланарно-трансмиссионная ме-
тодика может использоваться для исследования
спинового резонанса двумерных электронов про-
водимости. Также на рис. 2в для сравнения показа-
на кривая зависимости добавки δRxx к сопротивле-
нию образца для близкой частоты возбуждающего
излучения F = 72.75 ГГц. В обоих случаях резонанс-
ные линии совпадают по форме и ширине резо-
нанса.

= ασ( )exp ,–in xxP P
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Вторая методика основывалась на детектиро-
вании ЭПР при анализе сигнала пропускания
между двумя T-образными антеннами, емкостно
связанных с ДЭС [20, 21]. Схема эксперименталь-
ной установки изображена на рис. 2а. Образец с
ДЭС имел прямоугольную форму и крепился на
специальном держателе с жестко закрепленными
планарными Т-образными антеннами. Расстоя-
ние между краем образца и каждой из антенн со-
ставляло не менее 0.5 мм. Генератор зондирующего
излучения был подключен к одной из антенн по
коаксиальной линии. Данная антенна служила из-
лучателем в радиочастотном диапазоне. Вторая ан-
тенна соединялась с коаксиальным детектором для
измерения сигнала пропускания. Частота зондиру-
ющего излучения составляла 60 МГц, и соответ-
ствовала оптимальной чувствительности коакси-

ального детектора в исследуемом диапазоне частот.
При этом часть зондирующего излучения погло-
щалась двумерным каналом, а значит, сигнал про-
пускания зависел от проводимости структуры. По
аналогии с копланарно-трансмиссионным подхо-
дом использовалась методика синхронного детек-
тирования. На рис. 2б приведена характерная маг-
нитополевая зависимость измеряемой синхрон-
ным детектором добавки к напряжению на выходе
Шоттки диода, обусловленной поглощением воз-
буждающего излучения вблизи ЭПР. Для сравне-
ния на соседней панели (рис. 1в) приведены дан-
ные для стандартной транспортной методики де-
тектирования ЭПР, которые с хорошей точностью
совпадают между собой по ширине и форме. Полу-
ченный результат демонстрирует, как и в случае ко-
планарно-трансмиссионного подхода, возмож-

Рис. 1. Зависимость постоянного напряжения V на выходе диода Шоттки от магнитного поля B при Т = 1.5 К. Частота
зондирующего излучения f = 5 ГГц. Показаны положения нескольких минимумов Шубникова–де Гааза. Вставка: схе-
матическое изображение экспериментальной установки (а). Типичный пик ЭПР в пропускании копланарного волно-
вода при частоте возбуждающего излучения F = 72.6 ГГц. Частота зондирующего излучения 5 ГГц (б). Характерный
пик ЭПР в зависимости добавки к продольному сопротивлению образца dR от магнитного поля B при частоте воз-
буждающего излучения F = 72.75 ГГц (в).
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ность применения предложенной методики не
только для определения положения резонансного
магнитного поля ЭПР, но и для анализа таких
важных параметров как ширина и амплитуда спи-
нового резонанса.

В заключение отметим, что, спиновый резо-
нанс двумерных электронов был исследован в ге-
теропереходах ZnO/MgZnO в двух принципиаль-
но различных бесконтактных геометриях. В обо-
их подходах ЭПР наблюдался как острый пик в
сигнале пропускания при фиксированной часто-
те возбуждающего излучения и развороте магнит-
ного поля. В первом случае измерялось пропуска-
ние зондирующего излучения через копланарную
линию, а во втором – через пару планарных Т-об-
разных антенн. Было проведено сравнение полу-
ченных результатов с данными, полученными
стандартной транспортной методикой детекти-
рования ЭПР, которое показало, что две апроби-
рованные принципиально различные геометрии
позволяют достоверно детектировать спиновый
резонанс, а также исследовать другие важные пара-
метры, такие как ширина и амплитуда.

Работа выполнена в рамках темы государ-
ственного задания ИФТТ РАН. Авторы благодар-
ны J. Falson за предоставленные для исследова-
ния гетероструктуры.
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Observation of spin resonance of two-dimensional electrons
in contactless geometries
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aInstitute of Solid State Physics of the Russian Academy of Sciences, Chernogolovka, 142432 Russia
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Electron spin resonance (ESR) in a two-dimensional system based on the ZnO/MgZnO heterojunction was
observed using two different contactless techniques. The first method was based on detection of ESR in trans-
mission signal of broadband coplanar waveguide deposited on the sample surface. In the second geometry,
spin resonance was observed in rf power transmission between two T-shaped antennas, which were capaci-
tively coupled to a two-dimensional system. The results were compared with the data obtained via the stan-
dard transport method for ESR detection.
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ВВЕДЕНИЕ
Рамановская спектроскопия получила распро-

странение в различных областях промышленно-
сти, агрокомплексе, биомедицинской сфере и
криминалистике благодаря возможности быст-
рой оценки химического состава исследуемых
объектов и создания уникальных баз спектраль-
ных данных. Однако методы объемной раманов-
ской спектроскопии имеют ряд существенных
ограничений для применения в медицине и био-
технологиях в связи с низкой чувствительностью
метода. Явление поверхностно-усиленного рама-
новского рассеяния (SERS – Surface-Enhanced
Raman Scattering) [1] позволяет повысить интен-
сивность сигнала рамановского рассеяния и, та-
ким образом, расширить области применения
SERS, включая прямое биомолекулярное количе-
ственное определение и биофизическую анали-
тику. На сегодняшний день в мировой практике
используется два основных подхода повышения
интенсивности сигнала рамановского рассеяния
от исследуемых аналитов.

Первый подход основан на формировании бегу-
щих поверхностных плазмон-поляритонов вблизи

поверхности твердотельных наноструктурирован-
ных металл-диэлектрических подложек [2]. Второй
подход, реализованный в том числе и в данной
работе, заключается в образовании локализован-
ных плазмонов и “горячих точек” с высокой плот-
ностью электромагнитного поля в растворах агре-
гатов металлических наночастиц [3]. Оба эти под-
хода имеют электромагнитную природу усиления
интенсивности рамановского рассеяния, однако,
они существенно отличаются по следующим пара-
метрам: масштабу дальнодействия усиления элек-
тромагнитного поля, влиянию состава раствора
на интенсивность сигнала. Таким образом, ука-
занные методы усиления рамановского сигнала
отличаются и по возможностям подстройки пи-
ка плазмонного поглощения под частоту лазер-
ного возбуждения.

В настоящее время SERS-технология является
перспективным аналитическим инструментом
для биомолекулярного анализа малых молекул,
макромолекулярных белков и даже таких круп-
ных структур, как вирусы и клетки. Технология
SERS позволяет осуществить прямое обнаруже-
ние молекул, без применения меток, за счет их

УДК 535.016
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собственного спектра рамановского рассеяния,
аналогичного “отпечатку пальца” [4, 5].

Для создания высокоэффективных сверхчув-
ствительных биосенсоров на основе SERS необхо-
димо преодолеть ограниченную стабильность, и,
как следствие, низкую воспроизводимость SERS-
систем [6], что успешно решается благодаря разра-
ботке новых субстратов. Коллоидные растворы се-
ребра являются одним из наиболее распространен-
ных высокоэффективных SERS-субстратов. Ос-
новная проблема данного типа субстратов связана
с коллоидной стабильностью, поскольку эти систе-
мы часто склонны к необратимой неконтролируе-
мой агрегации, особенно в многокомпонентных
смесях [7].

Метод детекции белков с использованием рас-
творов наночастиц благородных металлов в каче-
стве SERS-субстрата основан на том, что боль-
шинство биополимеров, даже в малых концен-
трациях, способствуют разрушению агрегатов
металлических НЧ. При этом белковые молекулы
способствуют формированию вокруг НЧ “белко-
вой короны” [8], а в случае вирусных частиц эф-
фект разрушения агрегированных коллоидов на-
блюдается в большей степени за счет дополни-
тельного взаимодействия НЧ с гликопротеинами
на оболочке вируса [9].

Модификация поверхности наночастиц апта-
мерами на основе нуклеиновых кислот (далее –
аптамеры), специфичными к определенному бел-
ку, обеспечивает селективную сорбцию соответ-
ствующего белка на наночастицах за счет специфи-
ческих взаимодействий. Скорость и стабильность
специфических и неспецифических взаимодей-
ствий отличается, что может быть использовано
для детекции определенных белков в биологиче-
ских жидкостях сложного состава.

В ходе настоящего исследования были синте-
зированы серебряные наночастицы по методу
Н. Леопольда и Б. Лендла [10]. Для детекции тром-
бина наночастицы модифицировались карбокси-
лированным производным аптамера к тромбину
TBA15 [11–13], а в качестве метки использовался
аптамер 5'-tamra-TBA15. Для определения гемаг-
глютинина на поверхности вирусных частиц грип-
па А использовалось тиольное производное апта-
мера RHA0385, показавшее ранее свою специфич-
ность к гемагглютининам (HA) на поверхности
вирусных частиц гриппа А [14, 15], в качестве
метки в этой системе использовался аптамер
5'-BDPFL-RHA0385.

УСЛОВИЯ ЭКСПЕРИМЕНТА
Синтез серебряных наночастиц, 
модифицированных аптамерами

К водному раствору (9 мл), содержащему гидрок-
силамина гидрохлорид NH2OH . HCl (0.015 ммоль,

1.04 мг), гидроксид натрия NaOH (0.03 ммоль,
1.2 мг) при комнатной температуре и при интен-
сивном перемешивании быстро добавляли 1 мл
водного раствора AgNO3 (0.01 ммоль, 1.08 г). По-
сле часа интенсивного перемешивания, к образо-
вавшемуся коллоидному раствору серебра (AgNP,
pH ~ 7) добавляли раствор соответствующего ап-
тамера (0.1 мл 4 мкМ RHA0385-SH или 1 мл
7 мкМ TBA15COOH). После добавления раствора
аптамера RHA0385-SH реакционная смесь пере-
мешивалась еще 1 ч, а в случае использования рас-
твора аптамера TBA15COOH реакционную смесь
выдерживали сутки при комнатной температуре. К
полученным смесям было добавлено соответству-
ющее количество 0.2 М водного раствора буферно-
го агента Tris-HCl (pH 7.5) до конечной концентра-
ции 10 мМ и 0.1 мл 2 мкМ раствора аптамера, ме-
ченного SERS-активной меткой (TBA15-tamra и
RHA0385-BDPFL, соответственно).

Ниже приведены нуклеотидные последова-
тельности используемых в работе аптамеров
TBA15 и RHA0385.

TBA15-tamra: 5'-tamra-GGTTGGTGTG-
GTTGG-3';

TBA15COOH: 5'-GGTTGGTGTGGTTGG-
COOH-3';

RHA0385-SH: (5'-HS–(CH2)6–TTGGGGT-
TATTTTGGGAGGGCGGGGGTT-3');
RHA0385-BDPFL: (5'-BodipyFL–TTGGGGT-
TATTTTGGGAGGGCGGGGGTT-3').

На рис. 1 продемонстрированы структурные
формулы и SERS-спектры меток tamra и BDPFL.
SERS-спектры полученных растворов записыва-
лись на рамановском спектрометре ХИМЭКС-
ПЕРТ-Т (ЗАО “Южполиметалл-Холдинг”) с дли-
ной волны лазерного излучения 532 нм, имею-
щим спектральное разрешение 5–8 см–1. Спектры
поглощения были записаны в спектральном диа-
пазоне 300–900 нм на микропланшетном спек-
трофлуориметре SPARK (Tecan Group Ltd.), и бы-
ло измерено значение флуоресценции при λex =
= 495 ± 25 нм и λem = 520 ± 10 нм.

Определение тромбина
К серии аликвот по 0.2 мл, содержащих

AgNP@TBA15COOH и TBA15-tamra с 10 мМ бу-
фером Tris-HCl (pH 7.5), для медленного агреги-
рования НЧ добавляли по 0.2 мл буферного соле-
вого раствора (10 мМ Tris-HCl + 140 мМ NaCl +
+ 10 мМ KСl) и 0.1 мл буферного солевого раство-
ра (10 мМ Tris-HCl + 70 мМ NaCl + 5 мМ KСl),
содержащего 0–500 нМ тромбина (свиной тром-
бин производства RayBiotech). Измерялись спек-
тры SERS (при λex = 532 нм) меченых аптамеров
(TBA15-tamra) в агрегатах серебряных НЧ до до-
бавления тромбина (I0) и через 10 мин после до-
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бавления тромбина (I). Контрольные экспери-
менты проводились по аналогичному протоколу,
однако в качестве контроля был использован рас-
твор неспецифичного к TBA15-аптамеру белка –
бычьего сывороточного альбумина (BSA, Sigma
Aldrich). На рис. 2a приведены зависимости I/I0
от концентрации (C) белка (сплошная линия –
тромбин (PT), пунктирная – BSA). Через 0.5 ч по-
лученные смеси переносили в микропланшеты и
разбавляли в 2 раза соляным буферным раство-
ром (10 мМ Tris-HCl + + 70 мМ NaCl + 5 мМ
KСl), затем снимали спектры поглощения (300–
900 нм) и измеряли интенсивность флуоресцен-
ции при λex = 495 ± 25 нм и λem = 520 ± 10 нм
(рис. 2б, 2в).

Определение гемагглютинина (НА) в системах, 
содержащих вирусные частицы гриппа А

К серии аликвот по 0.2 мл, содержащих
AgNP@RHA0385-SHиRHA0385-BDPFLс 10 мМ
буфером Tris-HCl (pH 7.5), для медленного агреги-
рования НЧ добавляли по 0.2 мл буферного соле-
вого раствора (10 мМ Tris-HCl + 280 мМ NaCl +
+ 20 мМ KСl) и 0.1 мл буферного солевого раство-
ра (10 мМ Tris-HCl + 140 мМ NaCl + 10 мМ KСl),
содержащего 0–5 ∙ 107 вирусных частиц гриппа А
(А/H5N1/Ku-at; инактивированные вирусы гриппа
были предоставлены д. б. н. А.С. Гамбарян). Далее
были получены SERS-спектры (при λex = 532 нм)
меченых аптамеров (RHA0385-BODIPYFL) в аг-
регатах серебряных НЧ до добавления вируса

гриппа А (А/H5N1/Ku-at = A-H5N1) (I0) и через
10 мин после добавления вируса (I). Контрольные
эксперименты проводились по аналогичному
протоколу, однако в качестве контроля были ис-
пользованы растворы вирусных частиц гриппа B
(B/Victoria/87 = BV87). На рис. 3a приведены за-
висимости I/I0 от концентрации вирусных частиц
(сплошная линия – вирус гриппа А-H5N1, пунк-
тирная – вирус гриппа ВV87). Через 0.5 ч полу-
ченные смеси переносили в микропланшеты и
разбавляли в 2 раза соляным буферным раство-
ром (10 мМ Tris-HCl + 140 мМ NaCl + 10 мМ
KСl), снимали спектры поглощения (300–900 нм) и
измеряли интенсивность флуоресценции при λex =
= 495 ± 25 нм и λem = 520 ± 10 нм (рис. 4a, 4б).

РЕЗУЛЬТАТЫ ЭКСПЕРИМЕНТОВ
Основными достоинствами коллоидных рас-

творов серебра, полученных восстановлением
AgNO3 гидроксиламином, является однород-
ность размера серебряных наночастиц (средний
размер НЧ – 23 нм) [10], отсутствие стабилизато-
ров (фактически двойной электрический слой на
поверхности частиц образуют только катионы се-
ребра и хлорид-анионы) и, как следствие, возмож-
ность модификации полученных AgNPs любыми
стабилизаторами-непосредственно во время син-
теза (“one-pot reaction”). Следует отметить, что по-
лученные серебряные коллоиды обладают боль-
шим коэффициентом усиления по сравнению с се-
ребряными коллоидами аналогичных форм и

Рис. 1. Структурные формулы и SERS-спектры меток tamra и BDPFL.
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Рис. 2. Зависимость отношения интенсивностей основной рамановской линии метки tamra (при ν ~ 1650 см–1) апта-
мера TBA15 до добавления белка I0 к агрегатам наночастиц AgNP@TBA15COOH и после добавления I от концентрации
белка (в скобках указан белок BSA – бычий сывороточный альбумин, PT – свиной тромбин). Диапазон концентраций
белков 2–100 нМ (а). Зависимость поглощения системы “агрегаты наночастиц AgNP@TBA15COOH–белок” при λ =
= 406 нм (A406) от концентрации белка (в скобках указан белок BSA – бычий сывороточный альбумин, PT – свиной
тромбин) (б). Зависимость значения флуоресценции системы “агрегаты наночастиц AgNP@TBA15COOH–белок” при
λex = 495 ± 25 нм и λem = 520 ± 10 нм (FL) от концентрации белка (в скобках указан белок BSA – бычий сывороточный
альбумин, PT – свиной тромбин). Диапазон концентраций белков 0.5–50 нМ. Среда – 10 мМ TrisHCl + 70 мМ NaCl +
+ 5 мМ KCl (pH 7.5) (в).
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Рис. 3. Зависимость отношения интенсивностей основной рамановской линии метки BODIPYFL (при ν ~ 670 см–1)
аптамера RHA0385 до добавления вирусов гриппа (А или В) I0 к агрегатам наночастиц AgNP@RHA0385-SH и после
добавления I от объемной доли биоаналита в соляном буферном растворе (степени разбавления, где I – чистая аллан-
тоисная жидкость, содержащая 1010 вирусных частиц в 1 мл). Исследуемый диапазон концентраций вирусных частиц
2 × 105–2 × 107 частиц/мл). Среда – 10 мМ Tris-HCl + 140 мМ NaCl + 10 мМ KCl (pH 7.5) (а). УФ-видимые-ближние
ИК спектры свежеприготовленных (синий) растворов серебряных НЧ в воде, выдержанных в течении недели в тем-
ноте при 25°С (красный) (б).
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размеров, полученных другими способами [16].
Более того, полученные коллоидные растворы
демонстрируют низкую самоагрегацию с течени-
ем времени (рис. 3б).

В экспериментах по определению белков в
биологических жидкостях важно сохранение
ионной силы (концентрации солей и буферных
агентов) как до, так и после добавления аналита к
раствору коллоидных НЧ. Так, в работе по детек-
ции тромбина по спектрам двухфотонной флуо-
ресценции TBA15-модифицированных серебря-
ных НЧ [12] трудно оценить, какой фактор сильнее
влияет на степень агрегации НЧ (следовательно, и
на рост сигнала флуоресценции) – удаление апта-
мера с поверхности и возрастающая степень агре-
гации или простое увеличение ионной силы при
добавлении раствора тромбина в фетальной теля-
чьей сыворотке (FCS), имеющей высокую кон-
центрацию солей и, следовательно, высокую
ионную силу.

Измерения белков проводились в более разбав-
ленном растворе по сравнению с соляным буфер-
ным раствором, в котором исследовались вирусы,
в связи с тем, что при высоких концентрациях со-
лей сложнее было бы наблюдать разрушение агре-
гатов серебряных НЧ и, таким образом, оптиче-
ские свойства систем НЧ-аптамер-белок изменя-
лись бы в значительно меньших масштабах.

Как было показано ранее, SERS-сигнал в рас-
творах НЧ является нестабильным и плохо вос-
производится, этот недостаток особенно сильно

проявляется в агрегированных путем увеличения
ионной силы растворах серебряных НЧ. Иными
словами, если добавить слишком много агрегиру-
ющего агента, коллоидные частицы быстро вы-
падут в осадок из раствора, и SERS не будет на-
блюдаться. В случае низкой концентрации соли
невозможно достижение достаточного количе-
ства “горячих точек” в растворе и в результате
SERS-сигнал также будет слаб [3]. Поскольку аг-
регация НЧ приводит к снижению стабильности
коллоидной системы, состав и изменение ионной
силы раствора необходимо тщательно контроли-
ровать для получения воспроизводимых SERS-
спектров [17]. Однако исследование влияния аг-
регирующих агентов и скорости их добавленияк
растворам серебряных НЧ в биологических сре-
дах выходит за рамки данного исследования.

В настоящей работе предложен простой метод
корректной оценки изменений SERS-сигналов
при добавлении биоаналитов к раствору НЧ. В
качестве изменяющегося параметра мы исполь-
зовали не абсолютные, а относительные значения
SERS-сигналов, т.е. отношение значения интен-
сивности основной Рамановской линии SERS-
метки после добавления раствора белка (или ви-
руса) к аналогичному показателю до добавления
аналита.

Для корректного построения зависимостей от-
носительного SERS-сигнала от концентрации
белка параллельно использовали и другие опти-
ческие методы, в частности для каждого образа

Рис. 4. Зависимость поглощения системы при λ = 406 нм (A406) (а). Зависимость интенсивности флуоресценции си-
стемы при λex = 495 ± 25 нм и λem = 520 ± 10 нм (Ifl) агрегатов AgNP@RHA0385-SH@VPflu от концентрации вирусных
частиц lgN(νp) гриппа A (A/H5N1/Ku-at = A-H5N1) или гриппа В (B/Victoria/87 = BV87). Диапазон концентраций ви-
русных частиц 105–107 частиц/мл. Среда – 10 мМTrisHCl + 140 мМ NaCl + 10 мМ KCl (pH 7.5) (б).
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были получены спектры поглощения в диапазо-
не (300–900 нм) и значения флуоресценции при
λex = 495 ± 25 нм и λem = 520 ± 10 нм. Затем были
построены соответствующие зависимости изме-
нения величин поглощения и флуоресценции от
концентрации белка и вирусных частиц.

Так, значения величин поглощения при
λ = 406 нм системы “агрегаты наночастиц
AgNP@TBA15COOH–белок” в присутствии спе-
цифичного к TBA15-аптамеру белка, тромбина, хо-
рошо согласуются с зависимостями AgNP@citrate-
protein [18] в диапазоне концентраций протеинов
0.5–50 нМ. В случае неспецифичного к данному
аптамеру белка (BSA) похожей зависимости не
наблюдается вследствие отсутствия взаимодей-
ствия аптамер-модифицированных НЧ с неспе-
цифичным белком.

Кроме этого, необычным является и поведе-
ние интенсивности флуоресценции в этих систе-
мах. Похожая, но более чувствительная детекция
тромбина флуоресцирующими аптамер-модифи-
цированными серебряными нано-частицами бы-
ла осуществлена в [19]. Однако в описываемой
системе наночастицы серебра были конъюгиро-
ваны с парамагнитными частицами (MPs-Ag), что
позволяло разделять и концентрировать белки
более эффективно.

Зависимость относительного значения SERS-
сигнала метки от концентрации белка в системе
“агрегаты серебряных НЧ-аптамер–белок” также
имеет различный характер для специфичного к
TBA15-аптамеру белку (тромбин-PT) и для неспе-
цифичного к TBA15-аптамеру белку (BSA) (рис. 2a),
что можно объяснить разной степенью взаимо-
действия НЧ, функционализированных аптаме-
ром, со специфичным и неспецифичным к дан-
ному аптамеру белком. Данное различие характе-
ра концентрационных зависимостей (снижение
сигнала SERS в зависимости от концентрации
белка) хорошо согласуется со степенью агрегации
заряженных металлических НЧ в зависимости от
наличия специфических взаимодействий агрега-
тов НЧ с полимерами в соляных буферах [20].

В случае смесей аптамер-модифицированных
серебряных НЧ и идентично организованных ви-
русных частиц, различающихся лишь отдельными
участками (эпитопами) поверхностных белков (ге-
магглютининов – HA) [21], обычные оптические
методы (УФ-видимые-ближние ИК спектры) не
позволяют выявить существенных различий
(рис. 4a, 4б) и, соответственно, не могут быть ис-
пользованы для качественного и количественно-
го анализа вирусных белков и, соответственно,
вирусов. SERS-отклик таких систем является бо-
лее специфичным (рис. 3a), как за счет различной
степени взаимодействия аптамеров с SERS-ак-
тивной меткой в агрегатах серебряных НЧ с ви-
русными липопротеинами, так и за счет различ-

ной степени разрушения агрегатов НЧ (как след-
ствие, различное расстояние между отдельными
НЧ и от НЧ до SERS-метки) по мере добавления
вирусных частиц, содержащих на поверхности
специфичный или неспецифичный к данному ап-
тамеру белок.

Полученные в ходе настоящей работы устой-
чивые и воспроизводящиеся зависимости дают
основания для разработки систем и протоколов
селективной детекции белков и вирусов в биоло-
гических средах. В связи с этим основной задачей
дальнейших исследований является оптимизация
условий проведения аналогичных экспериментов
(например, за счет изменения состава солевого
буфера и/или дополнительной поверхностной
модификации серебряных НЧ) с целью получе-
ния более чувствительных сенсоров к вирусам на
основе растворов серебряных коллоидов.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Обнаружен различный характер разрушения аг-

регатов аптамер-моди-фицированными серебря-
ных НЧ в присутствии аптамер-специфичного бел-
ка, тромбина, и аптамер-неспецифичного альбу-
мина. Получена концентрационная зависимость
степени агрегации аптамер-модифицированных
НЧ от концентрации каждого из указанных мо-
дельных белков. Это позволяет рассматривать ап-
тамер-модифицированные коллоидные НЧ се-
ребра в качестве перспективного субстрата для
селективной SERS-детекции белков.

Для смесей аптамер-модифицированных се-
ребряных НЧ и идентично организованных ви-
русных частиц, различающихся эпитопами по-
верхностных белков гемагглютининов, выявлены
близкие по характеру зависимости SERS-сигнала
от концентрации вирусов, которые, однако, за-
метно различаются по числовым значениям. Та-
ким образом, как и в случае с детекцией белков,
система модифицированных аптамерами колло-
идных НЧ серебра позволяет в перспективе со-
здать сенсорную платформу, специфичную к
определенным типам вирусов.

Работа по детекции белков (тромбина и альбу-
мина) выполнена за счет гранта Российского на-
учного фонда № 19-72-30003.
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Продемонстрирована возможность подстройки плазмонного поглощения наноостровковых SERS-
подложек под длину волны возбуждающего лазерного излучения в диапазоне длин волн 530–620 нм.
Установлены характерные закономерности изменения оптических свойств SERS-подложек при из-
менении морфологии металлических наночастиц на поверхности оксида кремния
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ВВЕДЕНИЕ
В последние годы наблюдается стремительное

развитие методов детектирования молекулярных
объектов химического или биологического про-
исхождения, основанных на эффектах SERS (sur-
face enhanced Raman scattering – поверхностно-
усиленное рамановское рассеяние). Хотя это яв-
ление и было открыто достаточно давно (в 1974 г.)
[1], но глобальные достижения в разработке мето-
дов высокочувствительного детектирования сле-
довых количеств веществ, основанных на эффек-
те SERS, происходят именно в последние годы.
Это связано с тем, что до недавнего времени стан-
дартное устройство для исследования неупругого
рассеяния света включало мощный лазер, трой-
ной спектрометр и охлаждаемый матричный фо-
топриемник. Большие размеры и высокая стои-
мость таких приборов затрудняли широкое при-
менение методов рамановской спектроскопии
для экспресс-анализов. Однако в сфере научного
приборостроения произошли радикальные изме-
нения, которые позволили значительно умень-
шить и удешевить все компоненты рамановских
установок, что обеспечило прорыв в раманов-
ском приборостроении и повлекло развитие ме-
тодов SERS-идентифицирования химических [2]
и биологических веществ [3–7] в низких концен-
трациях.

Для обеспечения высокой чувствительности
SERS-методов сегодня используется множество

подходов по созданию SERS-субстратов для “фо-
кусировки” электромагнитного поля вблизи ис-
следуемых молекулярных структур, таких как: хи-
мический метод синтеза коллоидных металличе-
ских частиц или сложных комплексов [8–10],
методы вакуумного термического [6, 11] и магне-
тронного распыления материалов [12–14], атом-
но-слоевого осаждения [15], плазменного оса-
ждения покрытий [16, 17], физико-химические
методы с использованием плазмотравления и ли-
тографии [18, 19]. В результате возможно выра-
щивание металлических или комбинированных
металл-диэлектрических наноструктур на по-
верхности подложек или их синтез в объеме бу-
ферного раствора. Эти наноструктуры могут быть
представлены в виде наносфер, нанокубов, тре-
угольных и шестиугольных нанопирамид, нано-
проволок, частиц грибовидной формы [19–22].
Однако недостатком большинства методов по со-
зданию SERS-субстратов является отсутствие
воспроизводимых размеров, морфологии нано-
частиц, зазоров между ними и, как следствие,
сильные отличия в положениях пиков плазмонно-
го резонанса и оптических откликах исследуемых
молекул. На практике существует несколько типов
подстройки пика плазмонного резонанса под дли-
ну волны лазерного излучения – это генерация до-
полнительных мод в многослойных структурах
[23], комбинирование диэлектрического и плаз-

УДК 535.016
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монного резонансов [18] и нагревание металличе-
ской поверхности после напыления.

В данной работе продемонстрировано на-
сколько эффективно работают SERS-подложки
на основе оксида кремния при возбуждении ла-
зерным излучением с длиной волны 532 нм и на-
сколько сильно изменяются латеральные разме-
ры и толщина наночастиц, зазоры между ними и
оптические свойства подложек в зависимости от
номинальной толщины напыляемого слоя, вида
металла и температурных режимов отжига после
процессов напыления. В результате выполнения
данной работы были оптимизированы SERS-
подложки, в которых, учитывая эффекты входно-
го и выходного резонансов, подстроен высоко-
добротный контур плазмонного поглощения под
длину волны возбуждающего излучения 532 нм и,
тем самым, получены гигантские коэффициенты
усиления рамановского рассеяния света ~108 в
области максимальной чувствительности крем-
ниевых CCD-матриц.

УСЛОВИЯ ЭКСПЕРИМЕНТА
С целью изучения влияния морфологии ме-

таллических наночастиц на оптические свойства
SERS-структур были созданы наноструктуриро-
ванные подложки с различными латеральными
размерами, толщинами, формами и зазорами
между наночастицами с помощью методов ваку-
умного термического напыления тонких пленок.
Тонкие слои металла осаждались на кремниевую
подложку, покрытую 300 нм слоем SiO2, с исполь-
зованием системы вакуумного напыления NANO
38 (Kurt J. Lesker Company, США) с автоматиче-
ским контролем толщины при давлении в камере
8 ∙ 10–7 Торр со скоростью напыления 0.4 Å/c.
Кремниевые подложки покрывали тонкими
пленками серебра или золота различной толщи-
ны и затем нагревали на плитке HP-20D-Set (Dai-
han Scientific, Южная Корея) с максимальной
температурой нагрева 380°С.

При создании SERS-структур номинальная
толщина серебра варьировалась от 40 до 150 Å (40,
60, 80, 100, 120 и 150 Å). Кроме этого были изго-
товлены SERS-подложки с толщиной золотого
слоя 80 Å и с комбинацией слоев серебра (60 Å) и
золота (20 Å). В процессе напыления металличе-
ских слоев столик с образцами приводился во
вращение со скоростью 20 об./мин.

После напыления образцы отжигали на плит-
ке при различных температурных режимах:

• режим 1: нагрев при 120°С, продолжитель-
ность 6 мин;

• режим 2: нагрев при температуре 120°С, про-
должительность 20 мин;

• режим 3: нагрев при 240°С, продолжитель-
ность 6 мин;

• режим 4: нагрев при температуре 240°С, про-
должительность 20 мин;

• режим 5: нагрев при 360°С, продолжитель-
ность 6 мин;

• режим 6: последовательный нагрев в течение
6 мин при каждой температуре: сначала 120°С, за-
тем 180°С, затем 240°С. Между этапами нагрева
подложку охлаждали до комнатной температуры;

• режим 7: последовательный нагрев в течение
20 мин при каждой температуре: сначала 120°С,
затем 180°С, затем 240°С. Между этапами нагрева
подложку охлаждали до комнатной температуры;

• режим 8: последовательный нагрев в течение
6 мин при каждой температуре: сначала 120°С, за-
тем 180°С, потом 240°С, затем 300°С, в заключе-
ние 360°С. Между этапами нагрева подложку
охлаждали до комнатной температуры;

• режим 9: последовательный нагрев в течение
6 мин при каждой температуре: сначала 120°С, за-
тем 240°С, затем 360°С. Между этапами нагрева
подложку охлаждали до комнатной температуры.

• режим 10: без нагревания.
Для автоматического измерения SERS-сигна-

ла от тестовых молекул использовался раманов-
ский спектрометр EnSpectr SERS R532 (ООО
“РамМикс”, РФ) с длиной волны лазерного воз-
буждения 532 нм. Спектрометр имел разрешение
8 см–1 и спектральный диапазон 120–3400 см–1.
Мощность лазерного излучения составляла 30 мВт,
диаметр пучка лазера 2 мм, что обеспечивало низ-
кую плотность излучения, предотвращало разру-
шение молекул и позволяло регистрировать сред-
нюю интенсивность на большой площади.

Для измерения спектров плазмонного погло-
щения SERS-подложек использовался спектро-
метр отражения белого света EnSpectr WL (ООО
“РамМикс”, РФ).

Морфологию поверхности SERS-подложек изу-
чали с помощью сканирующей электронной мик-
роскопии с использованием электронного микро-
скопа Supra 50VP (Zeiss, Германия) со сверхвысо-
ким разрешением 1.5 нм. Данные о морфологии
наночастиц обрабатывались с помощью программ-
ного обеспечения SPIP 6.1.1 (Scanning Probe Image
Processor) методом Image Metrology. Используя
функцию “анализ частиц и пор”, вычислялись
размеры наночастиц на изображениях с элек-
тронного микроскопа. Диаметры наночастиц вы-
числялись исходя из предположения, что частица
определенной площади является окружностью с
такой же площадью. Чтобы избежать учета лож-
но-определяемых наночастиц, в ручном режиме
находились самые маленькие и самые большие
гранулы и не учитывались кластеры, в которых
невозможно идентифицировать отдельные гра-
нулы. На основе нового сокращенного списка на-
ночастиц была создана гистограмма распределе-
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ния диаметров. Такая гистограмма была аппрок-
симирована функцией Гаусса.

При проведении экспериментов по изучению
усиления интенсивности рамановского рассеяния
при длине волны лазерного возбуждения 532 нм ис-
пользовались репортерные молекулы вещества
FITC (Fluorescein-5-isothiocyanate, CAS Number:
3326-32-7, Sigma, USA).

РЕЗУЛЬТАТЫ ЭКСПЕРИМЕНТА

Для изучения влияния морфологии металли-
ческих (золотых и серебряных) наночастиц на по-
верхности оксида кремния на оптические свой-
ства SERS-подложек исследовались зависимости
интенсивностей рамановского рассеяния света
тестового вещества FITC на 475 и 1325 см–1 (I475 и
I1325), а также интенсивности фотолюминесцен-
ции этого вещества в точке локального максиму-
ма кривой люминесценции (Ilum) и положения
пика плазмонного резонанса (λрез) от средних ла-

теральных размеров (dнч), толщин и форм нано-
частиц, а также зазоров между ними.

В табл. 1 для каждого из режимов отжига под-
ложек после напыления и для каждой толщины
напыляемого металлического слоя приведены
данные по оптическим свойствам подложек (ин-
тенсивностям оптических откликов тестового ве-
щества FITC и положению пика плазмонного резо-
нанса) и морфологии наночастиц (средние диамет-
ры (dнч), дисперсия диаметров (σнч), коэффициент
заполнения поверхности металлическими наноча-
стицами (Kзаполнения)).

Были обнаружены следующие характерные за-
кономерности:

1. При увеличении толщины напыления сереб-
ра (при фиксированном режиме отжига подлож-
ки) увеличивается средний латеральный размер
наночастиц (рис. 1, 2a), дисперсия размеров и их
высота, а коэффициент заполнения практически
не изменяется. При температурных воздействиях
на подложку после напыления малых толщин се-

Рис. 1. СЭМ изображения (1.5 × 1 мкм2) наночастиц серебра на поверхности оксида кремния, полученные при разных
толщинах напыления: (a–в) 40 Å серебра, отжиг в течение 6 мин при 120, 240 и 360°С соответственно; (г–е) 100 Å се-
ребра, отжиг в течение 6 мин при 120, 240 и 360°С соответственно; (ж–и) 150 Å серебра, отжиг в течение 6 мин при 120,
240 и 360°С соответственно. В правых верхних углах приведены гистограммы распределения диаметров наночастиц
серебра при соответствующих режимах отжига.
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Таблица 1. Зависимость оптических свойств SERS-подложек от морфологии металлических наночасти

Ag – толщина 40 Å

Оптические свойства SERS-подложек Морфология наночастиц

Режимы
I475

(отн. ед.)
I1325 

(отн. ед.)
Iлюм

(отн. ед.)
λрез
(нм)

dнч
(нм)

σнч
(нм)

Kзаполнения
(%)

Без нагревания 4936 2457 14276 542 – – –

120°С, 6 мин 4975 2718 17251 551 – – –

120°С, 20 мин 5801 2826 17734 548 – – –

240°С, 6 мин 7927 3886 23467 545 15 11 34

240°С, 20 мин 6449 3305 15045 530 16 10 35

360°С, 6 мин 8743 4985 28665 555 21 9 40

120 + 180 + 240°С, 6 мин 8512 3347 22318 540 16 10 28

120 + 180 + 240°С, 20 мин 5915 2940 21058 538 16 13 35

120 + 180 + 240 + 300 + 360°С, 6 мин 6720 3125 33998 541 18 12 34

120 + 240 + 360°С, 6 мин 5843 1890 40606 554 15 7 26

Ag – толщина 60 Å

Оптические свойства SERS-подложек Морфология наночастиц

Режимы
I475

(отн. ед.)
I1325

(отн. ед.)
Iлюм

(отн. ед.)
λрез
(нм)

dнч
(нм)

σнч
(нм)

Kзаполнения
(%)

Без нагревания 7210 3110 29970 571 – – –

120°С, 6 мин 13225 5220 45550 562 – – –
120°С, 20 мин 11356 6041 40145 560 – – –
240°С, 6 мин 24167 11490 5432 556 24 14 36
240°С, 20 мин 4967 2326 14818 554 30 20 35
360°С, 6 мин 16448 8292 51996 569 28 14 43
120 + 180 + 240°С, 6 мин 1130 415 17460 555 28 13 37
120 + 180 + 240°С, 20 мин 4940 2430 15085 553 23 20 26
120 + 180 + 240 + 300 + 360°С, 6 мин 13185 6785 66640 557 34 22 29
120 + 240 + 360°С, 6 мин 16205 8747 66893 557 35 19 39

Ag – толщина 80 Å

Оптические свойства SERS-подложек Морфология наночастиц

Режимы
I475

(отн. ед.)
I1325

(отн. ед.)
Iлюм

(отн. ед.)
λрез
(нм)

dнч
(нм)

σнч
(нм)

Kзаполнения
(%)

Без нагревания 4974 2522 32972 565 – – –

120°С, 6 мин 9224 6344 54031 581 – – –
120°С, 20 мин 8791 5117 54165 566 24 16 48
240°С, 6 мин 22464 11697 98210 561 29 23 36
240°С, 20 мин 11724 6017 68200 559 32 23 37
360°С, 6 мин 26245 17825 79010 586 37 28 39
120 + 180 + 240°С, 6 мин 21609 13884 80260 560 25 15 31
120 + 180 + 240°С, 20 мин 13123 6045 45663 560 31 23 28
120 + 180 + 240 + 300 + 360°С, 6 мин 18240 9769 44500 588 36 21 45
120 + 240 + 360°С, 6 мин 18670 9454 37058 587 33 25 35
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Ag – толщина 100 Å

Оптические свойства SERS-подложек Морфология наночастиц

Режимы
I475

(отн. ед.)
I1325

(отн. ед.)
Iлюм

(отн. ед.)
λрез
(нм)

dнч
(нм)

σнч
(нм)

Kзаполнения
(%)

Без нагревания 2746 1593 20 464 600 – – –
120°С, 6 мин 5807 3698 36633 604 – – –
120°С, 20 мин 6691 3812 34886 619 33 21 43
240°С, 6 мин 19202 14602 87268 579 44 30 39
240°С, 20 мин 21045 12099 73968 565 39 24 37
360°С, 6 мин 4363 3270 78115 616 40 21 48
120 + 180 + 240°С, 6 мин 26006 18057 92402 567 41 27 38
120 + 180 + 240°С, 20 мин 22794 13627 82742 564 34 19 36
120 + 180 + 240 + 300 + 360°С, 6 мин 24844 15600 117759 594 35 24 36
120 + 240 + 360°С, 6 мин 26500 17375 120766 607 42 30 38

Ag – толщина 120 Å

Оптические свойства SERS-подложек Морфология наночастиц

Режимы
I475

(отн. ед.)
I1325

(отн. ед.)
Iлюм

(отн. ед.)
λрез
(нм)

dнч
(нм)

σнч
(нм)

Kзаполнения
(%)

Без нагревания 3645 1905 30025 617 – – –
120°С, 6 мин 4505 2192 43210 608 – – –
120°С, 20 мин 5463 2835 25150 609 – – –
240°С, 6 мин 12605 8885 87985 588 46 31 39
240°С, 20 мин 8290 7445 65495 579 46 26 38
360°С, 6 мин 8080 5095 55605 620 55 33 44
120 + 180 + 240°С, 6 мин 15750 9750 95892 598 48 33 35
120 + 180 + 240°С, 20 мин 4433 3042 69235 592 45 30 38
120 + 180 + 240 + 300 + 360°С, 6 мин 25966 15018 125489 615 50 24 44
120 + 240 + 360 °С, 6 мин 37757 26119 169397 613 53 33 42

Ag – толщина 150 Å

Оптические свойства SERS-подложек Морфология наночастиц

Режимы
I475

(отн. ед.)
I1325

(отн. ед.)
Iлюм

(отн. ед.)
λрез
(нм)

dнч
(нм)

σнч
(нм)

Kзаполнения
(%)

Без нагревания 2686 1225 14756 583 – – –
120°С, 6 мин 4050 2030 25750 635 – – –
120°С, 20 мин 3369 1637 20900 631 – – –
240°С, 6 мин 73100 47300 246500 610 66 41 31
240°С, 20 мин 41115 30550 130000 610 65 44 35
360°С, 6 мин 9220 6925 63200 623 61 43 41
120 + 180 + 240°С, 6 мин 7564 4248 71165 608 54 36 39
120 + 180 + 240°С, 20 мин 7616 4274 71500 604 63 56 35
120 + 180 + 240 + 300 +  360°С, 6 мин 62870 29275 118890 618 77 41 32
120 + 240 + 360°С, 6 мин 51500 25600 176200 612 77 63 34

Таблица 1. Продолжение
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ребра (40 Å) на ее поверхности формируются ма-
ленькие наночастицы с характерными латераль-
ными размерами около 15 нм, высотой 7 нм и дис-
персией латеральных размеров порядка 10 нм. При
больших толщинах напыления серебра (150 Å) об-
разуются крупные наночастицы, размеры кото-
рых в плоскости подложки составляют около 70 нм,
высотой 36 нм при дисперсии латеральных разме-
ров 45 нм.

2. Подложки, не подвергающиеся термическо-
му отжигу (при любой толщине металлического
слоя), фактически представляют собой тонкую
металлическую пленку без одиночных локализо-
ванных гранул, поэтому они имеют малый коэф-
фициент усиления.

3. При увеличении толщины напыления се-
ребра пик плазмонного поглощения SERS-под-
ложек сдвигается в красную спектральную область
с характерной “скоростью” 0.5 нм/Å (рис. 2б). Этот
сдвиг вызван изменением форм наночастиц –
переходом от круглых наночастиц к эллипсоид-
ным [24].

4. Ширина контура плазмонного поглощения
SERS-подложек определяется дисперсией разме-
ров металлических наночастиц.

5. При возбуждении зеленым лазерным излу-
чением с длиной волны 532 нм наиболее эффек-
тивно усиливающими SERS-подложками оказы-
ваются подложки с пиком плазмонного поглоще-
ния, лежащим в красной спектральной области
610–620 нм (табл. 1). Это вызвано комбинацией
усилений на частоте лазерного излучения (вход-
ной резонанс) и на частоте рамановского рассея-
ния света (выходной резонанс).

6. При слабых режимах нагревания и при его
отсутствии наблюдается локальный максимум
интенсивности SERS в зависимости от толщины

напыленного серебра в точке 60 Å (рис. 2в). Этот
оптимум на толщине 60 Å, с одной стороны, связан
с формированием однородных пленок при боль-
ших толщинах серебра в случае слабых режимов
температурного отжига, при которых эффектив-
ность возбуждения поверхностных плазмон-поля-
ритонов низкая. А с другой стороны, он вызван об-
разованием тонких гранул серебра вытянутой
формы (этот факт обуславливает формирование
низкодобротного контура плазмонного погло-
щения, сдвинутого относительно частоты лазер-
ного излучения в “красную” спектральную об-
ласть) при малых напыляемых толщинах в случае
слабых режимов температурного отжига.

7. При сильных режимах нагревания зафикси-
рована растущая зависимость интенсивности
SERS от толщины напыленного серебра (рис. 2в).
При этом при увеличении толщины напыления
увеличиваются латеральные размеры наночастиц
и их высота, а коэффициент заполнения поверх-
ности металлом практически не изменяется. Та-
ким образом, если сравнивать подложки с тонки-
ми слоями напыления и толстыми (при больших
дозах температурного отжига), то в первом случае
наблюдается большое количество маленьких се-
ребряных наночастиц с маленькими зазорами, а
во втором – малое количество крупных серебря-
ных наночастиц с большими зазорами. Факт того,
что коэффициент усиления для подложек второго
типа значительно выше, свидетельствует о даль-
нодействующем механизме усиления SERS. Это
подтверждается данными литературы [25].

8. Наибольший коэффициент усиления ин-
тенсивности рамановского рассеяния (~108) име-
ли SERS-подложки с толщиной напыления се-
ребра 150 Å при следующих режимах отжига: а –
240°С, 6 мин; б – 240°С, 20 мин; в – 120 + 180 +

Ag – толщина 60 Å, Au – толщина 20 Å

Оптические свойства SERS-подложек Морфология наночастиц

Режимы
I475

(отн. ед.)
I1325

(отн. ед.)
Iлюм

(отн. ед.)
λрез
(нм)

dнч
(нм)

σнч
(нм)

Kзаполнения
(%)

Без нагревания 180 102 553 596 – – –
120°С, 6 мин 406 249 1310 604 – – –
120°С, 20 мин 258 123 901 600 – – –
240°С, 6 мин 2179 1037 19792 569 29 17 40
240°С, 20 мин 673 361 9339 565 27 16 35
360°С, 6 мин 1102 816 9840 623 36 25 42
120 + 180 + 240°С, 6 мин 3881 1791 28269 548 28 23 43
120 + 180 + 240°С, 20 мин 753 373 8945 564 28 17 37
120 + 180 + 240 + 300 + 360°С, 6 мин 740 570 9325 602 41 21 39
120 + 240 + 360°С, 6 мин 850 607 11570 608 36 23 48

Таблица 1. Продолжение
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+ 240 + 300 + 360°С, 6 мин; г – 120 + 240 + 360°С,
6 мин.

9. Золотые и серебряно-золотые подложки не
показали значительного усиления сигнала опти-
ческого отклика от тестовых молекул FITC, т. к. в
оптическом частотном диапазоне в золоте наблю-
дается рост мнимой части диэлектрической про-
ницаемости из-за возникновения межзонных пе-
реходов [26]. Это является одной из причин зату-
хания поверхностных плазмон-поляритонов.

Таким образом, была продемонстрирована
возможность управления оптическими свойства-
ми SERS-подложек за счет изменения морфоло-
гии металлических наночастиц при разных режи-
мах температурного отжига подложек после напы-
ления различных толщин металла на поверхность
диэлектрической основы SiO2. Это чрезвычайно
важно для создания недорогих и воспроизводимых
SERS-сенсоров, эффективно работающих на раз-
личных длинах волн лазерного возбуждения. Ес-
ли говорить о коммерческих воспроизводимых
SERS-субстратах, то в первую очередь стоит упо-
мянуть твердотельные периодические SERS-под-
ложки, полученные с использованием процессов
литографии [18], которые имеют минимальный
неконтролируемый разброс параметров линей-
ных размеров структурных элементов и зазоров
между этими элементами и, тем самым, являются
воспроизводимыми и контролируемыми при
производстве. Однако электронная литография –
это длинный и дорогой процесс, который не поз-
воляет выпускать партии подложек и поэтому не
может быть основой для массового создания
SERS-чипов. А создавать SERS-структуры, эф-

фективно работающие под лазерным возбужде-
нием с длиной волны в диапазоне 500–650 нм, с
использованием фотолитографии не представля-
ется возможным, т.к. этот процесс не может обес-
печивать создание структурных элементов и зазо-
ров между ними на поверхности подложек с разме-
рами ниже дифракционного предела (~300 нм).
Поэтому для использования наиболее распро-
страненных рамановских спектрометров с длина-
ми волн возбуждающего излучения, лежащего в
диапазоне 500–650 нм, с целью SERS-идентифи-
кации молекулярных соединений необходимо
уметь точно подстраивать плазмонный резонанс
SERS-подложек под длину волны лазера.

В данной работе было показано, как, изменяя
морфологию наноостровковых SERS-подложек с
помощью методов вакуумного термического на-
пыления и температурного отжига, становится
возможным контролировано, воспроизводимо и
эффективно подстраивать положение и ширину
контура плазмонного резонанса подложек под
входное усиление (на частоте лазерного возбуж-
дения) и выходное усиление (на частоте раманов-
ского рассеяния света).

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Показана возможность получения методом ва-
куумного термического напыления с использова-
нием термического отжига SERS-подложек с раз-
личной морфологией металлических наночастиц,
определяющей их оптические свойства. Методами
оптической спектроскопии установлены законо-
мерности в изменении оптических свойств SERS-

Рис. 2. Зависимость среднего латерального размера наночастиц серебра (dparticles) от толщины напыленного слоя се-
ребра при режимах отжига: 240°С в течение 6 мин; 240°С в течение 20 мин; 360°С в течение 6 мин; 120, 180, 240°С в
течение 20 мин (a). Зависимость пика плазмонного поглощения SERS-подложек (λ) от толщины напыленного слоя
серебра при режимах отжига: 120°С в течение 6 мин; 240°С в течение 6 мин; 360°С в течение 6 мин; 120, 180, 240°С в
течение 6 мин (б). Зависимость интенсивности рамановского рассеяния света тестового вещества FITC на 475 см–1

(I475) от толщины напыленного слоя серебра при режимах отжига: без нагрева; 120°С в течение 6 мин; 120°С в течение
20 мин; 120, 180, 240, 300, 360°С в течение 6 мин; 120, 240, 360°С в течение 6 мин (в).
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подложек при изменении латеральных размеров,
высот, форм и зазоров между наночастицами. Про-
демонстрирована возможность точной подстройки
пика плазмонного поглощения SERS-подложки
под длину волны возбуждающего лазерного излу-
чения. Подтвержден дальнодействующий меха-
низм усиления SERS, обусловленный возникно-
вением поверхностных плазмон-поляритонных
волн [25], а не образованием “горячих точек” в
зазорах между наночастицами. Результаты данной
работы имеют большую прикладную значимость,
так как разработка эффективных SERS-подложек
для простого и дешевого серийного производства
является важной задачей для внедрения SERS-тех-
нологий в различные области промышленности,
науки и народного хозяйства.

Авторы выражают благодарность Центру кол-
лективного пользования научным оборудовани-
ем ИФТТ РАН в части исследований с использова-
нием сканирующей электронной микроскопии.
Исследование выполнено за счет гранта Россий-
ского фонда фундаментальных исследований (про-
ект № 20-04-60077).
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A study of the influence of the morphology of metal nanoparticles
on the surface of silicon oxide on the optical properties of SERS substrates
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The possibility of adjusting the plasmon absorption of nanostructured SERS substrates to the wavelength of
exciting laser radiation in the 530–620 nm wavelength range is demonstrated. The characteristic regularities
of changes in the optical properties of SERS substrates with changes in the morphology of metal nanoparti-
cles on the surface of silicon oxide are established.



ИЗВЕСТИЯ РАН. СЕРИЯ ФИЗИЧЕСКАЯ, 2021, том 85, № 2, с. 190–195

190

ТЕРМАЛИЗАЦИЯ ТРИПЛЕТНЫХ МАГНИТОЭКСИТОНОВ
И СПИНОВЫЙ ТРАНСПОРТ В ХОЛЛОВСКОМ ДИЭЛЕКТРИКЕ

© 2021 г.   А. В. Горбунов1, *, А. С. Журавлев1, Л. В. Кулик1, В. Б. Тимофеев1

1Федеральное государственное бюджетное учреждение науки 
“Институт физики твердого тела Российской академии наук”, Черноголовка, Россия

*E-mail: gorbunov@issp.ac.ru
Поступила в редакцию 28.08.2020 г.

После доработки 25.09.2020 г.
Принята к публикации 28.10.2020 г.

Обнаружено, что термализация триплетных спин-флип магнитоэкситонов в квантово-холловском
диэлектрике является процессом, беспрецедентно длительным для трансляционно-инвариантных
неравновесных электронных систем. Показано, что магнитофермионный конденсат – состояние,
отличительной характеристикой которого является способность быстро переносить спин на макро-
скопические расстояния, формируется из спин-флип экситонов с обобщенными импульсами по-
рядка обратной магнитной длины.

DOI: 10.31857/S0367676521020101

ВВЕДЕНИЕ
В квантово-холловском диэлектрике (фактор

электронного заполнения ν = 2) нижайшее по
энергии возбуждение – это триплетный цикло-
тронный магнитоэкситон (ТЦМЭ) или спин-
флип (spin-flip) экситон, состоящий из электрон-
ной вакансии (ферми-дырки) на полностью заня-
том нулевом уровне Ландау и возбужденного элек-
трона с перевернутым спином на пустом первом
уровне Ландау [1, 2]. Спин-флип экситон имеет не-
обычную дисперсионную зависимость: минимум
его энергии находится не при нулевом обобщен-
ном импульсе,  а в области значений вблизи
обратной магнитной длины,  [3]. В поле 4 Тл
магнитная длина  ≈ 10–6 см, т.е. для ре-
лаксации необходимо отдать довольно большой
импульс. Кроме того, ТЦМЭ оптически не акти-
вен: его излучательная рекомбинация запрещена
по спину. Согласно теоретическим оценкам, при
температуре T ≤ 0.25 K характерное время релак-
сации такого спин-флип экситона путем испус-
кания высокочастотных акустических фононов
составляет ~1 с [4]. В высококачественной
GaAs/AlGaAs-гетероструктуре с квантовой ямой
(КЯ) шириной 25 нм экспериментально измерен-
ное время жизни ТЦМЭ достигает ≈1 мс при T =
= 0.45 K [5]. За счет столь большого времени жиз-
ни удается создать ансамбль ТЦМЭ с плотностью
nex ≥ 1010 см–2 с помощью довольно слабого фото-
возбуждения, не способного перегреть исследуе-
мую систему. ТЦМЭ представляет собой компо-

зитный бозон со спином S = 1, и при температу-
рах T ≤ 1 K создание столь плотного бозонного
ансамбля приводит к формированию в холлов-
ском изоляторе – чисто фермионной системе –
нового необычного состояния – магнитоферми-
онного конденсата (МФК) [5]. МФК – это первый
экспериментальный пример конденсации компо-
зитных бозонов не в обычном пространстве, как в
случае электрон-дырочной жидкости в объемных
полупроводниках [6], и не в импульсном про-
странстве, как в случае атомных бозе-конденсатов
[7], а в пространстве обобщенных импульсов – ве-
личин, зависящих как от пространственных коор-
динат, так и от их градиентов [8].

Отличительной особенностью МФК является
способность быстро растекаться на макроскопи-
ческие расстояния, ограниченные лишь размера-
ми исследуемого образца [5, 9]. Прямые экспери-
менты показывают, что транспортная длина
ТЦМЭ в конденсированном состоянии увеличи-
вается, по крайней мере, на три порядка величи-
ны по сравнению с длиной диффузии магнитоэк-
ситонов в газовой фазе [9]. Из-за имеющейся
электрон-дырочной симметрии пространствен-
ное перемещение ТЦМЭ не связано с переносом
заряда или массы, а только с переносом энергии и
спина. Эксперименты по измерению скорости
растекания ТЦМЭ из пятна фотовозбуждения в
объем квантово-холловского изолятора [10] пока-
зали, что она может достигать ~103 см/с. Столь
высокие скорости переноса спина делают кванто-
во-холловский диэлектрик перспективным объ-

= 0,q
≈ 1 Bq l

= �Bl c eB
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ектом для быстрой передачи сигналов в спиновой
подсистеме.

В работе [10] были выдвинуты предположения
о динамике релаксации ТЦМЭ в нижайшее энер-
гетическое состояние на основе исследований
кинетики резонансного отражения света. Как уже
упоминалось, спин-флип экситон является “тем-
ным” и в дипольном приближении не взаимодей-
ствует со светом. Но для его детектирования мож-
но использовать резонансное отражение света,
соответствующего переходу “0–0” из валентной
зоны на нулевой уровень Ландау, где находится
ферми-дырка, входящая в состав ТЦМЭ, либо
переходу “1–1” на первый уровень Ландау, где
сидит возбужденный электрон. В равновесии пе-
реход “0–0” невозможен, поскольку все состоя-
ния на нулевом уровне заняты – ферми-дырки от-
сутствуют. При фотовозбуждении ситуация стано-
вится неравновесной, появляются ферми-дырки и
возникает резонансное поглощение фотонов с со-
ответствующей энергией. В эксперименте проще
регистрировать резонансное отражение, которое
сводится к поглощению и переизлучению резо-
нансного фотона. Фотоиндуцированное резо-
нансное отражение (ФРО) было успешно ис-
пользовано для детектирования ТЦМЭ в работе
[11]. Существенным недостатком измерений ФРО
является то, что эта методика учитывает лишь об-
щее количество фотовозбужденных ферми-дырок и
не позволяет определить, какой обобщенный им-
пульс имеют ТЦМЭ, в состав которых входят де-
тектируемые фермиевские дырки. Если же речь
идет о конденсации ТЦМЭ в одно или в несколь-
ко квантовых состояний, то вопросы о величине
обобщенного импульса магнитоэкситонов и о
том, каким образом этот импульс приобретается
электронной системой, являются ключевыми для
понимания того, как устроено возникающее кон-
денсированное состояние.

В данной работе проведены одновременные
измерения ФРО и фотолюминесценции (ФЛ) в
двумерной электронной системе (2D-ЭС) в при-
сутствии плотного ансамбля фотовозбужденных
ТЦМЭ. В результате удалось определить величи-
ны обобщенного импульса “темных” спин-флип
экситонов в конденсированном и газообразном
состоянии. Обнаружено, что термализация ТЦМЭ
является далеко не тривиальным и беспрецедент-
но длительным для трансляционно-инвариантных
неравновесных электронных систем процессом.
Оказалось, что одиночный спин-флип экситон с
нулевым обобщенным импульсом, по-видимому,
вообще не сможет релаксировать в нижайшее
энергетическое состояние, несмотря на то, что
его время жизни может достигать значений ~1 мс.
Связано это с принципиальной невозможностью
одновременного выполнения законов сохранения
энергии и импульса в процессе испускания аку-
стических фононов одиночным триплетным маг-

нитоэкситоном. Только лишь включение двухэк-
ситонных механизмов рассеяния, эффективность
которых возрастает при достаточно высокой плот-
ности магнитоэкситонного ансамбля, приводит к
быстрой термализации магнитоэкситонов и обра-
зованию магнитофермионного конденсата. В рабо-
те показано, что само конденсированное состояние
формируется из магнитоэкситонов с обобщенными
импульсами порядка обратной магнитной длины.

МЕТОДЫ ЭКСПЕРИМЕНТА

Исследовалась гетероструктура, содержащая
одиночную, симметрично легированную, кван-
товую яму GaAs/AlGaAs шириной 31 нм с кон-
центрацией электронов в 2D канале 1.8 ∙ 1011 см–2

и темновой подвижностью более 1.5 ∙ 107 см2/В ∙ с.
Симметричное легирование необходимо, чтобы
минимизировать проникновение волновой функ-
ции электронов проводимости в барьер и умень-
шить вклад в релаксацию возбужденных электро-
нов случайного потенциала на гетерограницах КЯ
и примесных состояний в барьере. Образец раз-
мером ≈3 × 3 мм помещался во вставку с жидким
3He, которая, в свою очередь, устанавливалась в
4He-криостат со сверхпроводящим соленоидом.
Оптические измерения проводились при темпе-
ратуре 0.45 К в магнитном поле вблизи 4.2 Тл, ко-
торое соответствовало формированию холлов-
ского изолятора при факторе заполнения ν = 2.

Эксперименты проводились с помощью двух
многомодовых кварцевых световодов ∅400 мкм с
числовой апертурой 0.39. Один световод служил
одновременно для нерезонансной накачки не-
равновесных ТЦМЭ и резонансного зондирова-
ния двумерной электронной системы. Размер
пятна накачки/зондирования ≈1 мм. С помощью
второго световода собирались как отраженный
свет, так и излучение ФЛ и передавались на вход-
ную щель решеточного спектрометра с охлаждае-
мой ПЗС камерой либо на лавинный фотодиод в
режиме счета фотонов, подключенный к фотонно-
му счетчику со стробированием во времени. Для
формирования ансамбля неравновесных ТЦМЭ
использовался лазерный диод (длина волны излу-
чения ≈780 нм при спектральной ширине ≈10 нм),
а для контроля резонансного отражения – пере-
страиваемый непрерывный лазер с шириной ли-
нии 1 МГц. Для подавления сигнала отражения от
поверхности образца использовалась пара скре-
щенных сетчатых линейных поляризаторов, по-
мещенных в жидкий гелий между торцами свето-
водов и исследуемым образцом.

Модулирование тока лазерного диода с помо-
щью генератора прямоугольных импульсов поз-
воляло измерять τ – время спада сигнала ФРО из
пятна фотовозбуждения после окончания им-
пульса накачки. Увеличение длительности им-
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пульса накачки τp либо пиковой мощности Pp
приводило к возрастанию плотности магнитоэк-
ситонов, накачиваемых за один импульс. Период
следования импульсов Tp выбирался таким, что-
бы превысить все характерные переходные и ре-
лаксационные процессы в исследуемой системе,
и составлял десятки миллисекунд.

Дополнительно были проведены измерения
спектров ФЛ с пространственным разрешением в
3He-магнитокриостате с оптическим окном. Для
мониторинга обобщенного импульса ТЦМЭ, уте-
кающих из области фотовозбуждения, была при-
менена схема эксперимента с двумя пятнами не-
резонансной лазерной накачки диаметром dpump =
= dprobe ≈ 20 мкм, разнесенными друг от друга на
расстояние D ≈ 200 мкм. Одно из пятен использо-
валось для фотовозбуждения 2DЭС c мощностью
Ppump, другое – для регистрации ФЛ при мощно-
сти Pprobe, меньшей, по крайней мере, на порядок.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ
И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

Результаты измерений времени спада сигнала
ФРО τ в зависимости от длительности импульса
накачки τp при фиксированной пиковой мощно-
сти Pp показаны на рис. 1. На кривой можно вы-
делить три характерных участка. Первый соответ-
ствует низкому уровню возбуждения системы:
концентрация ТЦМЭ составляет менее 1% от
плотности квантов магнитного потока. В этом
случае время τ слабо зависит от длительности им-
пульса фотовозбуждения, составляя ≈600 мкс. На
втором участке наблюдается рост τ приблизи-

тельно на 300 мкс, а на третьем – резкое падение.
Здесь следует отметить, что при измерениях ФРО
нельзя определить, за счет чего спадает сигнал
после окончания импульса накачки. Это может
быть связано как с релаксацией неравновесных
спин-флип экситонов в основное состояние, так
и с их уходом из пятна фотовозбуждения. В том и
другом случае фиксируется уменьшение в пятне
накачки/зондирования числа ферми-дырок, вхо-
дящих в состав ТЦМЭ. Чтобы понять природу
поведения ТЦМЭ в пятне фотовозбуждения в за-
висимости от накачиваемой экситонной плотно-
сти, были проведены одновременные измерения
спектров ФЛ 2D-ЭС, из которых можно опреде-
лить функцию распределения ТЦМЭ по обоб-
щенным импульсам.

Как было показано ранее в работе [12], при ма-
лых концентрациях спин-флип магнитоэксито-
нов в спектре ФЛ исследуемой 2D-ЭС доминиру-
ют две одночастичные линии: одна в поляризации
σ–, а другая – в поляризации σ+ (см. спектр (1) на
рис. 2а). Эти линии отвечают излучательной ре-
комбинации электронов с проекциями спина
+1/2 и –1/2 с тяжелыми дырками валентной зоны
с проекциями спина –3/2 и +3/2, соответственно.
По мере накопления ТЦМЭ в спектре ФЛ появля-
ются две дополнительные линии (см. спектры (2) и
(3) на рис. 2a), отвечающие рекомбинации из
трехчастичных комплексов, составной частью ко-
торых оказывается триплетный спин-флип магни-
тоэкситон. Одна из этих линий (линия Pln) прояв-
ляется в σ–-поляризации и имеет значительный
энергетический сдвиг в сторону меньших энергий.
Другая дополнительная линия (линия T) наблюда-
ется в σ+-поляризации и сдвинута гораздо меньше
по сравнению с одночастичным переходом. В ра-
боте [12] было также показано, что оптические пе-
реходы в трехчастичных трансляционно-инвари-
антных комплексах разрешены, если эти перехо-
ды идут в симметрийно разрешенном канале.
Одиночная фотовозбужденная тяжелая дырка в
валентной зоне связывается в трионное состоя-
ние с ТЦМЭ, а затем в рамках однофотонного
процесса переходит из валентной зоны в состоя-
ние ферми-дырки на нулевом уровне Ландау зоны
проводимости. Этот процесс идет без изменения
внутренних степеней свободы трионного состоя-
ния. Конечным состоянием процесса излучатель-
ной рекомбинации является либо синглетное по
ферми-дыркам состояние в σ–-поляризации, либо
триплетное состояние в σ+-поляризации (см. схе-
мы на рис. 2б). Различие в свойствах этих двух со-
стояний проистекает из того факта, что в σ–-поля-
ризации спиновые квантовые числа одной из фер-
ми-дырок и возбужденного электрона совпадают.
Возбужденный электрон может занять состояние
ферми-дырки, передавая избыточную энергию
другому электрону, а это есть не что иное, как маг-

Рис. 1. Зависимость времени спада τ сигнала ФРО для
ТЦМЭ от длительности импульса фотовозбуждения
τp. На вставках – спектры ФЛ, измеренные при τp =
= 10, 30, 100 и 1000 мкс.
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нитоплазмон в присутствии дополнительной фер-
ми-дырки или плазмарон [13]. Электрон, входя-
щий в трион, не может участвовать в плазменных
колебаниях. Энергия триона не несет информации
об обобщенном импульсе входящего в него магни-
тоэкситона, что объясняется малой дисперсией
магнитоэкситонов по сравнению с характерной
шириной линии ФЛ триона. Фактически, интен-
сивность линии триона учитывает полную плот-
ность магнитоэкситонов в пятне возбужде-
ния/зондирования. Спектр ФЛ плазмарона, на-
против, несет информацию как о полном числе
магнитоэкситонов, так и о функции распределе-
ния плазмаронов по энергиям, из которой, в свою
очередь, следует функция распределения входя-
щих в плазмарон магнитоэкситонов по обобщен-
ным импульсам, которые они имели к моменту
формирования плазмарона [12, 14]. Таким обра-
зом, несмотря на то, что “темные” триплетные
спин-флип экситоны не являются оптически ак-
тивными, их наличие можно детектировать кос-
венным методом – через модификацию спектров
ФЛ, отвечающих оптически активным каналам
рекомбинации. Иными словами, оптические пе-
реходы с участием трехчастичных комплексов яв-
ляются “сигнальными метками” на появление в
области зондирования триплетных спиновых
магнитоэкситонов.

На вставках на рис. 1 видно, что в условиях ма-
лых плотностей фотовозбуждения число ТЦМЭ с

большими обобщенными импульсами малó – ли-
ния плазмарона отсутствует. При увеличении эк-
ситонной плотности начинается процесс рассея-
ния ТЦМЭ с импульсами q ≈ 0 в область минимума
дисперсионной зависимости – линия плазмарона с
импульсами ТЦМЭ  растет быстрее, чем
линия триона. Поскольку этот процесс начинается
с некоторой критической длительности импульса
накачки (т.е. с критической плотности ТЦМЭ),
естественно предположить, что спин-флип экси-
тоны за время жизни не успевают термализовать-
ся и заполнить энергетические состояния вблизи
минимума дисперсионной зависимости. Это дает
оценку снизу на время внутридолинной релакса-
ции магнитоэкситонов – не менее 600 мкс. При-
чина такой медленной внутридолинной релакса-
ции состоит в невозможности одновременного
удовлетворения законам сохранения энергии и
импульса при испускании акустического фонона.
Конкретные значения времени релаксации свя-
заны с параметрами гетероструктуры.

Процесс рассеяния ТЦМЭ в нижайшее энерге-
тическое состояние сопровождается появлением в
спектрах ФЛ линии плазмарона, что сигнализирует
о заполнении магнитоэкситонных состояний вбли-
зи минимума дисперсионной зависимости. При
этом время релаксации ТЦМЭ в основное состоя-
ние, измеренное с помощью резонансного отраже-
ния, увеличивается (второй участок на зависимо-
сти τ(τp), рис. 1). Это очевидный результат, так

≈ 1 Bq l

Рис. 2. Спектры ФЛ: (1) импульсное фотовозбуждение, τp = 10 мкс, Pp = 100 мкВт; стационарное фотовозбуждение с
двумя разнесенными пятнами накачки при Pprobe = 3 мкВт, Ppump = 0 (2); Pprobe = 3 мкВт, Ppump = 150 мкВт (3). Схема
оптических переходов для двух направлений циркулярной поляризации (б).
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как в процессе релаксации в основное состояние
спин-флип экситоны должны, помимо энергии,
отдать большой импульс  Наиболее ин-
тересным является поведение спектров ФЛ в ре-
жиме, когда ТЦМЭ начинают уходить из пятна
возбуждения. В этом случае время жизни τ, из-
меренное с помощью ФРО, резко уменьшается.
Одновременно наблюдается дисбаланс в общем
числе накачиваемых в пятно возбуждения ТЦМЭ,
измеряемом с помощью линии триона, и числе
ТЦМЭ с обобщенным импульсом  изме-
ряемом с помощью линии плазмарона. Общее
число накачиваемых ТЦМЭ растет, а число
ТЦМЭ с импульсами порядка обратной магнит-
ной длины уменьшается. Таким образом, очевид-
но, что из пятна возбуждения уходят не все фото-
возбужденные ТЦМЭ, а только ТЦМЭ с обоб-
щенным импульсом 

Дополнительная экспериментальная проверка
этого, ключевого для описания свойств спин-
флип экситонов, утверждения была произведена
путем измерения спектров ФЛ не в самóм пятне
возбуждения, а в области, удаленной от него на
расстояние D ≈ 200 мкм. При увеличении плотно-
сти мощности фотовозбуждения интенсивность
линии плазмарона в пространственно удаленной
области растет до тех пор, пока интегральная ин-
тенсивность линии плазмарона не приблизится
к интегральной интенсивности линии триона.
Это означает, что практически все спин-флип
экситоны, пришедшие в область регистрации из
пятна возбуждения, имеют обобщенный им-

≈ .1 Bq l

≈ ,1 Bq l

≈ .1 Bq l

пульс  Вычитая с соответствующим ве-
сом спектр ФЛ равновесной 2D-ЭС из спектров
ФЛ 2D-ЭС в удаленной от точки возбуждения об-
ласти, можно получить распределение по обоб-
щенным импульсам неравновесных магнитоэк-
ситонов (рис. 3). Из приведенных функций рас-
пределения  в отсутствии и при наличии
удаленного фотовозбуждения становится очевид-
ным, что именно магнитоэкситоны с импульсами
порядка обратной магнитной длины принимают
участие в магнитоэкситонном транспорте.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Предложен экспериментальный метод построе-
ния функции распределения спин-флип магнито-
экситонов по обобщенным импульсам, что являет-
ся существенным шагом в понимании физики
“темных"" триплетных магнитоэкситонов и магни-
тофермионного конденсата, учитывая диапазон
вариации обобщенного импульса от 0 до более,
чем 106 см–1. Показано, что перенос магнитоэкси-
тонной плотности на большие расстояния осу-
ществляется не всеми магнитоэкситонами, а
только теми, импульс которых близок к обратной
магнитной длине. Таким образом, можно сделать
вывод о том, что магнитофермионный конденсат
формируется из магнитоэкситонов с дипольным
моментом порядка магнитной длины, умножен-
ной на элементарный электронный заряд. Из-за
невозможности удовлетворить законам сохране-
ния энергии и импульса одновременно в ансам-
бле неравновесных магнитоэкситонов не проис-
ходит полной термализации. Релаксация в ни-
жайшее энергетическое состояние протекает за
счет двухэкситонных процессов, которые стано-
вятся заметными по достижению неравновесным
ансамблем магнитоэкситонов некоторой крити-
ческой плотности. Вследствие сверхдлинных вре-
мен термализации ансамбль магнитоэкситонов
является существенно неравновесным. Он разби-
вается на надконденсатные магнитоэкситоны с
обобщенными импульсами  доля которых
определяется не только внешней температурой,
но и динамикой фотовозбуждения, двухэкситон-
ной внутридолинной релаксацией и транспортом
магнитоэкситонов из пятна возбуждения, и на
магнитоэкситоны с импульсами  которые
участвуют в формировании магнитофермионно-
го конденсата и в экситонном транспорте (т.е. и в
переносе спина) на макроскопические расстоя-
ния. Таким образом, фотовозбужденная система
магнитоэкситонов существенно отличается от
системы непрямых в импульсном пространстве
экситонов в объемных полупроводниках, таких,
как Ge и Si, где долгоживущие экситоны терма-
лизуются за времена жизни [15]. Примером не-
равновесной бозе-системы, близкой к системе

≈ .1 Bq l

( )ТЦМЭn q

≈ 0,q

≈ ,1 Bq l

Рис. 3. Распределение плазмаронов по энергиям
(нижняя шкала) и импульсам (верхняя шкала) для
двух режимов стационарного фотовозбуждения, со-
ответствующих спектрам (2) (черная кривая) и
(3) (красная кривая) на рис. 2. Тонкая линия – дис-
персия триплетных магнитоэкситонов, рассчитанная
в соответствии с результатами работы [3].
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спин-флип магнитоэкситонов, следует рассмат-
ривать параметрически накачиваемые бозе-эйн-
штейновские конденсаты магнонов в пленках же-
лезо-иттриевого граната [16].

Работа выполнена при поддержке Российско-
го научного фонда (проект № 16-12-10075).
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Thermalization of triplet magnetoexcitons and spin transport in a Hall dielectric
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It was found that the thermalization of triplet spin-flip magnetoexcitons in a quantum Hall dielectric is an
unprecedentedly long process for translation-invariant nonequilibrium electronic systems. The magnetofer-
mionic condensate, a state characterized by the ability to rapidly transfer spin over macroscopic distances, is
formed by the spin-flip excitons with generalized momenta of the order of the reciprocal magnetic length.
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С помощью методики время-разрешенного керровского вращения исследована спин-деполяризо-
ванная электронная система с фактором заполнения v = 1 в GaAs квантовой яме. При температурах
выше 5 К обнаружен переход из нового спин-коррелированного состояния в состояние с низкой
спиновой жесткостью, характерной для одночастичной электронной системы. Выделен нелинейный
вклад в затухание ларморовских осцилляций, возникающий при низких температурах, когда спин-
спиновые корелляции определяют основное состояние двумерной электронной системы. Оценены
параметры флуктуирующего магнитного поля, действующего на отдельные электронные спины.
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ВВЕДЕНИЕ

В последнее время большое внимание научной
общественности уделяется областям технологи-
ческих приложений, использующих манипулиро-
вание спиновой степенью свободы. В случае дву-
мерных электронных систем (2D-ЭС) в магнит-
ном поле, квантово-холловский ферромагнетик до
сих пор являлся наиболее изученным спиновым
объектом. Открытым вопросом на настоящий мо-
мент остается описание основного состоянием
холловского ферромагнетика при конечных тем-
пературах, когда происходит сильная спиновая де-
поляризация. Важный шаг в изучении свойств
спин-деполяризованных состояний был связан с
попыткой адресоваться к спиновой жесткости,
определяемой величиной обменного взаимодей-
ствия между соседними спинами, с помощью ме-
тодики время-разрешенного керровского враще-
ния. Идея этой экспериментальной методики со-
стоит в импульсном отклонении полного спина
электронной системы от его равновесного на-
правления на малый угол и последующем иссле-
довании динамики спиновой прецессии вокруг
направления внешнего магнитного поля.

Ранее в работе [1] была предложена модель,
описывающая время сбоя фазы когерентной пре-
цессии электронов вследствие пространственных
флуктуаций эффективного g-фактора электронов.
При низких температурах существенный вклад в
эффективное магнитное поле, приводящее к
флуктуациям g-фактора электронов, также вносят
ядерные спины. Два эти вклада можно объединить
в один, считая, что на электронные спины дей-
ствует эффективное флуктуирующее магнитное
поле, определяемое локальным эффективным
g-фактором отдельного электрона и контактным
взаимодействием этого электрона с локальным
полем ядерной подсистемы. В пренебрежении
обменным взаимодействием между электронами
коллективная прецессия 2D-ЭС распадается на
локальные прецессии отдельных спинов с инди-
видуальной ларморовской частотой, определяе-
мой локальным значением флуктуирующего маг-
нитного поля. В свою очередь спиновая жест-
кость, связанная с многочастичным обменным
взаимодействием, заставляет отдельные спины
быть сонаправленными, таким образом, препят-
ствуя дефазировке и, соответственно, затуханию
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коллективной прецессии 2D-ЭС с общей для всех
электронов ларморовской частотой.

Было показано, что при фиксированной тем-
пературе отклонение фактора заполнения от вели-
чины, соответствующей квантово-холловскому
ферромагнетику, приводит к спиновой деполяри-
зации 2D-ЭС и сопровождается скачкообразным
уменьшением спиновой жесткости. В представ-
ленной работе мы на примере квантово-холлов-
ского ферромагнетика исследуем то, как ведет себя
спиновая жесткость в условиях спиновой деполя-
ризации, вызванной увеличением электронной
температуры. Оказывается, что даже когда 2D-ЭС
сильно деполяризована (спиновая поляризация
мало отличается от одночастичной) локальная
спиновая жесткость 2D-ЭС остается столь же вы-
сокой, что и в спин поляризованном состоянии,
что подразумевает существование спин деполяри-
зованной, но, в то же самое время, сильно спин-
коррелированной новой электронной фазы.

ИССЛЕДУЕМЫЕ ОБРАЗЦЫ 
И ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ТЕХНИКА

Были исследованы высококачественные GaAs/
AlGaAs гетероструктуры с одиночной квантовой

ямой шириной 18 нм, содержащей высокоподвиж-
ный 2D электронный газ (транспортная подвиж-
ность (μ ~ 5 ∙ 106 см2 ∙ В–1 ∙ с–1) с темновой концен-
трацией электронов ns ~ 0.6 ∙ 1011 см–2. Спиновую
динамику двумерного электронного газа изучали
с помощью метода время-разрешенного спино-
вого эффекта вращения Керра (рис. 1). Подроб-
ное описание установки можно найти в [3]. С по-
мощью циркулярно-поляризованного импульса
накачки в исследуемом образце создавалась спи-
новая ориентация двумерных электронов вблизи
основного состояния электронной системы (ни-
жайший спиновый подуровень Ландау), которую
регистрировали по углу поворота плоскости по-
ляризации отраженного от образца линейно поля-
ризованного пучка зондирования с помощью спе-
циального балансного фотодетектора. Измерения
керровского сигнала проводили в спектрально вы-
рожденном режиме, при котором длина волны на-
качивающего и зондирующего лазерных пучков
совпадала. Средняя мощность накачки состав-
ляла величину порядка 0.5 мВт, размер лазерно-
го пятна был порядка 30 мкм. При регистрации
сигнала керровского вращения использовали
двойное синхронное детектирование, позволяв-
шее эффективно подавлять паразитный рассе-

Рис. 1. Схема экспериментальной установки время-разрешенного магнито-оптического вращения Керра.
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янный лазерный свет от поверхности гетеро-
структуры. Для этого осуществляли дополни-
тельную (амплитудную) модуляцию пробного
пучка с некоторой частотой, и на этой частоте мо-
дуляции регистрировали сигнал керровского вра-
щения. Температурные измерения в магнитном
поле проводили в криостате со сверхпроводящим
соленоидом (критическое поле 10.2 Тл), содержа-
щим вставку для конденсации изотопа гелия 3He.
Конструкция вставки позволяла плавно менять
температуру в диапазоне от 0.6 до 15 К. Держатель
образца содержал оптическое окно, через которое
заводилось лазерное фотовозбуждение внутрь
криостата и собирался полезный сигнал. Иссле-
дуемый образец монтировался в держателе таким

образом, что наклон плоскости квантовой ямы к
направлению вектора магнитной индукции со-
ставлял 45 град. Это позволяло проводить измере-
ния при различных факторах заполнения, а нали-
чие продольной компоненты магнитного поля
приводило к когерентной ларморовской прецес-
сии электронов.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ
И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

Для исследования изменения спиновой жест-
кости 2D-ЭС в окрестности фактора заполнения
v = 1 нами были измерены сигналы время-разре-
шенного керровского вращения при различных
факторах заполнения и температурах электрон-
ной системы Т = 0.6, 4.2 и 10 К (рис. 2). Время за-
тухания спиновой прецессии не отличается при
Т =0.6 и 4.2 К, что подразумевает практически
одинаковую спиновую жесткость 2D-ЭС. Зави-
симости времен затухания от фактора заполнения
также совпадают в этих двух случаях, за исключе-
нием дополнительного максимума на низкотем-
пературной зависимости, связанной с возбужде-
ниями спин-текстурной жидкости [2]. Для срав-
нения показана зависимость времени затухания,
измеренная при 10 К, которая представляет собой
слабую монотонную зависимость от фактора за-
полнения, достигающую максимума на факторе
заполнения v = 1, и константу, не зависящую от
фактора заполнения при v > 1.

Рост времени затухания при повышении тем-
пературы в окрестности фактора заполнения v = 1
связан с уменьшением флуктуаций g-фактора
электронов. При низкой температуре добавляет-
ся вклад пространственных флуктуаций эффек-
тивного магнитного поля, действующего на элек-
троны, от неравновесной поляризации ядерных
спинов. Эти флуктуации не только существенно
укорачивают время затухания сигнала керровско-
го вращения, но и приводят к появлению допол-
нительных пиков в фурье образе сигнала керров-
ского вращения, соответствующих дополнитель-
ному эффективному магнитному полю на уровне
0.1 Тл (подробное этот эффект обсуждается в [3]).
Таким образом, пространственные флуктуации g-
фактора и эффективного магнитного поля, дей-
ствующего на электроны со стороны ядерных
спинов через контактное взаимодействие, усили-
ваются при понижении температуры, что приво-
дит к более быстрому затуханию спиновой пре-
цессии 2D-ЭС.

Установлено, что спиновая жесткость на фак-
торе заполнения v = 1 выживает при столь высо-
ких температурах (до 5 К), при которых 2D-ЭС
практически полностью деполяризована (поряд-
ка 20%). Это означает, что холловский ферромагне-

Рис. 2. Слева показана временная динамика керров-
ского сигнала при Т = 0.6 К в зависимости от фактора
заполнения. Вверху представлено время спиновой
дефазировки как функция фактора заполнения при
Т = 0.6, 4.2 и 10 Тл (синие, красный и черные точки,
соответственно). Внизу изображена динамика кер-
ровского сигнала, а также его фурье преобразование
при Т = 4.2 и 10 К, измеренные в состоянии с малой
спиновой жесткостью при v = 0.7.
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тик в процессе нагрева перед тем, как превратится в
парамагнетик, переходит через дополнительное
промежуточное фазовое состояние, характеризую-
щееся высокой спиновой жесткостью и большой
корреляционной длиной спин-спиновых корреля-
ций, сравнимых с аналогичными в холловском
ферромагнитном состоянии, но малой средней
по образцу спиновой поляризацией. Сравнение
спиновой жесткости в спин-текстурной жидко-
сти и в новой фазе подразумевает, что новая фаза
не может быть спин-текстурной жидкостью
(СТЖ). Указанным свойствам, удовлетворяет си-
стема спинов, состоящая из текстур с большой
корреляционной длиной (слабым изменением
направления спина между соседними спинами).
Такие текстуры не несут топологического заряда,
и число перевернутых спинов в них не квантова-
но (может оказаться существенно меньше едини-
цы). Однако они обладают высокой спиновой
жесткостью даже при значительной, как в GaAs,
зеемановской энергии.

Спиновая динамика электронов вблизи фак-
тора заполнения v = 1 имеет сложный характер и
не описывается простой экспоненциальной зави-
симостью. Как уже упоминалось, время затуха-
ния когерентной спиновой прецессии 2D-ЭС
определяется пространственными флуктуациями
эффективного g-фактора электронов и простран-
ственными флуктуациями спина ядерной подси-
стемы полупроводника, в котором сформирована
2D-ЭС (при гелиевых температурах вклад от ядер-
ных спинов во флуктуирующее магнитное поле,
испытываемое электронными спинами, стано-
вится доминирующим). Таким образом, затуха-
ние амплитуды ларморовских осцилляций в сиг-
нале керровского вращения от времени опреде-
ляется статистикой флуктуаций эффективного
магнитного поля, действующего на электронные
спины. Оказывается, что теоретическая разница
между различными статистическими флуктуа-
ционными моделями невелика (она столь мала,
что ее практически невозможно установить из
существующих экспериментальных данных) [4].
Поэтому, без утраты общности, можно предпо-
ложить наличие гауссового беспорядка в 2D-ЭС:

G(r) = exp(–r2/Λ2). Здесь G(r) – корреляцион-
ная функция, описывающая флуктуации случай-
ного потенциала, которая зависит от двух пара-
метров Δg и Λ, амплитуды и корреляционной дли-
ны флуктуаций, соответственно. Воспользуемся
выводами и обозначениями из [4] для дальнейше-
го описания системы (Δg выразим в единицах
μBB). При выбранных предположениях амплиту-
да ларморовских осцилляций сигнала керровско-

Δ2
g

го вращения будет уменьшаться со временем как
S+(t) = Sperp(0)exp(–iεzt)[1 + Refa(t)], где

(1)

(2)

(3) (3)

Здесь lB – магнитная длина, εz – ларморовская ча-
стота осцилляций, а величина ℏ/Mx определяет
спиновую жесткость системы; например, в хол-
ловском ферромагнетике она варьируется от 1 до
2 мэВ для стандартных 2D-ЭС в GaAs/AlGaAs
квантовых ямах. Зависимость амплитуды колеба-
ний от времени не является экспоненциальной,
как было принято считать. Характеристические
времена T2 и τ0 отвечают за линейный и нелиней-
ный вклады в зависимость амплитуды ларморов-
ских осцилляций сигнала керровского вращения.
Из формулы (2) следует, что произведение двух
характеристических времен является универсаль-
ной для любой спин-поляризованной электрон-
ной системы величиной, не зависящей от спино-
вой жесткости 2ДЭС и определяемой исключи-
тельно одночастичным механизмом затухания
керровского сигнала: 

Результат аппроксимации для характеристиче-
ских времен T2 и τ0 с использованием формул (1)–
(3) показан на рис. 3 вместе со стандартной зависи-
мостью уменьшения амплитуды ларморовских ос-
цилляций сигнала керровского вращения в e раз
(время τ). Видно, что эмпирическая и точная за-
висимости практически точно совпадают в широ-
ком диапазоне факторов заполнения в окрестности
холловского ферромагнетика, что свидетельствует о
близком к линейному уменьшению амплитуды лар-
моровских осцилляций.

Значительные нелинейности в исследуемой
зависимости проявляются только в области фор-
мирования спин-текстурной жидкости [2] и точ-
но на факторе заполнения v = 1 (рис. 3). Во вре-
менном поведении амплитуды затухания керров-
ского сигнала сначала наблюдается участок в 1–2 нс
с постоянным значением амплитуды, после чего
происходит линейный спад, как это предсказано
в работе [4]. Тем не менее, произведение характе-
ристических времен 2T2 и τ0 во всей исследуемой
области факторов заполнения остается практиче-
ски неизменным, что позволяет оценить ампли-
туду флуктуаций эффективного магнитного поля
(Δg). Эффективная амплитуда флуктуаций эф-
фективного магнитного поля (ларморовской ча-
стоты), измеренная из фурье образа биений лар-
моровских осцилляций составляет 0.003 мэВ, что

( ) ( ) ( )
( ) ( )

= − π τ −

− τ +
2 0

2
0 0

Re    { 2 arctan 2

2π ln[ 2 τ ]1 }
af t T t

t t
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вполне согласуется со средней амплитудой флук-
туаций ларморовской частоты 0.0015, полученных
аппроксимацией кривых затухания амплитуды
ларморовских осцилляций сигнала керровского
вращения. Корреляционная длина флуктуаций
может быть оценена из известной энергии спино-
вой волны в холловском ферромагнетике (1–2 мэВ
в зависимости от электронной концентрации и
ширины квантовой ямы) [4]. В нашем случае она
составляет приблизительно 300 нм, что неплохо
согласуется с длиной волны возбуждающего и ре-
гистрирующего лазерного излучения в объеме
GaAs – 225 нм (диэлектрическая проницаемость
GaAs выбрана 12.9). Длина когерентности ис-
пользуемого лазера достаточно велика, поэтому
даже при однородной засветке на образце возни-
кают неоднородности интенсивности на мас-
штабе длины волны света. Данные неоднород-
ности влияют на спины ядер из-за контактного
взаимодействия двумерной электронной систе-
мы ядерными спинами. Поскольку поляризация
ядер осуществляется лазерным пучком, то полу-
ченная оценка выглядит вполне разумной при

учете уменьшения диэлектрической проницае-
мости в плоскости квантовой мы из-за близости
к поверхности гетероструктуры.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
При помощи методики время-разрешенного

керровского вращения исследована спин деполя-
ризованная электронная система на факторе запол-
нения v = 1. Обнаружена новая сильно коррелиро-
ванная фаза в спин деполяризованной 2D-ЭС, не
имеющая очевидных аналогов в других состояни-
ях 2D-ЭС. Новая фаза характеризуется высокой
степенью спиновой деполяризации и большой
спиновой жесткостью, на порядок превышаю-
щую спиновую жесткость СТЖ в GaAs. Переход
из нового спин-коррелированного состояния в
состояние с низкой спиновой жесткостью, харак-
терной для одночастичной электронной системы,
происходит пороговым образом по температуре,
что, возможно, указывает на связь новой фазы с
топологическими фазами Березинского–Костер-
лица–Таулесса. Также, исследовалась структура
сигнала керровского вращения от 2D-ЭС в кванту-
ющем магнитном поле, и было показано, что в пол-
ном согласии с микроскопической теорией работы
[4] затухание коллективной спиновой прецессии
2D-ЭС не имеет экспоненциального или линей-
ного вида. Сделана попытка распространить ре-
зультаты теоретической работы на область факто-
ров заполнения, формально теорией не описывае-
мую, и получить оценки на амплитуду флуктуаций
магнитного поля, действующего на отдельные спи-
ны, а также на корреляционную длину этих флук-
туаций. Экспериментальные оценки находятся в
разумном согласии с ожидаемыми значениями.
Экспериментальные результаты дают основание
полагать, что методика время-разрешенного кер-
ровского вращения для коллективных спиновых
состояний 2D-ЭС может оказаться столь же ин-
формативной, что и магнитотранспортные мето-
дики для исследования коллективных зарядовых
состояний 2D-ЭС. Авторы выражают благодар-
ность С.М. Дикману за плодотворные обсужде-
ния и замечания.

Работа выполнена в рамках темы государ-
ственного задания ИФТТ РАН.
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Рис. 3. Качественный вид зависимости характеристи-
ческих времен 2T2 и τ0 от фактора заполнения 2D-ЭС
(ошибка подгонки не превышает полутора раз от аб-
солютной величины). Для сравнения показано эмпи-
рическое время и τ, при котором амплитуда лармо-
ровских осцилляций уменьшается в e раз (точки). Ли-
нии проведены для удобства читателя.
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Study of a partly spin-polarized two-dimensional electron system
by means of time-resolved magneto-optical Kerr rotation

A. V. Larionova, *, E. Stepanets-Khusseinb, L. V. Kulika

aInstitute of Solid State Physics of the Russian Academy of Sciences, Chernogolovka, 142432 Russia
bNational Research University “Higher School of Economics”, Moscow, 141700 Russia

*e-mail: larionov@issp.ac.ru
A spin-depolarized electron system with a filling factor v = 1 in a GaAs quantum well is investigated by means
of the time-resolved Kerr rotation technique. At temperatures above 5 K, a transition from a new spin-cor-
related state to a state with a low spin stiffness characteristic of a single-particle electron system was observed.
A nonlinear contribution to the Larmor oscillations decay, which arises at low temperatures, when spin-spin
correlations determine the ground state of a two-dimensional electron system, is highlighted. Estimates of the
parameters of the f luctuating magnetic field acting on individual electron spins are performed.
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Экспериментально исследованы нейтральные возбуждения в двумерной электронной системе с ор-
битальным и спиновым квантовым числом 1 в окрестности фактора заполнения 3/2. Обнаружено,
что при v = 3/2 наблюдается гигантское уменьшение скорости релаксации возбуждений в основное
состояние, несмотря на то, что количество свободных мест в основном состоянии, подходящих для
релаксации возбуждений, макроскопически велико. Показано, что нейтральные возбуждения с ор-
битальным и спиновым квантовым числом 1 в состоянии 3/2 являются примером топологически за-
щищенного возбуждения с различными спиновыми упорядочениями в основном и возбужденных
состояниях, а само состояние 3/2 является примером локально несжимаемого дробного состояния
квантового эффекта Холла, которое не является ни лафлинской жидкостью, ни целочисленным со-
стоянием композитных фермионов.

DOI: 10.31857/S0367676521020174

ВВЕДЕНИЕ
В течение последних нескольких лет авторами

работы развивались оригинальные оптические
методы создания спиновых возбуждений в дву-
мерной электронной системе (2D-ЭС) и монито-
ринга их релаксации в основное состояние [1]. Из
информации о том, как релаксируют спиновые
возбуждения, можно сделать заключения о том,
как локально устроена спиновая плотность в ос-
новном состоянии [2]. В представленной работе
обсуждаются эксперименты по релаксации спи-
новых возбуждений в окрестности фактора за-
полнений 3/2. Одним из наиболее интересных ре-
зультатов является доказательство того, что фак-
тор заполнения 3/2 является особой точкой для
основного состояния двумерной электронной си-
стемы в GaAs/AlGaAs гетероструктурах, в окрест-
ности которой ее спиновые свойства меняются
кардинально. Таким образом, нарушается фунда-
ментальная электрон-дырочная симметрия, что
существенно ограничивает класс возможных вол-
новых функций, описывающих дробное состоя-
ние 3/2, и, по-видимому, закрывает вопрос о воз-
можности использования этого дробного состоя-
ния для построения топологического квантового
компьютера. Кроме того, данный факт находится
в противоречии с картиной, подтверждаемой
прямыми измерениями средней по образцу спи-
новой поляризации (симметричной по обе сторо-

ны от фактора заполнения 3/2), в которой 3/2 яв-
ляется исходной точкой для иерархии уровней
Ландау композитных фермионов [3]. Таким обра-
зом, дробное состояние 3/2 является уникальным
физическим объектом, не аналогичным ни спин-
поляризованному состоянию 5/2, ни частично
поляризованному по спину состоянию композит-
ных фермионов 1/2, для которого электрон-ды-
рочная симметрия выполняется с точностью до
подмешивания электронных состояний с выше-
лежащих уровней Ландау.

УСЛОВИЯ ЭКСПЕРИМЕНТА
Эксперименты проводили на высококаче-

ственных гетероструктурах с симметрично леги-
рованными одиночными квантовыми ямами
GaAs/AlGaAs с концентрацией электронов в дву-
мерном канале от 1.8 ∙ 1011 до 2.6 ∙ 1011 см–2 и по-
движностью более (1.5–4.0) ∙ 107 см2 ∙ В–1 ∙ с–1.
Симметричное легирование требовалось для ми-
нимизации проникновения электронной волно-
вой функции в барьер квантовой ямы. Ширины
квантовых ям составляли 30–40 нм. Поскольку
имеется качественное совпадение эксперимен-
тальных результатов для различных гетерострук-
тур, мы сосредоточимся на результатах, получен-
ных для гетероструктур с шириной квантовой
ямы 31 нм и концентрацией 2 ∙ 1011 см–2. Рассмат-

УДК 535.2
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риваемые образцы помещались в криостат с жид-
ким 3He, который, в свою очередь, помещался в
криостат со сверхпроводящим соленоидом. Оп-
тические измерения проводились в диапазоне
температур 0.45–1.5 К.

В экспериментах использовали методику с дву-
мя световодами [4]. Один световод служил для не-
прерывного резонансного и нерезонансного фото-
возбуждения 2D-ЭС. Размер фотовозбужденного
пятна составлял 1 мм2. Второй световод использо-
валось для сбора сигнала резонансного отражения
и сигнала фотолюминесценции от пятна фотовоз-
буждения, а также для передачи регистрируемых
сигналов на входную щель спектрометра, осна-
щенного CCD-камерой. Широкополосный ла-
зерный диод (длина волны возбуждения 780 нм и
спектральная ширина 10 нм) использовался в ка-
честве оптического источника для формирования
неравновесного ансамбля спиновых возбужде-
ний и сигнала фотолюминесценции, тогда как ре-
зонансное отражение было получено с помощью
перестраиваемого диодного лазера “TOptica” со
спектральной полосой 20 кГц. Время релаксации
возбуждений измерялось во временном диапазо-
не 1–1000 мкс путем модуляции накачки лазерно-
го диода с помощью генератора импульсов. Плот-
ность фотовозбуждения варьировалась в пределах
1–100 мкВт/мм2, что не приводило к перегреву
2D-ЭС. Следует отметить, что резонансное отра-
жение само по себе не связано с образованием
возбуждений, однако сигналы резонансного от-
ражения 2D-ЭС и фотолюминесценции спек-
трально перекрываются. Для измерения спектров
фотолюминесценции резонансное возбуждение
отключалось. Паразитное отражение от поверх-
ностей гетероструктуры фильтровалось скрещен-
ными линейными поляризаторами, помещенны-
ми между световодами и исследуемым образцом.
Поскольку в магнитном поле поглощается и ис-
пускается только циркулярно поляризованное
излучение, сигнал резонансного отражения от
2D-ЭС проходит через линейный поляризатор
собирающего оптического волокна, в то время
как сигнал паразитного нерезонансного отраже-
ния линейно поляризованного лазерного луча от
поверхностей гетероструктуры подавляется.

РЕЗУЛЬТАТЫ ЭКСПЕРИМЕНТА
При коэффициентах заполнения ниже и выше

3/2 (1.3 и 1.7) сигналы отражения (RR) и фотоин-
дуцированного отражения (PRR) [4] совпадают
(рис. 1). Это ожидаемый результат, так как 2D-ЭС
имеет только частичную спин-поляризацию [3], и
существует макроскопическое количество сво-
бодных мест для релаксации возбужденного элек-
трона на нулевой уровень Ландау без переворота
спина и с испусканием фотона с циклотронной
энергией. В этом случае 2D-ЭС переходит в воз-

бужденное спиновое состояние, из которого он
так же легко релаксирует в основное состояние с
испусканием фотона электронного спинового ре-
зонанса. Эти релаксационные процессы лежат в
наносекундном временном диапазоне [5], поэто-
му невозможно накопить какое-либо значитель-
ное количество возбуждений с такими короткими
временами жизни и плотностью фотовозбужде-
ния, используемой в эксперименте.

С уменьшением фактора заполнения 2D-ЭС
количество незанятых мест на нулевом уровне
Ландау увеличивается и соответственно возраста-
ют сигналы RR и PRR. Однако принципиальный
интерес представляет не абсолютная величина
сигнала отражения, а распределение свободных
узлов между двумя спиновыми состояниями на
нулевом уровне Ландау: α = (I↓ – I↑)/(I↓ + I↑) (рис.
2). Соотношение пустых мест на верхнем и ниж-
нем спиновых подуровнях Ландау монотонно
убывает от коэффициента заполнения 1.6 до ко-
эффициента заполнения 1. При факторе заполне-
ния 1 нижний спиновый подуровень Ландау по-
чти полностью заполнен, а верхний спиновый
подуровень Ландау практически пуст (холлов-
ский ферромагнетик). Следовательно, наблюдае-
мая картина отражения КР распределения пустых

Рис. 1. Спектры резонансного отражения (RR) (чер-
ные линии) и фотоиндуцированного резонансного
отражения (PRR) (красные линии) при различных фак-
торах заполнения 2D-ЭС в окрестности v = 3/2, изме-
ренные с мощностью фотовозбуждения 100 мкВт/мм2.
Примеры процессов RR и PRR показаны на диаграмме.
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мест между двумя спин-подуровнями является
естественной.

Неожиданным является то, что сигнал PRR
при нерезонансном возбуждении не равен нулю в
окрестности фактора заполнения 3/2 (рис. 2). Из-
меренное время жизни неравновесных спиновых
возбуждений достигает значений более 10 мкс, что
лишь на порядок меньше времени жизни анало-
гичных возбуждений в холловском диэлектрике
при коэффициенте заполнения 2. Следует иметь в
виду, что при коэффициенте заполнения 2 элек-
тронная система находится в несжимаемом цело-
численном квантовом состоянии Холла с боль-
шой запрещенной зоной на уровне Ферми, в то
время как состояние 3/2 является холловским
проводником без запрещенной зоны. Даже в не-
сжимаемом состоянии холловского ферромагне-
тика при v = 1 релаксация возбуждений с орбиталь-
ным и спиновым квантовым числом 1 происходит
намного быстрее, чем при факторе заполнения 3/2.
Это происходит, несмотря на то, что количество
пустых мест на нижнем спиновом подуровне в
холловском ферромагнетике намного меньше,
чем в состоянии 3/2.

Знание зависимостей плотности неравновес-
ных возбуждений от плотности фотовозбуждения
и времени релаксации возбуждений, полученных
из исследований холловского диэлектрика v = 2
[6, 7], позволяет оценить неравновесную плот-

ность возбуждений с орбитальным и спиновым
квантовым числом 1 при факторе заполнения 3/2.
При максимально допустимой плотности фото-
возбуждения, не вызывающей перегрева элек-
тронной системы, 100 мкВт/мм2, это значение со-
ставляет менее 1 процента от общего количества
квантов магнитного потока на одном уровне Лан-
дау. Из рис. 2 грубая оценка переворотов спина в
основном состоянии 2D-ЭС составляет около 25
на каждый возбужденный электрон; т.е. форми-
рование одного спинового возбуждения с орби-
тальным и спиновым квантовым числом 1 сопро-
вождается перестройкой десятков спинов в ос-
новном состоянии. Соответственно, релаксация
в основное состояние также сопровождается де-
сятками переворотов спина и перестройкой спи-
новой текстуры. Несмотря на металлическую
проводимость 2D-ЭС при v = 3/2, можно утвер-
ждать, что электроны в основном состоянии объ-
единены в спиновые текстуры. Спиновые упоря-
дочения в основном и возбужденном состояниях
топологически несовместимы. Как следствие,
вблизи фотовозбужденного электрона возникает
физическое явление, подобное несжимаемости
2D-ЭС (локальная несжимаемость), что является
причиной огромных экспериментальных времен
релаксации возбужденных электронов.

Наши эксперименты качественно подтвержда-
ют транспортные измерения латерально-ограни-
ченного 2D-ЭС при v = 3/2 [8, 9]. Квантование хол-
ловской проводимости, обнаруженная Чжаном,
Фу и соавторами, может происходить из-за локаль-
ной несжимаемости и соизмеримости параметров
ограничивающего потенциала проводника с раз-
мером одной или нескольких спиновых текстур.
Ток заряда при 3/2 осуществляется не отдельны-
ми электронами, а спиновыми текстурами. Когда
размер сужения холловского проводника стано-
вится соизмеримым с размером спиновой тексту-
ры, транспорт в объеме 2D-ЭС прекращается, и
остается только транспорт по краевым каналам.
Таким образом, дробное состояние 3/2 в про-
странственно ограниченной геометрии является
примером локально несжимаемого дробного со-
стояния, которое не является ни лафлинской
жидкостью, ни целочисленным состоянием ком-
позитных фермионов.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
С помощью оптических методов исследованы

возбужденные состояния с орбитальным и спи-
новым квантовым числом 1 вблизи дробного со-
стояния квантового эффекта Холла при v = 3/2.
Обнаружено сильное уменьшение скорости ре-
лаксации возбуждений. Показано, что при изме-
нении спинового числа электронной системы на
единицу и пространственном перераспределении
электронной плотности за счет изменения орби-

Рис. 2. Величина α = (I↓ – I↑)/(I↓ + I↑), измеряемая
по интегральной интенсивности резонансного отра-
жения (RR) (черные точки) и фотоиндуцированного
резонансного отражения (PRR) (красные точки), как
функция фактора заполнения.
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тального квантового числа возбужденного элек-
трона спиновое квантовое число основного со-
стояния изменяется на несколько десятков. Это
означает, что электроны объединены в спиновые
текстуры, причем спиновые конфигурации тек-
стур различны в возбужденном и основном состо-
яниях.
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Locally incompressible form of the fractional quantum Hall effect at v = 3/2
L. V. Kulika, *, A. S. Zhuravleva

aInstitute of Solid State Physics of the Russian Academy of Sciences, Chernogolovka, 142432 Russia
*e-mail: kulik@issp.ac.ru

We studied neutral excitations in a two-dimensional electron gas with an orbital momentum 1 and spin pro-
jection over the magnetic field axis 1 in the vicinity of a filling factor of 3/2. It is shown that in the vicinity of
3/2, a significant increase in the relaxation time (τ = 13 μs) for the excitations to the ground state is exhibited
even though the number of vacancies in the lowest energy level is macroscopically large. The decrease in the
relaxation rate is related to the spin texture transformation in the ground state induced by spin f lips and elec-
tron density rearrangement. Based on the experimental data we believe that the 3/2 state is an example of a
locally incompressible fractional quantum Hall state.
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ферми-жидкостях и фазового перехода парамагнетик–ферромагнетик в режиме квантового эффек-
та Холла с фактором заполнения v = 2. Экспериментально и теоретически показано, что смягчение
энергии коллективных спин-флип возбуждений сопутствует спонтанному переключению спино-
вой конфигурации системы из парамагнитной в ферромагнитную.
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ВВЕДЕНИЕ
Интерес к исследованию двумерных электрон-

ных систем в квантующем магнитном поле не сни-
жается уже несколько десятилетий после открытия
целочисленного и дробного квантового эффекта
Холла (КЭХ). Эти необычные явления обязаны
своим существованием специфической топологии
двумерных систем в сочетании с высокой степе-
нью чистоты, достигаемой в современных гетеро-
структурах. Благодаря этому последовательности
состояний КЭХ были обнаружены во множестве
различных полупроводниковых материалов. Клю-
чевые проявления КЭХ, такие как плато в магни-
тосопротивлении ρxy и одновременно с ними ми-
нимумы сопротивления ρxx, являются универсаль-
ными и общими для всех квантово-холловских
систем. Общепризнано, что для описания явления
целочисленного КЭХ пригодна одночастичная
модель, в которой энергетическая щель образуется
при заполнении электронами целого числа уров-
ней Ландау. Однако одночастичные модели раз-
рабатывались и апробировались на электронных
системах с достаточно слабым кулоновским взаи-
модействием. Этот критерий можно выразить че-
рез безразмерный параметр Вигнера–Зейтса rs  1.
Тем интереснее оказалось наблюдать и исследо-
вать аспекты КЭХ на двумерных системах нового
типа, где это условие заведомо не выполняется. В
структурах MgZnO/ZnO двумерная электронная
система состоит из сравнительно тяжелых, силь-

но взаимодействующих фермионов, так что пара-
метр rs достигает значений 5–15 для практически
реализуемых гетероструктур с высокой электрон-
ной подвижностью [1]. Квантовый эффект Холла
наблюдается все равно, несмотря на несостоя-
тельность существующих моделей теоретическо-
го описания. Одночастичный механизм уже неак-
туален, поскольку электрон-электронное взаи-
модействие приводит к эффекту смешивания
уровней Ландау, перераспределению частиц по
нескольким уровням, в результате чего энергети-
ческие щели в состояниях КЭХ могут изменяться,
либо вообще пропадать. Закрытие щелей состоя-
ний целочисленного КЭХ проявлялось прежде в
магнитотранспортных экспериментах в полупро-
водниковых системах GaAs, Si/SiGe, AlAs и неко-
торых других как исчезновение минимумов со-
противления ρxx при наклонных ориентациях
магнитного поля [2–5]. Однако если в материалах
с относительно слабым кулоновским взаимодей-
ствием этот эффект был связан с пересечением
одночастичных спиновых подуровней Ландау
при соответствии угла наклона магнитного поля

условию  =  (j – целое число), то в

ZnO в некотором диапазоне электронных кон-
центраций это происходило даже без привлечения
геометрического фактора [6]. Внешние симптомы
происходящих изменений в состояниях целочис-
ленного КЭХ при v ≥ 2 были охарактеризованы как

! ω�
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фазовый переход между Изинговыми холловскими
ферромагнетиками со скачкообразным изменени-
ем спиновой поляризации ДЭС. При этом пара-
метры спинового и циклотронного расщепления
уровней Ландау в ZnO оказываются многократно
перенормированными относительно зонных па-
раметров этих материалов. Механизм этой фер-
ми-жидкостной перенормировки параметров си-
стемы неизвестен, также как неизвестен масштаб
энергетических щелей, определяющих устойчи-
вость данных состояний. В этом контексте ис-
ключительно информативны магнитооптические
исследования двумерных электронных систем,
которые позволяют одновременно зондировать
как структуру основного состояния, так и энерге-
тический спектр возбужденных состояний по-
средством неупругого рассеяния света (НРС).

В настоящей работе проведены исследования
серии гетероструктур MgZnO/ZnO с двумерными
электронными системами различной концентра-
ции. Методом неупругого рассеяния света иссле-
довано поведение низкоэнергетических спин-
флип возбуждений в обеих фазах состояния КЭХ
v = 2 в зависимости от электронной концентра-
ции, угла наклона магнитного поля. Приведены и
описаны спектральные признаки ферромагнитной
и парамагнитной фаз, воспроизведена фазовая
диаграмма ферромагнитного перехода при v = 2.
Экспериментально исследовано поведение энер-
гетической щели циклотронных спин-флип маг-
нитоэкситонов, отвечающих за устойчивость пара-
магнитной фазы. При уменьшении электронной
концентрации эта щель обнаруживает тенденцию к
смягчению. Этот факт согласуется с расчетами
спектра коллективных возбуждений в парамагнит-
ной фазе, который выполнен с помощью проце-
дуры точной диагонализации гамильтониана для
конечного числа электронов. Таким образом,
объясняется неустойчивость парамагнитной фа-
зы к лавинообразному спин-флип переходу.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ТЕХНИКА
И ОБРАЗЦЫ

Для исследований были использованы структу-
ры с одиночным гетеропереходом MgZnO/ZnO,
выращенные методом молекулярно пучковой
эпитаксии. Концентрации двумерных элек-
тронных систем ДЭС ns находились в диапазоне
от 1.14 · 1011 до 4.5 · 1011 см–2, а электронные по-
движности на всех образцах кроме одного превы-
шали 4 · 105 см2/В · с.

Оптические измерения проводились при тем-
пературе 0.35 К в криостате откачки паров 3Не.
Образцы были установлены на вращательной по-
движке для плавного изменения их ориентации

по отношению к магнитному полю. Приложен-
ное магнитное поле перестраивалось в диапазоне
от 0 до 15 Тл для достижения фактора заполнения
v = 2 в каждом из образцов. Оптический доступ к
образцам осуществлялся посредством двух квар-
цевых световодов, а для фотовозбуждения ис-
пользовался перестраиваемый лазерный источ-
ник в диапазоне длин волн от 365 до 368 нм вбли-
зи прямых межзонных оптических переходов
ZnO. Детально оптическая схема и методика из-
мерения спектров двумерной фотолюминесцен-
ции и неупругого рассеяния света в гетерострук-
турах MgZnO/ZnO рассмотрены в [7].

РЕЗУЛЬТАТЫ ЭКСПЕРИМЕНТА

Методическим инструментом исследования
спиновой конфигурации холловских ферромаг-
нетиков здесь служило неупругое рассение на
внутриподзонных спин-флип возбуждениях.

В поляризованном по спину (ферромагнит-
ном) состоянии v = 2 нижайшим по энергии кол-
лективным возбуждением является спиновой эк-
ситон (SE) – волна из одиночных спин-флип пе-
реходов в пределах одного уровня Ландау (см.
диаграмму переходов слева на рис. 2). Его энергия
определена зеемановским расщеплением уров-
ней, оно не имеет существенных каналов распада
и потому имеет исключительно малую спектраль-
ную ширину. Наконец, его спектральная интен-
сивность пропорциональна степени спиновой
поляризации [8] и потому может использоваться
в качестве индикатора ферромагнитной фазы при
фазовых переходах. На рис. 1а изображены спек-
тры SE для одного из образцов в окрестности
фактора заполнения v = 2 при ориентации маг-
нитного поля, соответствующей условию ферро-

Рис. 1. Характерные спектры НРС на спиновых воз-
буждениях ферромагнитной (a) и парамагнитной (б)
фаз КЭХ v = 2.
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магнитной неустойчивости. Диапазон магнитных
полей, в котором происходит фазовый переход,
весьма узок и составляет <0.15 Тл. Показанные на
рис. 1а спектры записаны непосредственно за гра-
ницами переходного диапазона и отвечают пре-
дельным фазовым состояниям с различной спино-
вой конфигурацией. Из сравнения спектров видно,
что интенсивность спинового экситона меняется
более чем на порядок для случая v = 2 ввиду кон-
трастного перехода ДЭС из неполяризованной по
спину парамагнитной (РМ) конфигурации в фер-
ромагнитную (FM). Совершенно иную структуру
имеют коллективные возбуждения в парамагнит-
ной фазе v = 2. Там одинаково заполнены состоя-
ния электронов на уровнях Ландау с противопо-
ложными проекциями спина. Все нижайшие по
энергии магнитоэкситоны связаны со спин-
флип переходами электронов на следующий
уровень Ландау. Такие возбуждения имеют три
спиновых компоненты (см. диаграмму перехо-
дов справа на рис. 2) и называются циклотрон-
ными спин-флип магнитоэкситонами (CSFM).
Cпиновая симметрия основного состояния га-
рантирует невозмущенный вклад от Зееманов-
ской энергии в расщепление CSFM. Этот сим-
метрийный аргумент является ключевым для
идентификации спектральных линий неупруго-
го рассеяния света, соответствующих данному
коллективному возбуждению. На рис. 1б пока-
зан спектр неупругого рассеяния на трех компо-
нентах возбуждения CSFM. Расщепление ком-
понент соответствует Зеемановской энергии с
эффективным фактором  для зо-
ны проводимости ZnO.

= ±1.98 3* 0.0g

Аналогичным образом были подобраны экс-
периментальные условия для наблюдения спек-
тральных признаков обеих фаз FM и PM вблизи
v = 2 в других образцах с концентрациями в диа-
пазоне 1.14 · 1011 до 4.5 · 1011 см–2. В каждом из них
был определен критический угол наклона маг-
нитного поля. Полученная зависимость угла от
концентрации ДЭС ns построена на рис. 2. Из
данных можно сделать вывод, что критический
угол для ферромагнитной неустойчивости есть
функция концентрации, причем при уменьше-
нии концентрации (соответственно, увеличении
безразмерного параметра взаимодействия Вигне-
ра–Зейтса rs) величина угла уменьшается. При
концентрациях же ниже 1.8 · 1011 см–2 уже не тре-
буется наклонять магнитное поле для достиже-
ния ферромагнитного перехода – корреляции в
электронной системе приводят к перестройке
спиновой конфигурации без искусственного уве-
личения параметра Зеемановского расщепления.
Полученная критическая точка по концентрации
согласуется с данными из магнитотранспортных
исследований [6]. Чисто эмпирически можно
трактовать возникновение ферромагнитной не-
устойчивости в терминах пересечения спиновых
уровней Ландау, но только с перенормированны-
ми параметрами спинового и орбитального рас-
щеплений (см. вставку к рис. 1).

Помимо признаков спиновой конфигурации,
оказалось возможным прозондировать энергети-
ческую щель, характеризующую устойчивость па-
рамагнитного состояния v = 2. Для этого потребо-
валось проследить структуру энергии нижайшей
спиновой компоненты CSFM и выяснить обстоя-
тельства ее обнуления. В энергии этого возбужде-
ния помимо одночастичных вкладов есть значи-
тельный корреляционный вклад, понижающий
его энергию

(1)

Существенно, что триплет CSFM оказывается
сдвинут как единое целое ниже циклотронной
энергии. Отрицательный корреляционный сдвиг
составляет значительную долю величины  в
зоне проводимости. Энергия нижайшей спино-
вой компоненты триплета CSFM уменьшена еще
и на величину Зеемановского вклада.

Наиболее значимым наблюдением является за-
висимость энергии возбуждения CSFM (Sz = –1)
при изменении концентрации электронов ns при
условии нормальной ориентации магнитного по-
ля (рис. 3). Видно, что она имеет тенденцию к
смягчению. Ввиду экспериментального ограни-
чения по минимальному детектируемому Рама-
новскому сдвигу, оказалось невозможно точно
дойти до концентрации, соответствующей ферро-

( ) ( )= + −�ω δ Δ .CSFM c z z corrE k E S E k

�ωс

Рис. 2. Фазовая диаграмма состояния n = 2 в коорди-
натах “электронная концентрация/угол наклона маг-
нитного поля”. Приведены диаграммы спин-флип
магнитоэкситонов в ферромагнитном и парамагнит-
ном состояниях.
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магнитному переходу. Однако из наклона графика
рис. 3б можно оценить ее как (1–2) ∙ 1011 см–2. Ка-
чественно понятно, что смягчение возбуждения
CSFM должно приводить к самопроизвольному
переключению спиновой конфигурации основно-
го состояния за счет заполнения нижней спиновой
компоненты первого уровня Ландау. Возможным
реализациям этого механизма и теоретическим
оценкам критических параметров системы посвя-
щено дальнейшее обсуждение.

РЕЗУЛЬТАТЫ МОДЕЛИРОВАНИЯ

Отрицательный корреляционный сдвиг спин-
триплетных возбуждений наблюдался и ранее [9]
в двумерных системах на основе GaAs с относи-
тельно слабым кулоновским взаимодействием
rs < 1, но величина сдвига была существенно
меньше циклотронной энергии и не зависела от
концентрации. Для материальных параметров
GaAs-гетероструктур это поведение кулоновско-
го вклада было учтено в рамках теории возмуще-
ний второго порядка по параметру rs, а величина
корреляционной энергии составила долю величи-
ны эффективного Ридберга. Аналогичный подход
к расчету кулоновских поправок в исследуемых
ДЭС на основе ZnO не оправдан ввиду больших
значений параметра rs  1. В результате, оценки
корреляционной энергии по теории возмущений

@

расходятся с экспериментом. В этих обстоятель-
ствах более уместно вычислять корреляционные
энергии посредством точной диагонализации га-
мильтониана системы с малым числом электронов.

Расчет проводился для Ne = 20 электронов для
концентраций, соответствующих эксперименту.
Для вычисления нижайших по энергии возбужде-
ний CSFM использовался базис актуальных со-
стояний на трех уровнях Ландау. Использовались
одночастичные параметры циклотнонной и Зее-
мановской щелей. Фильтруя возбужденные со-
стояния системы по спиновому квантовому чис-
лу, была рассчитана дисперсия CSFM (Sz = –1) в
диапазоне безразмерных импульсов 
Пример расчетной дисперсионной зависимости
приведен на вставке к рис. 3. Ключевой момент
состоит в том, что помимо отрицательного энер-
гетического сдвига при  вырисовывается
ротонный минимум при  дополнительно
понижающий энергию возбуждения. Возбужден-
ные состояния в ротонном минимуме не детекти-
руются методом неупругого рассеяния по причи-
не малости передаваемого импульса, однако при
уменьшении концентрации ns формально именно
они первыми достигают нулевой энергии и пред-
определяют ферромагнитную неустойчивость.
На графике рис. 4 пустые треугольные символы
маркируют зависимость расчетной энергии CSFM
(Sz = –1) в ротонном минимуме, а крупными
круглыми стволами – экспериментальные значе-
ния энергии CSFM. Из графика видно, что эти

~ 0–2.Bq,

= 0,Bq,
~ 1,Bq,

Рис. 3. Зависимость энергии возбуждений CSFM в
парамагнитной фазе v = 2 как функция электронной
концентрации. Затененная область ns < 1.8 · 1011 см–2

соответствует ферромагнитной фазе.
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Рис. 4. Зависимость энергетической щели парамаг-
нитного состояния v = 2 от концентрации ns. Показа-
ны значения энергии CSFM, взятые из эксперимен-
та. Также показаны расчетные энергии CSFM в ро-
тонном минимуме дисперсии и также энергия
мульти-CSFM-комплексов.
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возбуждения могут достичь нулевой отметки
энергии приблизительно при ns ~ 5 ∙ 1010 см–2.

Вырисовывающийся механизм ферромагнит-
ной неустойчивости через смягчение CSFM в ро-
тонном минимуме, тем не менее, оказывается не
самым выгодным – учет многоэкситонных вкла-
дов способен дополнительно понизить энергию
возбужденного состояния. Дело в том, что опре-
деленные комбинации таких магнитоэкситонов
могут взаимодействовать аттрактивно, т.е. имеют
отрицательную добавку к суммарной энергии
комплексов [10]. Расчетная дисперсия CSFM в
диапазоне  весьма пологая, и поэтому
плотность состояний таких магнитоэкситонов ве-
лика, что способствует созданию многоэкситон-
ных комплексов. По этой причине были также
проведены расчеты спектра возбужденных состоя-
ний с многократными спин-флип переходами. В
разных диапазонах электронной концентрации ns
нижайшее по энергии состояние может быть для
разного количества перевернутых спинов, по-
скольку всегда имеет место конкуренция между
положительными циклотронными и отрицатель-
ными корреляционными вкладами. Однако при
подходе к точке неустойчивости со стороны пара-
магнитной фазы, самой энергетически выгодной
стала мультиэкситонная комбинация, вовлекаю-
щая сразу весь коллектив электронов (показано за-
крашенными треугольными символами на рис. 4).
Следовательно, ферромагнитная неустойчивость
происходит в результате конкуренции между
энергией парамагнитного состояния и когерент-
ного состояния с рождением мульти-CSFM воз-
буждений. Расчетные значения для критической
концентрации несколько превышают экспери-
ментальные данные, что не изменяет ответа по
существу, а лишь является проявлением погреш-
ности счета в дискретных моделях.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В заключение, используя неупругое рассеяние
света на структурах MgZnO/ZnO, содержащих
двумерные электронные системы, мы исследова-
ли и построили фазовую диаграмму состояния
КЭХ при v = 2, в которой реализуются режимы с
ферромагнитным, либо парамагнитным упорядо-
чением. Установлено, что ферромагнитная фаза
может возникать как в наклонном магнитном по-
ле, за счет увеличения одночастичной Зееманов-
ской энергии, так и за счет чистой конкуренции
многочастичных энергетических вкладов в фер-
ромагнитном и парамагнитном состояниях. При
концентрациях ns < 1.8 ∙ 1011 см–2 основное состо-
яние КЭХ с v = 2 уже всегда ферромагнитное.

Был исследован механизм ферромагнитной
неустойчивости посредством смягчения нижай-
ших по энергии циклотронных спин-флип маг-
нитоэкситонов. Экспериментально установлено,
что энергия нижайшей спиновой компоненты
CSFM значительно ниже циклотронной энергии
за счет отрицательного корреляционного вклада.
При уменьшении параметра электронной кон-
центрации энергия этого возбуждения стремится
к нулю. Однако из эксперимента также следует,
что в точке ферромагнитной неустойчивости
одиночные CSFM еще имеют ненулевую энергию.
В результате численного моделирования методом
точной диагонализации установлено, что энерге-
тическая щель состояния КЭХ v = 2 закрывается в
результате смягчения не одиночного CSFM, а
мульти-CSFM комплексов. В результате такого
когерентного сочетания коллективных возбужде-
ний происходит лавинообразный переворот спи-
на в системе и резкий ферромагнитный переход.

Таким образом, в терминах многоэкситонных
корреляций качественно объясняется ранее об-
наруженная ферромагнитная неустойчивость при
v = 2 в сильновзаимодействующих двумерных
электронных системах на основе ZnO.

Работа выполнена в рамках темы государ-
ственного задания ИФТТ РАН.
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Coulomb correlations as a root for ferromagnetic transition
in a quantum Hall state with filling factor 2

A. B. Vankova, *, I. V. Kukushkina

aInstitute of Solid State Physics of the Russian Academy of Sciences, Chernogolovka, 142432 Russia
*e-mail: vankov@issp.ac.ru

The relationship between the spectrum of low-energy collective excitations in two-dimensional Fermi liquids
and the paramagnet–ferromagnet phase transition in the regime of the quantum Hall effect with a filling fac-
tor v = 2 is investigated. It has been shown experimentally and theoretically that the softening of the energy
of collective spin-flip excitations accompanies the spontaneous switching of the spin configuration of the sys-
tem from paramagnetic to ferromagnetic.
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Методом трехмерной фемтосекундной лазерной субмикронной литографии изготовлена спираль-
ная фазовая пластинка с топологическим зарядом, равным 1. Для проверки вихревых свойств сфор-
мированного лазерного пучка разработана и собрана оптическая схема на базе интерферометра
Майкельсона. Оптические измерения подтвердили, что спиральная фазовая пластинка создает оп-
тический лазерный вихрь с нормированным орбитальным угловым моментом |m| = 1. Отработан ме-
тод изготовления и тестирования спиральных фазовых пластинок, передающих лазерному полю не-
обходимую величину орбитального углового момента.

DOI: 10.31857/S0367676521020083

ВВЕДЕНИЕ
Неравновесные фазовые переходы встречают-

ся в широком классе многочастичных систем в
физике конденсированного состояния, но, при
этом, демонстрируют интригующую универсаль-
ность в теоретическом описании и, поэтому в на-
стоящее время интенсивно изучаются. Физика
неравновесных переходов оказывается суще-
ственно более богатой, чем в случае равновесных
систем, в частности, динамический переход от
неупорядоченной фазы к фазе с параметром по-
рядка сопровождается образованием в системе
различных топологических дефектов, таких как,
например, квантовые вихри, полувихри или пары
вихрей [1–3]. Данные дефекты характеризуются
изменением фазы конденсатной волновой функ-
ции (ВФ) по замкнутому контуру вокруг тополо-
гической особенности кратным 2π, т.е. обладают
квантованной проекцией орбитального углового
момента (ОУМ), равной m ⋅  где m ∈ ℤ. Образо-
вание и размножение подобных дефектов играет
важнейшую роль в формировании когерентного
макрозаполненного конденсатного состояния.
Как было показано, например, в работах [4, 5], в
физическую систему можно внести орбитальный

угловой момент через взаимодействие с лазерным
полем, обладающим нужным значением проек-
ции ОУМ. В связи с этим надо отметить перспек-
тивное направление применения состояний фо-
тонного поля с ОУМ – микроманепулирование
[6–8]. Данное направление подразумевает опти-
ческий захват и управление объектами микрон-
ного размера с помощью света с ОУМ без тепло-
вого контакта. Таким образом, создание лазерно-
го поля с требуемыми параметрами орбитального
момента и пространственного распределения яв-
ляется важной задачей при исследовании дина-
мики многочастичных систем.

На текущий момент генерация и исследова-
ние электромагнитных (ЭМ) полей с ОУМ пред-
ставляет собой обширный и быстроразвиваю-
щийся раздел квантовой оптики, включающий и
относительно новое направление – нанофото-
нику [9–12]. ВФ состояний электромагнитного
поля, включающих квантовое число m, образуют
ортогональный базис, поэтому величину проек-
ции ОУМ фотона (наряду с поляризацией, вре-
менной формой лазерных импульсов и т.д.)
можно использовать как канал передачи инфор-
мации в технологиях коммуникации будущего.

�,

УДК 535.423
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Для кодирования и передачи информации могут
потребоваться лазерные поля с большими значе-
ниями m. Одной из ключевых задач нанофотони-
ки является создание компактных структур на ос-
нове микролазеров, излучающих световое поле с
заданным ОУМ с возможностью их интеграции в
логические схемы.

В работе [13] впервые было показано, что мож-
но создать лазерное поле, обладающее ненулевой
проекцией ОУМ на направление распростране-
ния (ось Z), а также был предложен метод его ге-
нерации. В дальнейшем, пучки фотонов с ненуле-
вой проекцией ОУМ будем называть закрученны-
ми или вихревыми, по аналогии с терминами из
работы [14]. В настоящее время эксперименталь-
но проверено, что для большинства случаев гене-
рации закрученных лазерных пучков можно
пользоваться параксиальным приближением, ко-
гда Z-проекция полного момента импульса фото-
на в лазерном пучке складывается из проекций
спинового момента и ОУМ и равна (в единицах )
JZ = LZ + SZ, где LZ = m ∈ ℤ, SZ = ±1. Следователь-
но, компоненты проекции полного момента
можно независимо и контролируемо менять с по-
мощью линейных оптических элементов. Также
поскольку для параксиального поля ОУМ полно-
стью определяется своей проекцией на ось Z
(остальные проекции равны нулю), в дальнейшем
будем говорить об ОУМ на фотон лазерного пуч-
ка при этом имея ввиду инвариант распростране-
ния ЭМ поля – нормированную (на мощность ла-
зерного пучка) проекцию LZ.

Существует несколько методов создания вих-
ревого пучка фотонов для оптического диапазо-
на: голографический метод, использование спи-
ральных фазовых пластинок, систем цилиндриче-
ских линз, q-пластинок и пространственных
модуляторов света [14–22]. Наиболее популярны-
ми являются голографический метод и использо-
вание вихревых пластинок. В голографическом
методе, с помощью компьютера моделируется и
создается голограмма с “вилочковой” особенно-
стью, например, порядка |m|. Тогда падающая ЭМ
волна испытывает дифракцию на “вилочковой”
голограмме с образованием трех пучков, распро-
страняющихся в направлении порядков дифрак-
ции: 0 (фотоны с m = 0) и N = ±|m| (2 пучка фото-
нов с  и ). Преобразование
плоского фронта в вихревой с использованием
спиральной фазовой пластинки (СФП) происхо-
дит вследствие линейной зависимости ее оптиче-
ской толщины  =  от полярного

угла ϕ:  где n – показатель пре-

ломления материала пластинки, η – топологиче-

�

= +1m m = −2m m

( )ρ ϕ,L ( )ϕ = φL L
( )π − ⋅ = η ϕ
λ φ

0

2 1
  ,

n
L

ский заряд (ТЗ) СФП, принимающий целочис-
ленные значения (в дальнейшем подразумевается
модуль ТЗ), а λ0 – длина волны в вакууме. При об-
ходе по полному кругу разность фаз плоских волн
меняется на  и поверхность постоянной фазы
ЭМ волны на выходе из пластинки будет иметь
форму геликоида с пространственным периодом

 Спиральная фазовая пластинка формирует
только один вихревой пучок фотонов, распро-
страняющийся в направлении падающего пучка.
Если ось СФП совмещена с направлением рас-
пространения и “центром масс” падающего
Гауссового пучка, тогда нормированный ОУМ
вихревого ЭМ поля будет равен топологическо-
му заряду пластинки  [23].

Целью данной работы было создание с помо-
щью метода 3D фемтосекундной лазерной суб-
микронной литографии (two-photon polymeriza-
tion based 3D submicron printing technology, в даль-
нейшем будем называть 2PP-3D-SmP-метод)
спиральной фазовой пластинки с единичным то-
пологическим зарядом  формирующей оп-
тический лазерный вихрь с ОУМ на фотон рав-
ным |m| = 1. Для получения лазерного поля с боль-
шими  в едином цикле 2PP-3D-SmP-методом
изготавливается структура из NSPP последователь-
но расположенных СФП (ПСФП) с топологиче-
ским зарядом η1 для каждой, тогда 
Обсуждаются перспективы изготовления ПСФП
микронных размеров (~10 мкм) в диаметре для
последующего согласования с полупроводнико-
вым экситон-поляритонным микрорезонатором.

АППАРАТНЫЕ И ПРОГРАММНЫЕ МЕТОДЫ 
ИЗГОТОВЛЕНИЯ СПИРАЛЬНОЙ

ФАЗОВОЙ ПЛАСТИНКИ
Для изготовления СФП использовалась уста-

новка 3D лазерной литографии “Photonic Profes-
sional GT” фирмы “Nanoscribe”. Схема установки
представлена на рис. 1. Одним из основных эле-
ментов литографа является фемтосекундный ла-
зер с длиной волны 780 нм. Луч лазера проходит
через оптическую систему, в которой присутству-
ет акусто-оптический модулятор (АОМ), позво-
ляющий изменять мощность проходящего через
него луча. Затем, луч фокусируется через иммер-
сионный объектив инвертированного микроско-
па на создаваемый образец, который в свою оче-
редь, закреплен на пьезоэлектрическом 3-х осе-
вом манипуляторе.

Для работы на этом оборудовании использу-
ются позитивные и негативные фоторезисты,
экспонирование которых осуществляется ультра-
фиолетовым светом. Такие фоторезисты инертны
к свету длиной волны 780 нм. Следовательно, луч

πη2 ,

ηλ0.

= ηm

η = 1,

�m

η≅� 1.SPPm N
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фемтосекундного лазера может проходить через
объем фоторезиста, не вызывая в нем процессов
сшивки или деструкции, характерных для экспо-
нирования. В месте фокусировки лазерного луча
образуется область с высокой плотностью фото-
нов. В этой области возрастает вероятность проте-
кания процесса двухфотонного поглощения [24], в
результате которого происходит локальное экспо-
нирование фоторезиста. Данную область принято
называть – воксель (по аналогии с “пиксель” для
двумерных объектов). Эта область имеет не сфери-
ческую форму, а форму вытянутого эллипсоида.
Размеры этой области зависят от мощности лазер-
ного излучения и составляют ≈0.1 мкм в диаметре
и ≈1 мкм в высоте эллипсоида. Так как объект экс-
понирования закреплен на пьезоэлектрическом
манипуляторе, то перемещая его в трех направле-
ниях во время засветки лазером, можно формиро-
вать 3-х мерные структуры в объеме фоторезиста,
прорисовывая их вокселем.

Экспонирование объема объекта производит-
ся управляющей программой. В большинстве
применений используется послойное сканирова-
ние. Для минимизации рафности (сглаживания)
поверхности объекта, экспонирование конечных
слоев производится с заглублением вокселя в объ-
ем уже экспонированного фоторезиста. Таким об-
разом, конечные слои экспонируются верхним сег-
ментом вокселя. Минимальный размер объектов,
которые можно создать на 3D микропринтере –
тридцать нанометров. Главным преимуществом
“Photonic Professional GT” является возможность
реализации экспонирования фоторезиста на за-
данной глубине. Особо необходимо отметить, что
при таком процессе полностью исключается экс-

понирование верхнего слоя фоторезиста, через ко-
торый проходит пучок света.

Микропринтер оборудован системой распо-
знавания интерфейса подложка–фоторезист, что
позволяет компенсировать как погрешности по-
верхности подложки, так и погрешность ее на-
клона к горизонтальной плоскости. Перед нача-
лом процесса экспонирования производится ска-
нирование и запоминание интерфейса по всей
площади образца. Система распознавания интер-
фейса позволяет создавать структуры, основания
которых параллельны поверхности подложки.

Рабочая область обеспечивается характери-
стиками пьезоэлектрического манипулятора и
составляет (300 × 300 × 300 мкм). Точность пози-
ционирования ≈5 нм. Для создания структур с
размерами, выходящими за рамки рабочей обла-
сти пьезоэлектрического манипулятора, или для
мультиплицирования микроструктур использует-
ся механический манипулятор, позволяющий ра-
ботать на области (100 × 100 мм). Точность меха-
нического манипулятора составляет ≈1.5 мкм.

В данной работе мы применили 3D микро-
принтер “Photonic Professional GT” для изготов-
ления СФП с единичным топологическим заря-
дом, рассчитанной на длину волны λ0 = 800 нм.
Геометрические параметры СФП рассчитывается
на заданную длину волны λ0 фазово-модулируе-
мого лазера. Коэффициент преломления матери-
ала фазовой пластинки  находится из полу-
эмпирического уравнения Селлмейера:

(1)

где A = 0.01364 и B = 1.2662 для полимеризованно-
го фоторезиста марки “IP-Dip”, производимого
фирмой “Nanoscribe”. После определения основ-
ных геометрических параметров СФП в програм-
ме “Система автоматизированного проектирова-
ния” (САПР) была создана ее 3-х мерная модель,
представленная на рис. 2. Так как структура экс-
понируется послойно от подложки и толщина
слоя определена, то реальная структура получает-
ся ступенчатой формы, как это представлено на
рис. 2. Как было показано в работах [16, 25], эф-
фективность конверсии с использованием СФП
единичного заряда лазерного поля в состояние с
|m| = 1 достигает ≈78% уже для 16 угловых секто-
ров, дальнейшее увеличение количества секторов
не приводит к существенному улучшению эф-
фективности (до 79%). В качестве подложки ис-
пользовалось кварцевое стекло диаметром 24 мм
и толщиной 170 мкм.

В результате проделанной работы, мы получи-
ли СФП радиусом 1500 мкм. Пластина состоит из

( )λ0  n

λ− =
λ −

2
2 0

2
0

1 ,An
B

Рис. 1. Схема установки 3D фемтосекундной лазер-
ной субмикронной литографии “Photonic Professional
GT”: 1 – фемтосекундный лазер с длиной волны
780 нм; 2 – акусто-оптический модулятор; 3 – инвер-
тированный микроскоп; 4 – пьезоэлектрический
3D манипулятор; 5 – ПЗС-камера.
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16 угловых секторов постоянной толщины ∆ =
= 103.7 нм в направлении Z (рис. 2). Первый сек-
тор – это основание общей подложки, которое
принимается за ноль отсчета фазы световой вол-
ны. Толщину пластинки при обходе по кругу
можно представить как  где i – но-
мер сектора. Общая (рабочая) толщина СФП со-
ставляет 1555 ± 15 нм. Учитывая, что из (1) коэффи-
циент преломления полимеризованного фоторези-
ста на длине волны λ0 = 800 нм равен 1.5145,
находим сдвиг фазы, соответствующий обходу по
углу ϕ на 2π:

(2)

Таким образом, получившаяся СФП имеет то-
пологический заряд, равный единице, и при пра-
вильной установке в оптическую систему [23] бу-
дет формировать оптический лазерный вихрь с
ОУМ на фотон равным 

РЕЗУЛЬТАТЫ ТЕСТИРОВАНИЯ 
СПИРАЛЬНОЙ ФАЗОВОЙ ПЛАСТИНКИ

Для тестирования изготовленной СФП была
собрана оптическая схема, представленная на
рис. 3. Фотонный пучок от пикосекундного лазе-
ра (τ = 1.5 пс) пропускался через комбинацию по-
ляризатора (П1) и полуволновой пластинки при-
обретая линейную поляризацию. Далее в оптиче-
скую схему встраивались две линзы (не показаны
на рис. 3) для вариации диаметра пучка, который
подбирался таким образом, чтобы полностью за-
полнить активную площадь пластинки. Линей-
но-поляризованный пучок фотонов с λ0 = 800 нм
пропускался через СФП и приобретал ОУМ на

( )= − ⋅1 Δ,iL i

( )[ ] ( )⋅π λ −
ϕ = = π ⋅ ±

λ
16 0

0

2 1
Δ 2 1 0.01 .

L n

≅ 1.m

фотон, равный m, равный ее топологическому за-
ряду [23, 26, 27]. Как было показано, например, в
работе [28] распределение ЭМ поля после ди-
фракции Гауссового пучка на СФП в дальней зо-
не (эксперимент проводился в данных условиях)
имеет довольно сложное аналитическое выраже-
ние. Однако, с высокой точностью, его удается
аппроксимировать модой Лагерра–Гаусса поряд-
ка (m, 0) [16, 22, 28]. Тогда формируемое фокуси-
рующей линзой (Л1) в плоскости ПЗС-детектора
пространственное распределение напряженно-
сти электрического поля можно записать как

(3)

здесь  – полярные координаты в плоскости
детектора,  – перетяжка лазерного пучка в
плоскости детектора.

На рис. 4а и 4б представлены экспериментально
полученные пространственные распределения ин-
тенсивности лазерного поля  для m = 0
(без СФП) и при пропускании через спиральную
пластинку, соответственно. Пространственное раз-
решение оптической схемы составляло ≈1 мкм. Как
можно видеть из рис. 4а, без пластинки радиаль-
ное распределение интенсивности имеет гауссову
форму с шириной на половине высоты ≈10 мкм.
Внесение в лазерный пучок вихревой пластинки
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Рис. 2. Трехмерная модель спиральной фазовой пла-
стинки для изготовления на установке “Photonic Pro-
fessional GT”. “Ступени” обусловлены спецификой
экспонирования – слой за слоем (для наглядности
пропорции не сохранены).
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Рис. 3. Схема экспериментальной оптической уста-
новки для тестирования спиральной фазовой пла-
стинки. Лазер – пикосекундный лазер (τ = 1.5 пс) с
длиной волны 800 нм; П1 – линейный поляризатор;
НФ – градиентный фильтр; СФП – спиральная фа-
зовая пластинка; ИМ – пространственно-инвертиру-
ющий интерферометр Майкельсона; Л1 – фокусиру-
ющая на детектор линза; ПЗС – ПЗС-камера.
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кардинально меняет распределение I, теперь
вблизи центра пятна фокусировки (ось вихревой
пластинки совмещена с “центром масс” Гауссова
пучка) интенсивность обращается в нуль. Как
видно на рис. 4б измеренное распределение ин-
тенсивности качественно согласуется с распреде-
лением, ожидаемым для моды Лагерра–Гаусса

 Слабая зависимость I от полярного угла
(рис. 4б), наблюдаемая в эксперименте, связана с

( )ρ
2

0 .mE

точностью совмещения осей лазерного пучка и
вихревой пластинки и попадания в нормаль к по-
верхности СФП, т.е. не связана с качеством пла-
стинки и на дальнейшие результаты не оказывает
существенного влияния.

Спиральная фазовая пластинка была изготов-
лена с таким расчетом, чтобы создавать закручен-
ный пучок фотонов с нормированным ОУМ,

 Для проверки вихревых свойств лазер-
ного пучка в оптическую схему (рис. 3) встраи-
вался интерферометр Майкельсона с призмой в
одном из плеч [29], выполняющей зеркальное от-
ражение изображения относительно своей оси. В
этом случае, на выходе из интерферометра приго-
тавливалось поле в когерентной суперпозиции
двух лазерных пучков одинаковой интенсивности
и радиуса, с противоположными значениями
ОУМ на фотон,  и  с простран-
ственным распределением ЭМ поля в фокальной
плоскости линзы:

(4)

Тогда, с учетом интерференции пучком, рас-
пределение интенсивности лазерного поля в
плоскости ПЗС-камеры запишется в виде:

(5)

где Λ – период интерференционной картины, ∆L –
разность оптических длин плеч интерферометра.

Для контроля экспериментально получаемого
распределения интенсивности ЭМ поля лазера в
плоскости детектора и определения величины при-
обретаемого фотоном ОУМ выполнялось чис-
ленное моделирование пространственного рас-

пределения  для оптического поля,
состоящего из двух интерферирующих когерент-
ных лазерных пучков одинаковой интенсивно-
сти и радиуса, с противоположными проекциями
ОУМ, для разных значений m.

На рис. 4в–4е приведены экспериментально по-
лученные и рассчитанные пространственные рас-
пределения интенсивностей для случая m = 0 (в, д) и
|m| = 1 (г, е). Как видно из рис. 4в и 4д, в случае m = 0
лазерное пятно фокусировки, имеющее гауссову
форму, модулируется интерференцией с перио-
дом  мкм. В тоже время, рассчитанное рас-
пределение I для закрученного пучка фотонов с
|m| = 1 (pиc. 4е) демонстрирует интерференцион-
ную картину (с периодом  мкм) с “вилоч-
кой” относительно центра вихря, поскольку в фазе
выражения (5) появляется член 2ϕ. Эмпирически,

= η =1  .m

= +1   m m = −2 ,m m

( ) ( ) [ ]ρ ϕ = ρ − ϕ ϕ +calc
Σ 0,  exp( ) exp(2 ) 1 .mE E im im

( ) ( )ρ ϕ = ρ

  π π+ ϕ + ρ ϕ + + π  λ  

×

×

2calc
Σ 0

0

, 2

2 2  1 cos 2  cos Δ ,
Λ

mI E

m L

( )ρ ϕ
2calc

Σ ,E

≈0Λ 3

≈1Λ 5

Рис. 4. Экспериментально реализованные простран-
ственные распределения интенсивности лазерного
поля в плоскости матрицы детектора: без спиральной
фазовой пластинки (а); со спиральной фазовой пла-
стинкой, помещенной соосно с лазерным пучком (б).
Пространственные распределения интенсивности
оптического поля, состоящего из двух интерфериру-
ющих когерентных лазерных пучков одинаковой ин-
тенсивности и радиуса, с противоположными норми-
рованными ОУМ (m и –m) для двух значений m (в–е).
Случай m = 0: в – эксперимент; д – расчет, 
случай |m| = 1: г – эксперимент, е – расчет,  Для
каждого распределения приведена нормированная
интенсивность.
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по виду “вилочковой” особенности, можно опре-
делить значение |m|:  здесь Nmax – чис-
ло максимумов I, исходящих из центра “вилки”,
не считая лежащих на прямой X = 0.

Пространственное распределение интенсив-
ности лазера, пропущенного через СФП и интер-
ферометр Майкельсона показано на рис. 4г. Как
видно из рисунка, в измеренном распределении I
также наблюдается характерная “вилочковая”
особенность и сравнение структуры и количества
интерференционных полос в расчете и экспери-
менте демонстрирует качественное согласие, что
позволяет утверждать, что вихревая пластинка
может приготавливать лазерное поле с нормиро-
ванным ОУМ |m| = 1. В действительности, приме-
ненная интерференционная методика показывает,
что СФП имеет топологический заряд равный 1, и,
как уже было сказано выше, в идеальном случае
фотон приобретает ОУМ,  Однако, как
продемонстрировано в работах [23, 26], смещение
оси СФП относительно оси Гауссова пучка и не-
совпадение размеров пучка и активной площади
СФП уменьшают ОУМ на фотон. Наши оценки
погрешностей позволяют говорить, что при луч-
шей юстировке схемы с помощью изготовленной
СФП можно получить лазерный вихрь с норми-
рованным ОУМ из интервала: 

Как было сказано во Введении, важной зада-
чей является повышение значения ОУМ на фо-
тон для закрученных лазерных пучков. Одним из
путей увеличения нормированного ОУМ являет-

= 2,maxm N

= η = 1.m

[ ]∈ 0.9,1 .m

ся последовательное расположение нескольких
СФП на оси распространения лазерного пучка. В
этом отношении 2PP-3D-SmP-метод обладает
важным преимуществом: в едином цикле можно
формировать объемную структуру перемещаясь
вокселем в 3-х направлениях. В качестве примера
на рис. 5 показан эскиз объемной структуры для
изготовления на 3D микропринтере “Photonic
Professional GT”. Структура состоит и двух после-
довательно расположенных СФП с восемью сек-
циями в каждой. Если топологический заряд каж-
дой секции равен η, тогда ТЗ всей структуры

 и приобретаемый фотоном ОУМ 
Подобным образом, если изготовить ПСФП-
структуру из NSPP последовательно расположенных
СФП с M секциями в каждой, то 

Исходя из возможностей 2PP-3D-SmP-ме-
тода можно оценить достижимые значения для

 при изготовлении ПСФП как мил-
лиметровых, так и микронных размеров в диа-
метре. Оценки проводились для  = 800 нм и
16 угловых слоев на секцию. В обоих случаях зна-
чение  не должно существенно превышать 10,
поскольку уже заметно падает интенсивность про-
шедшего лазера (по оценкам, для  коэф-
фициент пропускания структуры ). Также в
обоих случаях заряд η ≤ 2 или 3 чтобы при переходе
между слоями не было значительного скачка раз-
ности фаз ЭМ волн. Исходя из размеров и точно-
сти позиционирования вокселя можно найти, что

η =Σ 16η, � 16η.

�Σ η.SPPm N M

{ }, ,ηSPPN M

λ0

SPPN

= 10SPPN
0.5(

Рис. 5. Трехмерная модель оптической структуры, состоящей из двух 8-секционных СФП. Топологический заряд каж-
дой секции η. Топологический заряд оптической структуры равен 16η.
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ДЕМЕНЕВ и др.

для диаметра СФП в 10 мкм (мкм-ПСФП) значе-
ние M не превышает 5, для диаметра в 1мм (мм-
ПСФП) значение M не превышает 500. Таким об-
разом, 2PP-3D-SmP-метод позволяет напечатать
мм-ПСФП с  не больше 104, и мкм-ПСФП с

 не больше 102.

Для спиральной пластинки как самостоятель-
ного оптического элемента значения ~ 104 для
нормированного ОУМ уже были недавно получе-
ны с помощью спирального фазового зеркала
[30]. В тоже время в области создания микроисточ-
ников, генерирующих закрученные фотоны, значе-
ния для ОУМ в 102 существенно превосходят теку-
щие достижения для микролазеров. В связи с этим
мы планируем изготовить мкм-ПСФП для даль-
нейшего согласования с полупроводниковыми
микрорезонаторами (МР). Микрорезонаторы фор-
мирующие экситонные поляритоны в активной
области, как нам кажется, являются очень пер-
спективными объектами для нанофотоники. Экси-
тон-поляритоны в МР являются эффективными
излучателями света [31], с богатой многочастичной
физикой [3, 32], а помещение в активную область
МР слоев дихалькогенидов переходных металлов
[33] или специальных органических соединений
[34] позволяет организовать сильную экситон-
фотонную связь уже при комнатной температуре.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В рамках представленной работы с помощью
2PP-3D-SmP-метода была изготовлена спираль-
ная фазовая пластинка для создания закрученно-
го лазерного пучка с ненулевой проекцией ОУМ.
Использование интерференционной методики
показало, что спиральная пластинка формирует оп-
тический лазерный вихрь с ОУМ на фотон 
что подтверждает эффективность данного метода
литографии для создания сложных 3D структур, од-
ной из которых является спиральная фазовая пла-
стинка.

Работа выполнена в рамках темы государ-
ственного задания ИФТТ РАН и ИПТМ РАН
№ 075-00920-20-00.
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The 3D femtosecond laser submicron lithography method of fabrication
of spiral phase plates for creating photon beams with orbital angular momentum

A. A. Demeneva, *, A. V. Kovalchukb, E. A. Polushkinb, S. Yu. Shapovalb

aInstitute of Solid State Physics of the Russian Academy of Sciences, Chernogolovka, 142432 Russia
bInstitute of Microelectronics Technology and High Purity Materials of the Russian Academy of Sciences, 

Chernogolovka, 142432 Russia
*e-mail: demenev@issp.ac.ru

A spiral phase plate with a topological charge equal to 1 was fabricated using a 3D femtosecond laser submi-
cron lithography technique. To check the vortex properties of the formed laser beam, an optical scheme based
on a Michelson interferometer was developed and assembled. The optical measurements confirmed that the
spiral phase plate forms an optical laser vortex with the normalized orbital angular momentum |m| = 1. The
method of fabrication and testing of spiral phase plates, which transmit the required value of orbital angular
momentum to a laser field, is worked through.
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Показано, что изучение свойств гигантских оптических флуктуаций в структурах с GaAs/AlGaAs
квантовыми ямами в условиях квантового эффекта Холла важно для понимания микроскопической
природы флуктуаций квантовых жидкостей. Результаты исследований статистики фотоотсчетов, а
также спектрально-корреляционных характеристик фотолюминесценции двумерных электронов
позволяют говорить о возможности возникновения в таких системах особого упорядоченного со-
стояния электронной жидкости.
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ВВЕДЕНИЕ
Опубликованный нами цикл работ [1–11], ка-

сающихся гигантских оптических флуктуаций
(ГОФ) в структурах с GaAs/AlxGa1 – xAs квантовы-
ми ямами (КЯ) в режиме квантового эффекта
Холла (КЭХ), продемонстрировал принципиаль-
ную возможность получения данных о свойствах
электронной жидкости из флуктуаций оптиче-
ского отклика квантово-механической системы.
Выявлены условия в квазидвумерной (2D) элек-
тронной системе, определяющие согласованное
протекание процессов излучательной рекомби-
нации на макроскопических расстояниях. Надо
отметить то обстоятельство, что до сих пор низко-
размерные электронные структуры не исследова-
лись системно в аспекте флуктуаций как источ-
ник оптического излучения. Между тем, посколь-
ку в таком оптическом сигнале могут проявляться
собственные времена квантовой динамики элек-
тронной подсистемы, целесообразно изучать флук-
туации источника излучения, например, вблизи фа-
зовых переходов, критических точек [12], а также
краевые и/или контактные явления в таких объектах
[13]. В условиях макроскопического квантового яв-
ления, каким является КЭХ (постоянная Планка h
входит в явном виде в холловское сопротивле-

ние ρxy), окрестности минимумов продольного со-
противления ρxx можно рассматривать с точки
зрения состояния системы вблизи критической
точки. В таком режиме и возникает эффект ГОФ,
при котором статистические акты фотолюминес-
ценции (ФЛ) 2D электронов обнаруживают су-
щественную взаимозависимость. Отношение
дисперсии к средней интенсивности излучения
σ2/I иногда на порядки превышает пуассонов-
ский шум [1]. Это характерно для целых четных
факторов ν заполнения уровней Ландау (УЛ) при
температурах Т ≈1.5–2.8 K, а также для v = 1 и
дробных v при более низких Т [5]. Здесь, v =
= nsh/(eB), ns – концентрация электронов в 2D
слое, e – заряд электрона, B – индукция магнит-
ного поля. Микроскопическая теория ГОФ пока
не создана и требует дополнительных методоло-
гических усилий для получения непосредствен-
ной информации о внутренних механизмах и де-
тального описания переходов. Наблюдаемая кар-
тина с учетом вытекающих из нее предположений
на данный момент выглядит так. При непрерывном
фотовозбуждении (ФВ) 2D системы лазером с энер-
гией фотонов, превышающей энергию уровней ис-
следуемых электронных состояний в GaAs КЯ, но
ниже высоты энергетического барьера AlxGa1 – xAs, с

УДК 530.645:535.2/.3:621.315.592
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изменением B происходит выравнивание ns по
всей освещенной поверхности образца за счет об-
мена электронами между соседними областями
2D канала по мере приближения к так называе-
мой точке однородности электронной плотности
(B = Bu). В этой точке локальные концентрации
2D электронов совпадают с высокой точностью
[2] и случайный потенциал примесей перестает
экранироваться (холловский диэлектрик). Это
однородное состояние неустойчиво и система со-
вершает спонтанные переходы между диэлектриче-
ским и проводящим состоянием. Малые флуктуа-
ции электронной плотности в условиях ФВ вызы-
вают флуктуационные переходы металл–
диэлектрик и гигантские флуктуации ФЛ 2D элек-
тронов. Этот эффект наиболее ярко выражен при
v = 2 в структуре с одиночной квантовой ямой
(ОКЯ). При B > Bu и большом пятне ФВ (см. ни-
же) система, по-видимому, разбивается на мак-
роскопические домены, внутри которых продол-
жает сохраняться фактор заполнения v = 2 за счет
перераспределения электронов, в то время как в
пространстве между доменами v < 2. С ростом B
площади доменов уменьшаются, и макроскопи-
ческие пространственные корреляции между из-
лучением различных точек образца постепенно
исчезают. Изменение локального фактора запол-
нения интересно для оценки масштабов энергии
в 2D системе и с точки зрения особенностей ки-
нетики рекомбинации. Известно, что в магнито-
оптических экспериментах квантование цикло-
тронного движения электронов приводит к ос-
цилляциям термодинамических и кинетических
характеристик 2D систем [14]. Принимая во вни-
мание это обстоятельство, логично ожидать по-
добное влияние на параметры ГОФ, например, на
переход между сжимаемой проводящей и несжи-
маемой диэлектрической фазами и на корреляци-
онные характеристики.

МАГНИТООПТИЧЕСКАЯ МЕТОДОЛОГИЯ 
И АНАЛИЗ ГОФ

Для определения степени и характера связи
элементов 2D системы в условиях ГОФ мы прове-
ли большой цикл экспериментов с применением
ряда методов и разных групп образцов [5, 11]. Эф-
фект ГОФ впервые был обнаружен в условиях
КЭХ в ОКЯ GaAs/AlxGa1 – xAs (x = 0.3) n-типа ши-
риной l = 25 нм, концентрацией ns = 3.8 ⋅ 1011 см–2

и подвижностью μ = 1.3 ⋅ 106 см2 ⋅ В–1 ⋅ с–1 [1]. Под-
вод возбуждающего излучения осуществлялся че-
рез световод, являющийся одновременно собира-
ющим и установленный непосредственно у по-
верхности образца (размер пятна света около
1 мм) (рис. 1). Впоследствии использовались и
другие схемы измерения ГОФ, позволяющие ра-

ботать с большим пятном света (~1 см), а также
исследовать сигналы неупругого рассеяния света
(НРС) (см. ниже). Мощность ФВ всегда была су-
щественно меньше значения, при котором насту-
пает перегрев электронной подсистемы [6]. Уста-
новлено, что гигантские флуктуации имеют вре-
мена от единиц до сотен и даже тысячи секунд,
демонстрируя макроскопические пространствен-
но-временные корреляции [2, 3, 10]. Вблизи v = 2
(поперечное магнитное поле В ≈ 7.8 Tл, темпера-
тура T ≈ 1.5 K) помимо шума интенсивности при-
сутствует телеграфный шум спектрального поло-
жения ФЛ линий основной (E0SB) и первой воз-
бужденной (E1SB) квантово-размерных подзон,
характеризующий переключение между двумя
излучающими состояниями 2D электронов [10].
Такой шум не является достаточным условием
для возникновения неустойчивости, вызываю-
щей флуктуации интенсивности. Например, при
v = 3, когда уровень Ферми находится в щели,
обусловленной спиновым расщеплением, теле-
графный шум максимален, но гигантский шум
интенсивности не наблюдается. Само наличие
резких скачков в спектрах свидетельствует об об-
разовании щели в плотности состояний (ПС) 2D
электронов, где ПС близка к нулю. Это может
быть связано с кулоновским расталкиванием со-
стояний, имеющих благодаря случайному потен-
циалу одинаковую энергию, но принадлежащих
разным УЛ [1]. Оба вида шума были измерены
при ФВ лазерным диодом (ЛД) с энергией фото-
нов 1.653 эВ. Для каждого спектра вычислялись

Рис. 1. Спектры ФЛ в диапазоне B = 0–10 Тл в цвето-
вой шкале (тон от черного к белому соответствует I от
нуля до максимума). Факторы заполнения v = 8, 6, 4 и
2 проявляются в резких скачках в спектральном поло-
жении линий ФЛ и совпадают с соответствующими
транспортными характеристиками (а); спектры ФЛ,
измеренные в факторе v = 2 (B = 7.78 Тл) (б); норми-
рованная дисперсия σ2/I (v = 2) (в).
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средняя интенсивность I, дисперсия I2 – I2 и
их отношение:

(1)

В такой схеме измерения отношение (1) имеет
значения порядка 100, а иногда и на порядок вы-
ше. Это обстоятельство можно рассматривать как
проявление флуктуаций источника излучения
вблизи критической точки, при котором коррели-
рованные состояния, ответственные за указанную
статистику фотоотсчетов, возникают на расстоя-
нии, существенно превышающем межчастичное
[15], и система оказывается чувствительной к ло-
кальным концентрациям частиц. При непрерыв-
ном ФВ заполнение можно считать постоянным и
спектр 2D ФЛ отражает энергетическое распреде-
ление одночастичной ПС 2D электронов в зоне
проводимости De(E) ∝ dns/dE [16]. Связь между nS
и De (E) сохраняется и при наличии межчастично-
го взаимодействия, однако спектр системы услож-
няется и перераспределение nS сильно зависит от
экранирующего фактора [17]. При больших nS в
условиях ФВ возможны отступления от одноэлек-
тронного сценария ЦКЭХ [20]. В таких случаях
возрастает роль флуктуаций и корреляций.

Используя возможности корреляционной спек-
троскопии, традиционно применяемой для анали-
за шумов, можно изучать квазипериодические про-
цессы, находить характерное время релаксации,

− σ=
22 2

.
I I

I I

исследовать динамику аттракторов. Анализ авто-
корреляционной функции (АКФ) телеграфного
шума позволяет оценить среднее время переключе-
ний между двумя состояниями – состояния с одно-
родной плотностью электронов (низкая интенсив-
ность ФЛ) и неоднородного состояния (высокая ин-
тенсивность). Нормированная АКФ интенсивности
в этих условиях описывает волну с периодом P, фа-
зой Ф и временем затухания τd [10]:

(2)

где τs – среднее время переключений, достигаю-
щее 100 с.

Затухающая АКФ, как известно, является од-
ним из критериев хаотичности аттрактора в фазо-
вом пространстве управляющего параметра. Дей-
ствительно, такой аттрактор наблюдался в наших
экспериментах [9].

Макроскопический характер ГОФ подтвер-
ждается экспериментами по НРС, позволяющему
исследовать энергии межподзонных расщепле-
ний в 2D системах [4, 18, 19]. Для изучения НРС
нами применялся двухсветоводный метод: пер-
вый световод использовался для подвода возбуж-
дающего излучения, второй – для регистрации
ФЛ и НРС. Найдено, что интенсивность межпод-
зонного НРС (возбуждение спиновой плотности,
SDE мода [18]) при v = 2 также испытывает ано-
мальные флуктуации (рис. 2). Кроме этого, обна-
ружен телеграфный шум SDE линии, синфазный
телеграфному шуму 2D ФЛ линий (рис. 2в), а
флуктуации интенсивности SDE моды синфазны
флуктуациям 2D ФЛ интенсивности. При этом
исследование сигнала НРС на объемном про-
дольном оптическом (LO) фононе показало, что
флуктуации интенсивности НРС имеют пуассо-
новское распределение (рис. 2б), что подтвержда-
ет “двумерную” природу ГОФ.

Для изучения пространственных корреляций в
системе взаимодействующих носителей в 2D плос-
кости в режиме ГОФ была разработана специаль-
ная методика, формирующая большое пятно света
на поверхности образца и использующая линейку
из 7 регистрирующих световодов [8]. Этот метод
позволил наблюдать форму спектра в разных точ-
ках 2D плоскости и ее изменение во времени.
2D система возбуждалась полупроводниковым
лазером с энергией фотонов 1.536 эВ. Использо-
валось также ФВ, близкое к резонансному по от-
ношению к E1SB подзоне. Сигнал ФЛ основной
подзоны E0SB измерялся одновременно в двух раз-
личных световодах Fi и Fj регистрирующей линей-
ки. При этом исследовались взаимно-корреляци-
онные функции (ВКФ) и коэффициенты корре-

( ) ( )
τ τ− −
τ τ

   πττ = + + Φ ⋅ 
  

1 21 cos ,
2

s dA e e
P

Рис. 2. Спектры НРС, измеренные в режиме ГОФ при
факторе заполнения v = 2 для разных энергий Ti–Sp
лазера: ETi–Sp = 1.545 эВ (SDE мода) и 1.560 эВ
(LO фонон) (а); спектральные зависимости парамет-
ра σ2/I (v = 2) для ETi–Sp = 1.545 эВ (красная кривая)
и 1.560 эВ (синяя кривая) (б); временные зависимости
спектрального положения линии SDE и линии ФЛ
верхнего спинового подуровня E0SB (телеграфный
шум) (в).
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ляции Cij = [Ii – Ii] ⋅ [Ij – Ij]/( )1/2 между
двумя значениями интенсивности Ii и Ij. При ре-
зонансном возбуждении в E1SB подзону сравнение
спектральных характеристик 2D системы позволи-
ло наблюдать положение двух линий ФЛ в динами-
ке (от v = 3 к 2). В этом случае первоначально не-
совпадающие спектральные положения линий лю-
бой пары Fij по мере увеличения B сближаются
и полностью совпадают в точке однородности
(B =Bu) [10]. Cоответствующие ВКФ при этом
практически идентичны АКФ и описываются
выражением (2), а значения Cij близки к 1 (рис. 3).
Точка B =Bu представляет особый интерес, по-
скольку именно в этой точке наблюдается макси-
мальная интенсивность шума. При превышении
Bu на величину порядка 10–2 Тл интенсивность
шума падает более чем на порядок, хотя про-
странственный масштаб корреляций все еще
остается макроскопическим (~1 мм). Это позво-
ляет предположить, что основную роль в точке Bu
играет полное подавление низкочастотных элек-
тромагнитных флуктуаций из-за бездиссипатив-
ности системы при строгом выполнении условий
ЦКЭХ.

Здесь важно отметить, что максимальный шум
интенсивности возникает именно при резонанс-
ном ФВ. Эксперименты выявили заметные раз-
личия в свойствах ГОФ при разных размерах пят-
на ФВ (КЯ с l = 25 нм). При большом диаметре
пятна (~1 см) и B > Bu телеграфный шум исчезает,
а шум интенсивности существенно уменьшается,
охватывая существенно больший диапазон B, чем
при малом пятне. ВКФ в этом режиме имеют
только осциллирующие члены, а фаза определя-
ется разностью фаз ΔΦ = Фj – Фi стоячих волн в
соответствующих точках образца:

(3)

где ΔIi(j) = (Ii(j)mах – Ii(j)min)/2. Наличие общего пят-
на ФВ для пространственных корреляций излуче-
ния является обязательным. Этому аспекту по-
священа работа [2], в которой показано, что кор-
реляции исчезают, если электронную систему
искусственно разбить на две несвязанных между
собой подсистемы. Мы провели ряд эксперимен-
тов по варьированию параметров 2D систем для
выявления условий возникновения и прерыва-
ния макроскопического состояния при v = 2. Ис-
чезновение этого эффекта в условиях ГОФ на-
блюдалось при изучении корреляций сигналов
2D ФЛ, регистрируемых из двух пространственно
разделенных областей образца. Это и уже упомя-
нутая работа [2] по разделению электронной си-
стемы в плоскости 2D слоя. В этом случае корре-

σ σ2 2
i j

( ) ( )πττ = + Δ Δ + ΔΦ1 2cos ,
8i j i jC I I I I

P

ляции исчезали в результате разделения светово-
го пятна посредством черной полоски. Во втором
случае таким фактором служил потенциальный
барьер определенной толщины между двумя КЯ
[3]. Можно предположить, что третьим фактором
(помимо барьера в латеральном и поперечном на-
правлениях), влияющим на корреляции, служит
величина размерного квантования (тема пред-
стоящей публикации). Предварительные дан-
ные указывают на то, что в структурах с более уз-
кой (l = 12 нм) GaAs/Al0.3Ga0.7As КЯ при T ≤ 2К
(v = 2) 2D ФЛ также испытывает большие флук-
туации интенсивности (σ2/I ≈ 50). Телеграфный
шум выражен слабо и, в отличие от более широ-
кой КЯ (l = 25 нм), макроскопические корреля-
ции между флуктуациями интенсивности при v = 2
не наблюдаются.

Безусловно, для полноты методологической
картины важно охватить методы и результаты, поз-
воляющие дать информацию о влиянии внешних
факторов на характер и параметры ГОФ. Как было
обозначено во введении, одним из них является
температура. Было обнаружено, что ГОФ исчезают
скачкообразно при превышении критического
значения T, ниже которого шумы не изменяются в
довольно широком интервале ΔT [5]. Это неожи-
данный результат, показывающий, что в исследуе-
мом явлении температура перестает быть суще-
ственным фактором, определяющим проводи-
мость (σxx) системы. Связаны лишь пороговые
значения Т и σxx, определяемые шириной энерге-

Рис. 3. АКФ функции A(τ) 2D ФЛ сигналов, зареги-
стрированных парой световодов F25 (i = 2 – красная
кривая, j = 5 – синяя кривая), и ВКФ функция С(τ)
(зеленая кривая) для данной пары в точке Bu (v = 2).
На вставке приведены значения коэффициента кор-
реляции Cij для разных пар световодов в Bu.
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тической щели. В то же время, температурные осо-
бенности могут проявляться в ДКЯ (l1/d/l2). При
определенной толщине барьера d, разделяющего
электронные слои шириной l1 и l2, когда рассто-
яние d сравнимо с расстоянием между электро-
нами в 2D плоскости, наблюдается гистерезис в
B-зависимостях амплитуды ГОФ [6]. Мы пред-
полагаем, что данное состояние – характери-
стика двойной электронной 2D системы, испы-
тывающей фазовые переходы при двух критиче-
ских температурах Т1 и Т2, и являющейся неким
аналогом стационарного эффекта Джозефсона.
Было обнаружено влияние мощности He-Ne ла-
зера (WHeNe) на дисперсию шума в ДКЯ
(30/40/22 нм) и зависимость σ2/I от B [6, 8].
Энергия EHeNe=1.958 эВ превышает величину
прямой щели AlxGa1 – xAs для данного состава
x = 0.3 и T и обеспечивает поглощение света в
смежном с 1КЯ (l1 = 30 нм) слое (спейсере), отде-
ляющем ее от δ-слоя Si-доноров, заметно изме-
няя концентрацию электронов n1 в ней. Из рис. 4а
видно, что σ2/I (1КЯ) имеет сильно немонотон-
ную зависимость от мощности подсветки, резко
возрастая при WHe-Ne = 0–8 мкВт/см2, затем сле-
дует плавный спад. Для 2КЯ (l2 = 22 нм) зависи-
мость σ2/I от WHe-Ne качественно схожа с пер-
вой. Резкий рост ГОФ при малой WHe-Ne может
быть обусловлен дальнодействующими флуктуа-
циями (ДФ) случайного потенциала заряженных

доноров, которые весьма существенны в отсут-
ствие экранирования [21]. Для концентрации до-
норов nD = 3.4 ⋅ 1011 см–2 (близкой к n1) характер-
ная энергия ДФ:

(4)

сравнима с циклотронной (ћωс); ε = 12.5 – диэлек-
трическая проницаемость. Последующее сниже-
ние уровня шума связано с уменьшением полной
плотности электронов в ДКЯ, что ведет к сдвигу
ГОФ в меньшие B. Как видно из (4), параметр ELRF
не зависит от ширины спейсера и электронную
2D жидкость в этих условиях можно считать не-
сжимаемой. Однако в реальных профилях край
образца представляет собой набор чередующихся
сжимаемых и несжимаемых полосок электрон-
ной квантовой жидкости (ЭКЖ), в том числе и
при ЦКЭХ [22]. Мы предположили, что во флук-
туирующей электронной 2D системе с изменяе-
мым контактным потенциалом, электроны, по-
падающие в КЯ, могут влиять на фотовозбужден-
ные состояния и менять режим оптических
флуктуаций. Это должно зависеть от структуры
физического края и экранирующих свойств элек-
тронных состояний. Для проверки этого предпо-
ложения на структуре с ОКЯ (l = 25 нм) был сфор-
мирован полупрозрачный металлический барьер,
с помощью которого появилась возможность ме-
нять величину контактного потенциала Un, регу-
лируя величину тока Jn ~ nseUn, текущего в цепи
2D канал-затвор и регистрировать сигнал ФЛ. На
рис. 4б показаны B-зависимости параметра σ2/I,
измеренные при разных Jn. Видно, что величина
ГОФ падает с ростом Jn, а профиль σ2/I сдвига-
ется в сторону бóльших B, что связано с ростом ns
в канале (режим обогащения). При Jn = 3мкА
ГОФ полностью исчезают. Величина Un при этом
значении Jn также имеет порядок ћωс/e. Прекраще-
ние ГОФ свидетельствует об изменении структуры
электронной плотности вблизи границы и далее, в
объеме (фактор v = 2 наблюдается при бóльших B),
и ЭКЖ в итоге переходит из однородного несжи-
маемого состояния в сжимаемое.

Все проведенные исследования корреляций
интенсивностей ФЛ были выполнены нами в
диапазоне времен от 1 до 1000 с. Такие измере-
ния позволили проследить длинновременную
динамику ГОФ. Для понимания микроскопиче-
ской природы флуктуаций ЭКЖ представляется
потенциально информативным изучение кор-
реляций фотонов в этих системах в наносекунд-
ном масштабе времен. Для регистрации корре-
ляций при этом может быть применена схема [8],

= π ≈
ε

2

2 17 меВD
LRF

e nE

Рис. 4. В-зависимости профилей σ2/I сигнала ФЛ из
первой КЯ в ДКЯ (v = v1 + v2 = 4) при разных значе-
ниях WHe-Ne. На вставке приведен профиль при
WHe-Ne = 0 в уменьшенном масштабе (а); В-зависи-
мости σ2/I при разных значениях тока Jn (мкА) в
ОКЯ (l = 25 нм) (б).
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а также система для счета отдельных фотонов
[23]. Мы рассчитываем, что корреляции на столь
коротких временах будут нести непосредствен-
ную информацию об основном и возбужденных
состояниях несжимаемой электронной жидкости.
Предусмотрена также возможность изучения фо-
тонных корреляций излучающих областей ГОФ
(“2D доменов”) при помощи установки, включаю-
щей в себя оптический криостат со сверхпроводя-
щим соленоидом, систему создания изображения
большого фрагмента образца и видеосъемки в раз-
ных временных масштабах.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В работе продемонстрирована возможность по-
лучения данных о свойствах ЭКЖ из флуктуаций
оптического отклика электронной 2D системы. В
режиме КЭХ найдены условия, при которых вся
площадь образца излучает свет коррелированным
образом, и возникают гигантские флуктуации оп-
тического отклика 2D электронов (эффект ГОФ).
Такую структуру можно рассматривать как своего
рода сильнокоррелированный макроскопический
источник света. Традиционно при рассмотрении
когерентности излучения теплового источника
сам источник считается стохастическим, излуче-
ние с постоянной фазой непродолжительно и
определяется временем когерентности. В нашем
случае излучение самого источника изначально
обладает корреляциями. Описание этих состоя-
ний и сравнение времен затухания корреляций с
характерными временами в системе было бы есте-
ственным обобщением существующей теории, а
методология и экспериментальный материал по
ГОФ представляют широкий спектр средств для
изучения свойств ЭКЖ. Флуктуации источника
ГОФ позволяют исследовать новые явления, воз-
никающие вблизи критической точки, каковой
можно считать точку однородности электронной
плотности (Bu) в ОКЯ и ее аналог в ДКЯ. Исполь-
зование He-Ne лазера с разной мощностью под-
светки позволяет влиять на механизм “усиления”
оптического отклика ГОФ и селективно управ-
лять экранирующими свойствами ЭКЖ. Другой
возможностью является регулирование контакт-
ной разности потенциалов, приложенной к 2D
системе в режиме ГОФ, при котором происходит
изменение локального фактора заполнения, и край
электронной системы переходит из несжимаемого
состояния в сжимаемое. Для понимания микро-
скопической природы ГОФ и расчетов из перво-
принципов представляется эффективным изуче-
ние корреляций фотонов в наносекундном диапа-
зоне времен.

Работа выполнена в рамках темы государ-
ственного задания ИФТТ РАН.
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Giant optical fluctuations in quantum-size electron systems
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It is shown that the study of the properties of giant optical f luctuations in GaAs/AlGaAs quantum well struc-
tures under the quantum Hall effect conditions is important to understanding the microscopic nature of f luc-
tuations in quantum liquids. The results of the study of photon-count statistics as well as spectral-correlation
characteristics of two-dimensional electrons suggest the possibility of a special ordered state of an electronic
liquid in such systems.
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В сильновзаимодействующих двумерных электронных системах на основе ZnO методом неупругого
рассеяния света изучена термодинамическая устойчивость квантово-холловских ферромагнетиков
при факторах заполнения v = 1 и 2. Обнаружено, что температура Кюри в случае ферромагнетика
при v = 2 определяется Кулоновской энергией формирование доменных стенок в отличие от случая
v = 1, при котором устойчивость определяется зеемановским расщеплением спиновых подуровней.

DOI: 10.31857/S0367676521020125

ВВЕДЕНИЕ

На конфигурацию основного состояния сильно
коррелированных двумерных электронных систем
(ДЭС) в магнитном поле значительное влияние
оказывает кулоновское межчастичное взаимодей-
ствие масштаба  где ε – диэлектрическая
проницаемость среды,  – магнитная длина. Сте-
пень взаимодействия в ДЭС характеризуется
безразмерным радиусом Вигнера–Зейтца  ко-
торый представляет собой среднее межчастич-
ное расстояние в единицах боровского радиуса.
В хорошо изученных системах на основе
GaAs/AlGaAs при концентрации двумерных
электронов  данный параметр име-
ет значение порядка  Существенно боль-
шим межчастичным взаимодействием обладают
системы ZnO/MgZnO – при той же концентра-
ции параметр взаимодействия достигает значе-
ние  Это связано с тем, что структуры на ос-
нове ZnO отличаются от структур на основе GaAs
большей эффективной массой электронов в зоне
проводимости и меньшей диэлектрической прони-
цаемостью. Высокое качество систем ZnO/MgZnO
в сочетании с сильным межчастичным взаимодей-
ствием позволяют наблюдать множество нетриви-
альных коллективных явлений.

Одним из таких явлений является формирова-
ние ферромагнитной фазы при факторе заполне-
ния v = 2 [1–3]. В отличие от случая v = 1, для ко-
торого ферромагнитное упорядочение спиновой

подсистемы является естественным, для случая
v = 2 ферромагнитный переход происходит при
некотором соотношении между одночастичной
щелью над основным состоянием и обменной
энергией. Одночастичная щель складывается из
циклотронной энергии и зеемановского расщеп-
ления спиновых подуровней Ландау, а обменная
энергия имеет кулоновскую природу и определя-
ется масштабом  Понижая концентрацию
электронов в системе и, соответственно, увеличи-
вая отношение обменной энергии к одночастич-
ной, можно добиться условий самопроизвольного
спонтанного перехода спиновой конфигурации
основного состояния из парамагнитной в ферро-
магнитную при v = 2. Однако того же результата
можно добиться при фиксированной концентра-
ции ДЭС путем поворота гетероструктуры отно-
сительно магнитного поля. Это связано с умень-
шением одночастичной щели при изменении со-
отношения между зеемановским расщеплением
(зависит от полного магнитного поля) и цикло-
тронной энергией (зависит от нормальной ком-
поненты магнитного поля относительно ДЭС).
Как было показано в работах [2, 3], ферромаг-
нитный переход в окрестности фактора заполне-
ния v = 2 сопровождается формированием доме-
нов противоположных фаз, при этом со стороны
больших факторов заполнения домены преиму-
щественно имеют ферромагнитное упорядоче-
ния, со стороны меньших – парамагнитное, а при
целочисленном факторе заполнения v = 2 сосу-
ществуют в равной степени домены обеих фаз.

ε2 ,be l
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Энергия образования доменных стенок имеет ку-
лоновскую природу и определяет устойчивость
ферромагнитной/парамагнитной фазы.

В настоящей работе будет проведено сравне-
ние термодинамической устойчивости квантово-
холловских ферромагнетиков в состояниях, соот-
ветствующих факторам заполнения v = 1 и 2.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ МЕТОДИКА

Измерения были выполнены на высококаче-
ственных гетероструктурах ZnO/MgZnO, выра-
щенных методом молекулярно-пучковой эпи-
таксии [4]. Были исследованы два образца: 427
(   см2/(В ⋅ с)) и 448
(ns = 4.5 · 1011 см–2, μ = 2.5 ⋅ 105 см2/(В ⋅ с)). Магни-
тооптические измерения были выполнены в
криостате с откачкой паров 3He в диапазоне тем-
ператур 0.3–4.2 К при постоянном магнитном по-
ле в диапазоне 0–15 Тл. Угол наклона образца от-
носительно магнитного поля измерялся по спек-
трам двумерной фотолюминесценции с точностью
0.5°. Измерения спектров коллективных возбуж-
дений были выполнены методом неупругого рас-
сеяния света (НРС) по двухсветоводной схеме для

−= ⋅ 11 22 10 см ,sn μ = ⋅ 54.27 10

подавления паразитного света, рассеянного на
световоде накачки. Использовались многомодо-
вые световоды диаметром 400 мкм. Возбуждение
ДЭС осуществлялось перестраиваемым непре-
рывным лазерным источником в диапазоне 365–
368 нм с плотностью мощности  что
исключало возможность перегрева электронной
системы [5]. Система для регистрации спектраль-
ных линий состояла из спектрометра с линейной
дисперсией  и ПЗС-камеры (прибор с за-
рядовой связью), охлаждаемой при помощи жид-
кого азота.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
Исследование спиновой поляризации ДЭС

осуществлялось по спектрам НРС на спиновом
экситоне (СЭ). СЭ представляет собой волну, об-
разованную переходом электронов между двумя
спиновыми подуровнями внутри одного уровня
Ландау (см. вставку на рис. 1б). В длинноволно-
вом пределе его энергия не зависит от кулонов-
ского взаимодействия и определяется лишь зеема-
новским расщеплением [6]. Интенсивность спек-
тральной линии СЭ определяется средней
степенью спиновой поляризации при неизменных
условиях фотовозбуждения и регистрации [7].

На рис. 1а, 1б представлены спектры НРС на
СЭ в окрестности факторов заполнения v = 2 и 1
соответственно. Сигнал, изображенный на
рис. 1а, получен при наклонной ориентации об-
разца относительно магнитного поля при угле,
соответствующем ферромагнитному переходу.
При этом с уменьшением магнитного поля, пере-
ходя через целочисленный фактор заполнения
v = 2, ДЭС изменяет характер спинового упоря-
дочения основного состояния с парамагнитного
на ферромагнитный. Об этом свидетельствует
резкое увеличение сигнала спектральной линии
СЭ (см. рис. 1а). Данный переход происходит в
условиях вырождения верхнего спинового под-
уровня нулевого уровня Ландау и нижнего спино-
вого подуровня первого уровня Ландау (см. встав-
ку на рис. 1а). В парамагнитной фазе нижний
уровень Ландау практически полностью запол-
нен, следовательно, СЭ не может образоваться
ввиду отсутствия свободных мест на верхнем спи-
новом подуровне. Однако при изменении спино-
вой поляризации с парамагнитной на ферромаг-
нитную происходит перераспределение электро-
нов между двумя вырожденными спиновыми
подуровнями, в результате чего данное ограниче-
ние снимается, а в спектре наблюдается резкое
увеличение сигнала НРС на СЭ.

В отличие от фактора заполнения v = 2 ДЭС
при факторе заполнения v = 1 имеет естественное

20.5 мВт см ,

5 мм Å

Рис. 1. Спектры НРС на СЭ для образца 427 с концен-

трацией  полученные при темпера-
туре 0.3 К в окрестности факторе заполнения v = 2
при угле наклона 31.5° (а) который соответствует фер-
ромагнитному переходу (на вставке изображена схе-
ма вырождения спиновых подуровней) и в окрестно-
сти факторе заполнения v = 1 (б); на вставке изобра-
жена схема электронных переходов соответствующих
СЭ на нулевом уровне Ландау 
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устойчивое ферромагнитное упорядочение с за-
полненным нижним спиновым подуровнем и
свободным верхним. В результате чего в окрест-
ности фактора заполнения v = 1 интенсивность
спектральной линии СЭ изменяется монотонно и
плавно (см. рис. 1б). Рамановский сдвиг данной
линии растет линейно с полем и соответствует
энергии Зеемана.

Перейдем к рассмотрению температурной ди-
намики квантово-холловских ферромагнетиков.
Проследим за изменением контрастности скачка
интенсивности линии НРС на СЭ при факторе
заполнения v = 2 в условиях ферромагнитного пе-
рехода с увеличением температуры. На рис. 2а
представлена зависимость интенсивности линии
при трех различных температурах. Видно, что при
возрастании температуры контрастность скачка
снижается, это свидетельствует о разрушении до-
менной структуры основного состояния в окрест-
ности фактора заполнения v = 2 и переходу к од-
нородному заполнению двух вырожденных спи-
новых подуровней. Выберем за меру разрушения
ферромагнитной фазы отношение интенсивно-
стей линии СЭ в максимуме  к интенсивно-
сти в минимуме  в окрестности фактора за-

( )maxI
( )minI

полнения v = 2. Зависимость данной величины от
температуры для двух образцов представлена на
рис. 2б. Определим температуру Кюри  кванто-
во-холловского ферромагнетика при v = 2 как де-
кремент затухания фазового контраста 
она приведена на вставке к рис. 2б в зависимости
от концентрации электронов в ДЭС. Отметим,
что для обоих образцов температура Кюри со-
ставляет порядка  ~ 2 К, что намного ниже Зее-
мановского спинового расщепления (для данных
образцов при аналогичных условиях оно имеет
значение порядка 10 К).

Согласно теоретической работе [8] термодина-
мическая устойчивость ферромагнитной фазы в
условиях вырождения спиновых подуровней опре-
деляется энергией образования доменных стенок,
которая имеет Кулоновскую природу, ее оценка в
приближении Хартри–Фока имеет вид Edw =
= 0.01e2/εlb. Данная величина в зависимости от
концентрации добавлена на вставку к рис. 2б,
видно, что экспериментальные результаты хоро-
шо описываются данной моделью несмотря на
ограниченность применения теории Хартри–Фо-
ка к сильновзаимодействующим ДЭС.

( )cT

,max minI I

 cT

Рис. 2. Зависимость интенсивности спектральной линии СЭ от магнитного поля в окрестности фактора заполнения

v = 2 при трех различных температурах. Образец 427 с концентрацией  угол наклона соответствует
ферромагнитному переходу (a). Зависимость меры фазового контраста  от температуры для двух образцов

427 с концентрацией  и 448 с концентрацией ) (б). На вставке показана зависи-
мость температуры Кюри от концентрации, для сравнения приведена теоретическая кривая рассчитанная по формуле
из работы [8].
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Полученный результат является необычным с
точки зрения спиновой динамики ферромагнит-
ного состояния на факторе заполнения v = 1. Как
было отмечено выше (см. рис. 1б), степень спино-
вой поляризации имеет плавную и монотонную
зависимость в окрестности данного фактора за-
полнения. На рис. 3 представлена зависимость
интенсивности спектральной линии СЭ от факто-
ра заполнения при 4 разных температурах. Напом-
ним, что интенсивность линии СЭ характеризует
степень поляризации спиновой подсистемы. При
факторах заполнения v < 1 интенсивность линии
имеет постоянное значение, что говорит о полной
и устойчивой поляризации спиновой подсистемы.
Однако при v = 1 в зависимости наблюдается из-
лом и интенсивность линии начинает падать.
Данный результат является следствием заполне-
ния верхнего спинового подуровня нулевого
уровня Ландау, что приводит к уменьшению сво-
бодных состояний для возбужденных электронов.
Поскольку заполняется подуровень с противопо-
ложной проекцией спина, общий спин системы
уменьшается, в результате чего происходит депо-
ляризация. Пунктирной линией (см. рис. 3) пред-
ставлена теоретическая зависимость деполяриза-
ции системы, в одночастичном приближении она
имеет вид (2 – v)/v при v > 1. Видно, что она хоро-
шо согласуется с экспериментальными данными.
Отметим, что все четыре температурные зависимо-
сти практически совпадают. Данный результат сви-
детельствует о том, что в этом температурном диа-
пазоне не происходит термодинамического разру-
шения ферромагнитного порядка. Это связано с
тем, что минимальная энергетическая щель над
основным состоянием в случае v = 1 определяется
Зеемановским расщеплением спиновых подуров-
ней, которое в данном случае имеет значение по-
рядка 

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В настоящей работе была изучена термодина-
мическая устойчивость квантово-холловских
ферромагнетиков при факторах заполнения v =
= 1 и 2. Было показано, что в случае v = 2 темпе-
ратура разрушения ферромагнитной фазы опре-
деляется энергией формирования доменных сте-

нок  в отличие от случая v = 1, где
устойчивость определяется зеемановским рас-
щеплением над основным состояниям.

Работа выполнена в рамках темы государ-
ственного задания ИФТТ РАН.
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Thermodynamics of quantum-hall ferromagnets
B. D. Kaysina, *, I. V. Kukushkina

aInstitute of Solid State Physics of the Russian Academy of Sciences, Chernogolovka, 142432 Russia
*e-mail: kaysin@issp.ac.ru

In strongly correlated two-dimensional electronic systems based on ZnO, the thermodynamic stability of
quantum Hall ferromagnets was studied by means of inelastic light scattering at filling factors v = 1 and 2. It
was found that the Curie temperature in the case of a ferromagnet at v = 2 is determined by the Coulomb en-
ergy of domain walls, in contrast to the case v = 1, in which the stability is determined by the Zeeman splitting
of the spin sublevels.
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Разработан метод газового экспресс-анализа, удовлетворяющий всем необходимым требованиям
для определения парциального состава природного газа и производных газовых смесей, использу-
ющий портативный рамановский спектрометр с длиной волны возбуждения 532 нм, жестко соеди-
ненный с полым фотонно-кристаллическим световодом и оснащенный системой напуска газа.

DOI: 10.31857/S0367676521020149

Экспресс-анализ природного и попутного неф-
тяного газа является приоритетной задачей совре-
менной газоперерабатывающей промышленно-
сти. Состав углеводородного газа определяет его
техническое использование и, в конечном итоге,
его цену [1, 2]. Мониторинг качества газа имеет ре-
шающее значение для добычи, транспортировки и
разделения углеводородных газов. Экспресс-ана-
лиз позволяет быстро реагировать на сбои в про-
цессе, такие как загрязнение газообразного про-
дукта, утечка газа и потеря эффективности разде-
ления.

Анализ газовых смесей углеводородов – слож-
ная метрологическая задача, которая обычно ре-
шается с помощью газовой хроматографии [3–5].
Для надежного определения состава типичных га-
зовых смесей углеводородов необходимо использо-
вать целый ряд дорогих и трудных в приготовлении
калибровочных газовых смесей [6]. Кроме того, да-
же если аналитическая лаборатория полностью
снабжена всеми необходимыми калибровочными
газами, анализ реальных проб занимает много вре-
мени и требует участия квалифицированного ин-
женера-хроматографиста. Развитие методов газо-
вого анализа с использованием КР спектрометрии
позволит существенно упростить техническое об-
следование многокомпонентных газовых смесей,
таких как природный газ, попутный нефтяной
газ, имитаторы природного газа и различные син-
тетические газы.

Сравнимая с рамановским методом техника
прямого инфракрасного (ИК) поглощения имеет
то преимущество, что молекулы имеют высокие
сечения ИК-поглощения, особенно для фунда-
ментальных колебаний в среднем ИК-диапазоне
(3–50 мкм). Однако ИК-спектроскопия нечув-
ствительна к множеству симметричных молекул,
таких как кислород, водород и хлор, которые
имеют решающее значение для анализа природ-
ного и транспортируемого газа. Кроме того, ко-
личественный ИК-анализ многокомпонентной
газовой смеси требует лабораторных условий и
квалифицированного персонала. Таким образом,
молекулярная спектроскопия комбинационного
рассеяния света – единственный практический
выбор для количественного анализа природного
газа среди спектроскопических методов. Значи-
тельный прогресс во внедрении рамановской
спектроскопии для анализа смесей углеводород-
ных газов достигнут в работах [7–9]. Однако
предложенные методы комбинационного рассея-
ния не могут применяться для экспресс-анализа
in situ, поскольку для них необходимо сложное ла-
бораторное оборудование, квалифицированный
персонал и они не позволяют проводить анализ
газа в полевых условиях, непосредственно на тру-
бопроводе, распределительных станциях и в хра-
нилищах. По этим причинам предложенные ме-
тоды комбинационного рассеяния не имеют
практических преимуществ по сравнению с хро-
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матографическими методами и, кроме того, усту-
пают по точности анализа.

Рамановские анализаторы для анализа при-
родного газа должны соответствовать несколь-
ким основным требованиям: портативность (лег-
кий вес), общая надежность в суровых условиях
окружающей среды, то есть возможность работы
независимо от условий влажности и температуры
на рабочем месте. Автоматизация методики ана-
литических измерений должна обеспечивать кон-
троль качества при отсутствии высококвалифи-
цированного персонала, а встроенный зонд дол-
жен исключать отбор проб газа. Кроме того,
анализатор природного газа должен обеспечивать
непрерывный онлайн-мониторинг состава газа,
что означает, что частота отбора проб, измерение
частичного состава, обработка данных измерений
и окончательное считывание должны занимать
несколько секунд или, по крайней мере, несколь-
ко минут. Согласно стандартам ISO 6974-2 и ISO
6974-3 (адаптированным как ГОСТ 31371), газо-
вая хроматография обеспечивает относительную
погрешность чуть выше 6% для большинства
компонентов природного газа, присутствующих в
анализируемой смеси более 0/001 мол. % [10, 11].
Современная рамановская спектрометрия пре-
восходит этот уровень точности.

Основным недостатком рамановской спектро-
скопии для анализа газовой смеси является малое
сечение спонтанного комбинационного рассеяния
света. Этот недостаток объясняет выбор мощности
лазера десятки ватт и время сбора сигнала рассея-
ния в десятки минут для достижения удовлетвори-
тельного сигнала для определения количественно-
го состава природного газа [7, 8]. Такие мощные
лазерные системы с большим временем сбора
данных не подходят для полевых условий. В по-
следние годы были разработаны и испытаны но-
вые методологические подходы для смягчения
этих ограничений. Простое увеличение чувстви-
тельности детектора позволяет снизить мощность
возбуждающего лазера до доступных уровней (ме-
нее 1 Вт), но все же требует длительного времени
сбора данных (около 10 мин) и снижает долговеч-
ность аналитической системы [12]. Чувствитель-
ность рамановской спектрометрии может быть
увеличена с помощью когерентной антистоксовой
рамановской спектроскопии [13] или фотоакусти-
ческой спектроскопии [14, 15], но эти методы тре-
буют использования одномодовых стабилизиро-
ванных лазерных источников и чувствительны к
рассогласованию. Достаточное усиление сигнала
рассеяния может быть также достигнуто с помо-
щью спектрометрии комбинационного рассеяния
с усилением поверхности [16–18].

Более реалистичным и надежным подходом к
повышению чувствительности рамановского га-
зоанализатора является увеличение длины фор-
мирования сигнала рассеяния. Эффективная гео-
метрия рассеяния света на молекулах газа может
быть реализована в заполненном газом световоде
с полой сердцевиной, по которому может распро-
страняться лазерное излучение [19–22]. В отли-
чие от другого метода усиления волокна, капил-
ляра с металлическим покрытием, волокна с по-
лой сердцевиной обеспечивают высокую числовую
апертуру и усиление сигнала до трех порядков [22].
В волокне с полой сердцевиной длина формирова-
ния оптического сигнала ограничивается только
параметрами затухания на длинах волн накачки и
рассеянного излучения. Для недавно разработан-
ных фотонно-кристаллических световодов с полой
сердцевиной (HC-PCF) он может достигать 50–
100 м с многообещающим увеличением сигнала
по сравнению с конфигурацией однопроходного
измерения в открытой ячейке, что является сущ-
ностью эффекта усиления оптоволокном рама-
новского рассеяния на молекулах газа.

Ранее описанные исследования с использова-
нием HC-PCF, на коммерчески доступных КР-
спектрометрах Kaiser Optics, могут быть названы
портативными только номинально [20]. Время
экспозиции в описанных экспериментах состав-
ляло 4–15 мин, что снижает преимущества КР
спектроскопии как метода экспресс-анализа.

В этой работе мы показываем, что всем требо-
ваниям для экспресс-анализа природного газа
удовлетворяет газоанализатор на основе порта-
тивного рамановского спектрометра, жестко со-
единенного с полым гипоциклоидным фотонно-
кристаллическим световодом типа Kagome с ос-
новной модой, настроенной на возбуждающую
длину волны лазера (532 нм), которая, в свою оче-
редь, подключена к системе накачки газа.

Для работы были использованы следующие га-
зы и газовые смеси: чистый аргон (>99.999% (чи-
стота всех отдельных газов здесь и далее указыва-
ется в мольных долях); пр-во НИИ КМ, Москва,
Россия); метан высокой чистоты (>99.99%; пр-
во Московского газоперерабатывающего завода,
Развилка, Россия); смеси этана (>99.95%), про-
пана (>99.95%), н-бутана (>99.95%), изобутана
(>99.95%) и калибровочных газов (первая:
10.27% этана, 6.94% пропана, 1.96% изобутан,
0.97% н-бутан, 0.98% кислород, 1.94% азот,
остальное – метан; второй: 12.26% этан, 7.42%
пропан, 0.92% изобутан, 0.50% н-бутан, осталь-
ное – метан); пр-во Linde Gas Rus, Балашиха, Рос-
сия. Все чистые газы и вторая калибровочная газо-
вая смесь поставлялись от производителя в балло-
нах объемом 40 л. Первая калибровочная газовая
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смесь поступала в баллон объемом 10 л. Несколь-
ко бинарных калибровочных газовых смесей
(третья: 4.34% этан, остальное – метан; четвертая:
4.34% пропан, остальное – метан; пятая: 4.91%
н-бутана, остальное – метан; шестая: 4.34% изо-
бутан, остальное – метан) были приготовлены
гравиметрически из чистых газов на прецизион-
ных весах LP64001 (Sartorius, Германия) в балло-
нах объемом 5 л, предварительно откачанных до
остаточного давления 7 · 10–4 МПа. Состав всех
полученных бинарных калибровочных газовых
смесей подтвержден газохроматографическим
(ГХ) анализом на приборе Кристалл-5000.2 (СКБ
Хроматек, Йошкар-Ола, Россия). Абсолютная
разница концентраций компонентов приготов-
ленных бинарных газовых смесей, согласно к
данным взвешивания и ГХ анализа, не превыша-
ла 0.1 мол. %. Первая многокомпонентная газовая
смесь использовалась только для калибровки де-
текторов хроматографа, вторая многокомпонент-
ная газовая смесь и все бинарные газовые смеси
использовались для измерений рамановской
спектрометрии. Измерения проводились на пор-
тативном раман-спектрометре R532 производ-
ства компании Раммикс. Подробная схема уста-
новки описана в [23].

Спектры были получены путем накопления
рамановского сигнала в течение 4 с при мощно-
сти возбуждения 20 мВт. После продувки волокна
новой пробой газа спектр измерялся в течение 40 с.
Волокно продували в течение 3 мин, чтобы гаран-
тировать полную замену предыдущего образца.

После продувки была проведена серия из 6 изме-
рений, чтобы убедиться в отсутствии изменений
спектра во времени.

Газовую хроматографию проводили с исполь-
зованием прибора Кристалл-5000.2 (СКБ Хрома-
тек, Йошкар-Ола, Россия), оборудованном двой-
ным газовым пробоотборным клапаном, одно-
временно вводящим отбираемый газ в колонку с
цеолитом NaX (3 м × 3 мм; 60/80 меш), подклю-
ченную к детектору теплопроводности и колонке
Hayesep R (2 м × 2 мм; 80/100 меш), подключенной
к пламенно-ионизационному детектору. Объем
пробы газа – 250 мкл; газ-носитель – аргон высо-
кой чистоты со скоростью течения 25 мл/мин. Ка-
либровочная газовая смесь 1 использовалась для
калибровки детекторов хроматографа.

Возможности рамановского газоанализатора
для анализа углеводородных смесей продемон-
стрированы на рис. 1, где показаны характерные
рамановские спектры двух чистых углеводородов,
наиболее распространенных для природного газа:
метана и пропана. Для количественного опреде-
ления концентрации примесей необходимо исхо-
дить из интенсивностей их характерных пиков
комбинационного рассеяния по сравнению с ка-
либровочной линией газа, который всегда при-
сутствует в анализируемых газовых смесях. Для
этого мы выбрали линию метана 1530 см–1 (рис. 1)
[24], который преобладает или, по крайней мере,
присутствует почти во всех смесях углеводород-
ного газа. Если в анализируемой газовой смеси
нет метана, линии этана или пропана могут вы-
ступать в качестве эталонных. Разные газы де-
монстрируют разные сечения рассеяния из-за
разной поляризуемости их молекул, что следует
учитывать при вычислении концентраций по
спектрам комбинационного рассеяния.

Cпектр комбинационного рассеяния калибро-
вочной смеси 4.3% пропана в метане был измерен
с целью создания количественной калибровки
для автоматического определения парциального
состава пропана в натуральном газе. Концентра-
ция пропана в калибровочной смеси контролиро-
валась с помощью хроматографа. Отношение ин-
тегральных интенсивностей линий метана и про-
пана, умноженное на отношение парциальных
составов этих газов, дает отношение поперечных
сечений комбинационного рассеяния для вы-
бранных молекул.

Калибровочные смеси этан–метан, пропан-
метан, бутан–метан и изобутан–метан были из-
мерены для количественного определения отно-
шений сечений комбинационного рассеяния раз-
личных молекул компонентов газа. Для всех газо-
вых смесей были выбраны неперекрывающиеся
линии КР, что существенно упростило количе-

Рис. 1. Рамановские спектры чистого метана (внизу)
и пропана (вверху), измеренные с помощью газоана-
лизатора (мощность возбуждения – 20 мВт, время
экспозиции – 4 с). На вставке расширенный спек-
тральный диапазон Δ = 670 см–1 с центрами 1600 см–1

(внизу) и 3000 см–1 (вверху).
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ственный анализ. После проведения калибровки
КР спектрометра бинарными смесями на нем бы
измерен спектр, имитирующий природный газ.
Измеренные спектры представлены на рис. 2.

Следует отметить, что отношение “сигнал/шум”
не хуже, чем полученное с использованием лабора-
торных рамановских установок в процессе длитель-
ного сбора сигнала при мощности возбуждающего
лазера в несколько ватт [7, 25]. Более того, анализ
всегда выполнялся при давлении 1 атм., что ими-
тирует реальные условия анализа газа для многих
важных приложений. Измерение высокого давле-
ния – более простая задача, поскольку интенсив-
ность КР сигнала увеличивается пропорциональ-
но давлению. Есть много применений, в которых
компоненты газа следует измерять при атмосфер-
ном давлении, например, измерение концентра-
ции паров нефти или бензина в воздухе в храни-
лищах.

Важным преимуществом развитого метода яв-
ляется масштабируемость его чувствительности,
поскольку ее можно мультипликативно увеличи-
вать множеством различных способов. Напри-
мер, выходная мощность коммерчески доступ-
ных компактных твердотельных одномодовых ла-
зеров может быть увеличена почти на порядок по
сравнению с мощностью, используемой в настоя-
щей работе, а применение малошумящих фотоде-
текторов с термоэлектрическим охлаждением мо-
жет улучшить отношение “сигнал/шум” на поря-
док. Подобные конструктивные изменения КР
газоанализаторов существенно не повлияют на их
габариты, но потребуют переделки оптических
схем имеющихся портативных КР спектромет-
ров, что выходит за рамки данной работы.

Газовый хроматографический анализ и незави-
симые оценки по спектрам комбинационного рас-
сеяния дают близкие результаты, представленные в
табл. 1. Возрастающая относительная погрешность
при уменьшении концентрации компонентов про-
исходит из-за уменьшения интенсивности рама-
новского сигнала от соответствующих компонен-
тов. Полученная точность хорошо согласуется с
точностью сигнала, достигаемой с помощью со-
временных лабораторных КР спектрометров, од-
нако представленные данные комбинационного
рассеяния были получены с использованием ма-
лобюджетного сверх компактного спектрометра с
мощностью лазера 20 мВт и временем экспози-
ции 4 с.

Предел обнаружения этана и пропана можно
оценить примерно в 300 ppm, что в 20 раз превы-
шает чувствительность, которая была достигнута
ранее с методом HC-PCF [26]. Предел обнаруже-
ния бутана оценивается как близкий к пределам
обнаружения этана и пропана. Насколько нам из-

вестно, он был впервые оценен этим методом.
Предложен способ дальнейшего повышения чув-
ствительности метода.

Таким образом, разработана новая методика
экспресс-количественного измерения состава
природного газа с помощью компактного КР
спектрометра размером 17 × 12 × 5.5 см и массой
около 1 кг. Точность анализа сопоставима с точ-
ностью газовой хроматографии, но время анализа
намного короче, а результаты обрабатываются
автоматически. Предлагаемая методика газового

Рис. 2. КР спектры калибровочной газовой смеси,
приближенные к составу природного газа, обсуждае-
мого в тексте, измеренные с помощью газоанализатора
(мощность возбуждения – 20 мВт, время экспозиции –
4 с). В верхней части рисунка показана хроматограмма
калиброванной газовой смеси, аппроксимирующая
состав природного газа. Красные линии, сигнал FID;
синие линии, сигнал TCD. Сигналы FID бутана и
изобутана увеличены в 10 раз для лучшей видимости.
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анализа наиболее перспективна как новый экс-
пресс-метод количественного контроля состава
природного газа и производных смесей. Данная ра-
бота открывает возможность для создания автома-
тизированных КР программно-аппаратных ком-
плексов для контроля качества газа при атмосфер-
ном и высоком давлении, а также для мониторинга
процессов разделения и переработки газа.

Работа выполнена в рамках темы государ-
ственного задания ИФТТ РАН.
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Таблица 1. Сравнение результатов анализа, проведенного разными методами

Метод/Источник данных

Концентрации компонент в смеси, мол. %

метан этан пропан н-бутан изобутан

Сертификат производителя Oстальное 12.26 ± 0.25 7.42 ± 0.22 0.50 ± 0.05 0.92 ± 0.04

Газовая хроматография Oстальное 12.38 ± 0.33 7.57 ± 0.26 0.48 ± 0.04 0.95 ± 0.08

КР спектрометрия Oстальное 12.70 ± 0.80 7.20 ± 0.40 0.53 ± 0.09 0.88 ± 0.10
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Express analysis of natural gas and gas mixtures
using a portable Raman spectrometer connected

to a hollow photonic crystal light guide
M. N. Khannanova, *, V. E. Kirpicheva

aInstitute of Solid State Physics of the Russian Academy of Sciences, Chernogolovka, 142432 Russia
*e-mail: kmn@issp.ac.ru

We have developed a gas express analysis method that meets all the necessary requirements for determining
the partial composition of natural gas and derivatives of gas mixtures using a portable Raman spectrometer
with an excitation wavelength of 532 nm, rigidly connected to a hollow photonic crystal fiber and equipped
with a gas inlet system.
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РЕЗОНАНСНАЯ ФОТОЛЮМИНЕСЦЕНЦИЯ
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Обсуждается новый экспериментальный метод исследования объемных состояний в условиях
дробного квантового эффекта Холла.
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Одним из подтвержденных эксперименталь-
ных методов изучения объемных электронных
состояний в режиме дробного квантового эффек-
та Холла (ДКЭХ) является резонансное отраже-
ние [1]. Именно в сигнале резонансного отраже-
ния впервые была обнаружена линия, связанная с
состоянием ДКЭХ 1/3, отделенная спектрально
от разрешенных одночастичных оптических пере-
ходов двумерной электронной системы (2D-ЭС)
[2]. Однако этот метод в силу своей сложности не
подходит для рутинных измерений 2D-ЭС в режи-
ме ДКЭХ; использование же нерезонансного отра-
жения невозможно в силу неконтролируемого фо-
тоиндуцированного вклада в конечный результат
измерений. Причина некорректности использова-
ния нерезонансной фотолюминесценции (ФЛ)
состоит в том, что при возбуждении вклад в ре-
гистрируемый сигнал дают не только двухча-
стичные возбужденные состояния 2D-ЭС, для
которых выполняются условия “скрытой сим-
метрии”, но и трехчастичные состояния, для ко-
торых никаких симметрийных ограничений на
спектральные характеристики сигнала нет [3]. В
работе впервые применена методика резонанс-
ной фотолюминесценции (РФЛ) для исследова-
ния состояния ДКЭХ 1/3, что позволило изба-
виться от нежелательной фотолюминесценции
трехчастичных комплексов. Показано, что в этом
случае нарушения “скрытой симметрии” не на-
блюдается, однако амплитуда сигнала РФЛ в
условиях формирования объемного состояния
ДКЭХ 1/3 изменяется настолько сильно, что это

изменение может служить индикатором этого
дробного состояния.

Была использована гетероструктура c оди-
ночной квантовой ямой GaAs/AlGaAs шириной
19 нм, с концентрацией электронов в двумер-
ном канале 0.84 · 1011 см–2 и подвижностью более
3.5 · 107 см2 · В–1 · с–1. Гетероструктура помеща-
лись в откачиваемый резервуар с жидким 3He, ко-
торый, в свою очередь, помещался в криостат со
сверхпроводящим соленоидом. Оптические из-
мерения проводились в диапазоне температур
0.45–4.2 К и в диапазоне магнитных полей 0–14 Тл
с использованием двухсветоводной методики.
Один световод служил для резонансного и нерезо-
нансного возбуждения 2D-ЭС, а второй – для сбо-
ра сигнала ФЛ и РФЛ от образца и передачи сигна-
ла на входную щель решеточного спектрометра,
оборудованного охлаждаемой ПЗС камерой. Для
резонансной накачки использовался полупровод-
никовый перестраиваемый узкополосный лазер
“TOptica”, а для нерезонансной – широкополос-
ный диод с длиной волны фотовозбуждения 780 нм.

При температуре бани 1.6 К принципиальной
разницы в спектрах ФЛ и РФЛ не наблюдается.
Спектр состоит из двух основных линий, соответ-
ствующих оптическим переходам с нулевого
уровня Ландау зоны проводимости на нулевой
уровень Ландау первой размерноквантованной
зоны тяжелых дырок валентной зоны квантовой
ямы (hh10 – e0), а также слабой линии, связанной с
переходом на нижайший по энергии спиновой под-
уровень подзоны легких дырок (lh10 – e0) (рис. 1).

УДК 538.9



ИЗВЕСТИЯ РАН. СЕРИЯ ФИЗИЧЕСКАЯ  том 85  № 2  2021

РЕЗОНАНСНАЯ ФОТОЛЮМИНЕСЦЕНЦИЯ 239

Уменьшение температуры бани до 0.5 К приводит
к появлению трех дополнительных особенностей
в спектрах ФЛ непосредственно в области фор-
мирования ДКЭХ 1/3 (10.4 Тл). Новые линии не
связаны с какими-либо одночастичными оптиче-
скими переходами в 2D-ЭС (рис. 1). Аналогичное
уменьшение температуры в области больших маг-
нитных полей, где состояние 1/3 уже не наблюда-
ется, приводит к появлению шести новых спек-
тральных особенностей, что делает интерпретацию
связи спектров ФЛ с определенным состоянием
ДКЭХ затруднительной (рис. 1).

Основным экспериментальным результатом
представленной работы является пороговое из-
менение интенсивностей линий РФЛ в условиях
формирования ДКЭХ 1/3 при понижении темпе-
ратуры гелиевой бани (рис. 2). Если при темпера-
туре 1.6 К интенсивности линий переходов с нуле-
вого уровня Ландау отражают заселенность элек-
тронных и дырочных уровней Учитывая, что
практически все равновесные электроны при 0.5 К
находятся на нижайшем уровне Ландау, получает-
ся парадоксальный результат: концентрация элек-
тронов на верхнем спиновом подуровне Ландау
много меньше, чем на нижнем, сила осциллятора
оптических переходов с нижнего спинового под-
уровня выше, чем с верхнего, а амплитуда РФЛ с
верхнего спинового подуровня на порядок вели-
чины превышает амплитуду РФЛ с нижнего спи-
нового подуровня. Наблюдаемый эффект имеет
универсальный характер; т.е. не зависит от энер-

гии используемого резонанса для фотовозбужде-
ния РФЛ. Столь сильное увеличение амплитуды
РФЛ может быть связано с формированием в дву-
мерной системе неравновесного когерентного
состояния из электронов на верхнем спиновом
подуровне нулевого уровня Ландау. С использо-
ванием результатов точной численной диагона-
лизации для описания основного и возбужден-
ных состояний электронной системы на факторе
заполнения 1/3 в духе работы [4], можно пока-
зать, что нижайшим по энергии возбужденным
состоянием является не зарядовое возбуждение,
как считалось до сих пор [5], а спиновое, причем
в дисперсионной зависимости спинового воз-
буждения существует локальный (ротонный) ми-
нимум примерно на двух обратных магнитных
длинах, в котором могут конденсироваться спи-
новые возбуждения. Однако, в не зависимости от
физической природы наблюдаемой модифика-
ции спектра РФЛ, сама эта модификация служит
экспериментальным маркером дробного состоя-
ния 1/3, а методика РФЛ может рассматриваться
в качестве нового инструмента зондирования
дробных состояний квантового эффекта Холла.

Работа выполнена при поддержке РФФИ (про-
ект № 20-02-00230).

Рис. 1. Спектры нерезонансной фотолюминесценции
2D-ЭС, измеренные в двух магнитных полях при двух
температурах 0.5 К (красные сплошные линии) и
1.6 К (черные сплошные линии). Стрелками указаны
оптические переходы, не соответствующие каким ли-
бо разрешенным двухчастичным оптическим перехо-
дам в 2D-ЭС.
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Рис. 2. Спектры резонансной фотолюминесценции
(РФЛ) в области формирования ДКЭХ 1/3 при двух
температурах 0.5 К (красные сплошные линии) и
1.6 К (черные сплошные линии), измеренные при ре-
зонансном возбуждении оптического перехода из
размерно-квантованной подзоны легких дырок. На
вставке в логарифмическом масштабе показаны за-
висимости отношений амплитуд линий РФЛ для пе-
рехода с верхнего и нижнего спиновых подуровней
нулевого уровня Ландау электронов от магнитного
поля, измеренные при температурах 0.5 К (красные
сплошные точки) и 1.6 К (черные сплошные точки).
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A new experimental technique is proposed for studying bulk states of the fractional quantum Hall effect.
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Измерены спектры и степени циркулярной поляризации излучения одиночных квантовых точек
InAs, внедренных в планарный GaAs волновод полупроводниковой наноструктуры, и полупровод-
никового лазера с электрической накачкой на основе AlAs/AlGaAs микрорезонатора с квантовыми
ямами GaAs в активной области, верхний слой которых представлял собой квадратную решетку фо-
тонного кристалла с хиральной симметрией.
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ВВЕДЕНИЕ
Создание компактных устройств, с помощью

которых можно управлять состоянием поляриза-
ции излучаемого света является одной из цен-
тральных проблем нанофотоники. Компактные
источники циркулярно-поляризованного излуче-
ния открывают (подобно спину в спинтронике)
возможности их дальнейшего практического при-
ложения в таких интенсивно развивающихся об-
ластях как квантовые технологии для передачи и
записи информации и оптоэлектроника.

Одним из возможных решений задачи созда-
ния компактных поляризационных устройств яв-
ляется использование для этой цели нанострук-
тур на основе обычных ахиральных AIIIBV полу-
проводников, в которых с помощью частичного
травления в верхнем слое формируется модулиро-
ванная структура, обладающая хиральной симмет-
рией. Таким образом, подобные наноструктуры, в
которых неэквивалентность право- и лево-поля-
ризованных электромагнитных мод возникает из-
за общей хиральной симметрии системы, могут
быть использованы для создания компактных ис-
точников циркулярно-поляризованного излуче-
ния без приложения внешнего магнитного поля.

В настоящей работе представлены результаты
исследования спектрально-поляризационных осо-
бенностей излучения одиночных InAs квантовых
точек, внедренных в планарный GaAs волновод,
верхний слой которого с помощью травления вы-
полнен в виде квадратной решетки фотонного кри-
сталла с хиральной симметрией, а также данные по
изучению в планарных GaAs/AlGaAs микрорезо-
наторах с квантовыми ямами в активной области
и с хирально модулированным верхним брэггов-

ским зеркалом циркулярно-поляризованного ла-
зерного излучения, возникающего при токовой
инжекции носителей заряда.

РЕЗУЛЬТАТЫ ЭКСПЕРИМЕНТОВ
Циркулярно-поляризованное излучение

одиночных квантовых точек
В работах [1–3] было продемонстрировано,

что в наноструктурах с планарным GaAs волново-
дом и в AlAs/AlGaAs микрорезонаторах с брэггов-
скими зеркалами, в которых верхний слой струк-
тур в результате частичного травления представлял
собой квадратную решетку фотонного кристалла с
хиральной симметрией, излучение внедренного
слоя InAs квантовых точек (КТ) при оптической
накачке обладало циркулярной поляризацией.
Степень циркулярной поляризации ρC в зависи-
мости от параметров наноструктуры могла дости-
гать величины ρC ≈ 96% относительно слабого не-
поляризованного бесструктурного фона и ≈81% с
учетом фона [3] и обладала сильной угловой зави-
симостью спектров излучения [4], а знак (σ+ или
σ–) циркулярной поляризации коррелировал с
соответствующей хиральностью фотонного кри-
сталла на поверхности наноструктуры в полном
согласии с теоретическими расчетами [2, 5].

Экспериментальные результаты, приведенные
в работах [1–4], относятся к исследованию излу-
чения ансамбля квантовых InAs точек. Полуши-
рины полос излучения при этом, измеренные с
высоким угловым разрешением в лучшем случае
составляли ~2.3 нм [4]. Одиночная квантовая точ-
ка, помещенная в наноструктуру с хирально-мо-
дулированным верхним слоем в виде квадратной

УДК 537.311.322:535.37:535-47
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решетки фотонного кристалла, является, по су-
ществу, однофотонным источником света с кон-
тролируемым знаком циркулярной поляризации
излучения, который определяется хиральностью
и периодом кристалла, а также длиной волны из-
лучения [2–4]. Поэтому, несомненный интерес
представляет изучение поляризационных осо-
бенностей излучения одиночных КТ в подобных
наноструктурах.

В настоящей работе исследования проводились
на образцах, которые представляли собой планар-
ный GaAs волновод с внедренным слоем InAs
квантовых точек. Верхний слой образца (рис. 1a) –
мембрана из GaAs толщиной 691 нм, выращенная
на буферном слое Al0.7Ga0.3As толщиной 1 мкм ме-
тодом молекулярно-пучковой эпитаксии, которая
состоит из планарного волновода толщиной 263 нм
с внедренным слоем квантовых точек InAs (излу-
чающих в диапазоне λ = 860–930 нм). На поверх-
ности волновода в результате частичного травле-
ния мембраны GaAs на глубину 428 нм сформи-
рованы фотонные кристаллы в виде мез размером
100 × 100 мкм2. Верхний слой структуры с помо-
щью травления выполнен в виде квадратной ре-
шетки фотонного кристалла с различным перио-
дом (d = 750–1005 нм). Элементарная ячейка фо-

тонного кристалла состояла из 4 вытянутых
прямоугольных микростолбиков GaAs, повер-
нутых на 90° относительно друг друга “влево”
или “вправо”, и обладала хиральной симметри-
ей, как показано внизу на рис. 1а.

Обычно при исследовании излучения одиноч-
ных КТ используют маску с субмикронными от-
верстиями, которую наносят на поверхность об-
разца. В нашем случае при наличии фотонного
кристалла в верхнем слое планарного волновода
наноструктуры этот метод принципиально не
может быть применен. Плотность квантовых то-
чек в слое была достаточно высока и составляла
10–20 КТ/мкм2 в исследуемых образцах. Поэтому
для исследования поляризационных зависимо-
стей излучения одиночных КТ (а не ансамбля КТ)
требуется сформировать пятно фотовозбуждения
с минимальными поперечными размерами на по-
верхности образца ≤1 мкм и осуществлять реги-
страцию излучения с одного и того же фиксиро-
ванного участка выбранной мезы образца, поме-
щенного в гелиевый оптический криостат при
Т = 1.8 К. Этого удалось достичь благодаря ис-
пользованию объектива микроскопа с большим
рабочим расстоянием (34 мм), с помощью которо-
го одновременно осуществлялась как фокусиров-

Рис. 1. Схема полупроводниковой наноструктуры с волноводным хиральным слоем GaAs, содержащим слой кванто-
вых точек; внизу – вид сверху на элементарные ячейки фотонных кристаллов с различной хиральностью (а). Спектры
излучения одиночных КТ в σ+ (сплошные кривые) и σ– (пунктирные кривые) циркулярной поляризации из мез с раз-
личной хиральностью и периодом квадратной решетки фотонного кристалла d = 779 нм (б) и d = 773 нм (в).
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ка излучения He-Ne лазера на поверхности образ-
ца, так и собиралось выходящее излучение из
пятна возбуждения с пространственным разре-
шением ~1 мкм. Кроме того, специально обеспе-
чивалась стабилизация пространственного поло-
жения (≤0.5 мкм) образца за время измерения.
Спектр излучения регистрировался с помощью
спектрометра МДР-23, оснащенного охлаждае-
мым Si-CCD-детектором.

Полученные результаты по изучению циркуляр-
ной поляризации излучения одиночных квантовых
точек с планарным GaAs волноводом (без углового
разрешения) представлены на рис. 1б и 1в. Легко
видеть, что в целом знак циркулярной поляриза-
ции отдельных узких полос излучения одиночных
КТ коррелирует с хиральностью фотонного кри-
сталла на мембране из GaAs. Однако степень цир-
кулярной поляризации излучения отличается для
разных КТ. Природа такого отличия может быть
связана как с геометрической формой самой КТ,
так и с положением КТ относительно элементар-
ной ячейки (в центре или на периферии [2, 3, 5]).
Чтобы ответить на этот вопрос, требуются экспе-
рименты на специально выращенных нанострук-
турах, обладающих хиральной симметрией.

Циркулярно-поляризованное излучение 
полупроводникого лазера с электрической накачкой

Возможность получения циркулярно-поляри-
зованного лазерного излучения была продемон-
стрирована в работе [6] при возбуждении оптиче-
ской накачкой AlAs/AlGaAs микрорезонаторов с
GaAs квантовыми ямами (КЯ) в активной обла-
сти и с вытравленным на верхнем брэгговском
зеркале фотонным кристаллом с хиральной сим-
метрией. Исследования высококачественных по-
лупроводниковых микрорезонаторов с высоким
коэффициентом добротности и с допированны-
ми брэгговскими зеркалами позволило впервые
реализовать поляритонный лазер с электриче-
ской накачкой, обладающий существенно более
низким порогом генерации, чем обычные инжек-
ционные полупроводниковые лазеры [7]. Следу-
ющим шагом в этом направлении, имеющим так-
же прикладное значение, является получение
циркулярно-поляризованного лазерного излуче-
ния в микрорезонаторах с КЯ в активной области
и с хирально модулированным верхним брэггов-
ским зеркалом при электрической накачке [8].

В настоящей работе представлены результаты
исследования поляризационных и спектральных
характеристик излучения лазерных структур на
основе λ-микрорезонатора Al0.40Ga0.60As с че-
тырьмя GaAs квантовыми ямами толщиной 7 нм,
разделенными 4 нм Al0.40Ga0.60As барьерами.
Нижнее брэгговское зеркало состояло из 27 допи-
рованных кремнием пар слоев AlAs/Al0.20Ga0.80As,
а верхнее – из 23.5 пар слоев, допированных угле-
родом. Отдельный лазер представлял собой мик-

ростолбик размером 60 × 60 мкм2. На верхнем зер-
кале внутри площадки, ограниченной золотым
кольцевым контактом, в результате частичного
травления был сформирован фотонный кристалл
размером 36 × 36 мкм2, элементарная ячейка кото-
рого образована за счет вытравливания на глубину,
равную толщине 4.75 пар слоев AlAs/Al0.20Ga0.80As
четырьмя микростолбиками с основаниями в виде
вытянутых прямоугольников, повернутых “влево”
или “вправо” на 90° относительно друг друга. Пери-
од фотонного кристалла составлял d = 880 нм, а ли-
нейный размер хирального элемента изменялся в
диапазоне 256–280 нм.

Для возбуждения излучения к каждому отдель-
ному лазеру прикладывалось импульсное напря-
жение величиной до ~75 В. Импульсное возбуж-
дение позволяло прикладывать более высокое на-
пряжение, которое не приводило к повреждению
(пробою) лазерной структуры. Длительность пря-
моугольных импульсов возбуждения составляла
~1 мкс при частоте следования 10 кГц.

На рис. 2 представлены спектры излучения од-
ного из таких лазеров в различных циркулярных
поляризациях при различных значениях текуще-
го через образец импульсного тока J. При увели-
чении тока возникает несколько мод лазерной ге-
нерации и наблюдается резкий сверхлинейный
рост интенсивности линий излучения, который
сопровождался сужением их спектральной шири-
ны до величин ≤40 мкэВ (аппаратное разрешение
спектрометра с высоким разрешением) и углово-
го пространственного распределения до 1.5°–2°.

Рис. 2. Спектры излучения хиральной полупроводни-
ковой лазерной структуры в σ+ (сплошные кривые) и
σ– (пунктирные кривые) циркулярной поляризации
при различных значениях импульсного тока J: 1.7
(кривые 1), 6.8 (кривые 2), 12.7 (кривые 3), 27 мА
(кривые 4).
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Степень циркулярной поляризации ρC лазерной
генерации при этом в некоторых узких линиях
могла достигать величины более 90%.

Типичная зависимость интенсивности лазер-
ного излучения от текущего через образец им-
пульсного тока J представлена на рис. 3а. Видно,
что линейная зависимость интенсивности излу-
чения I при малых токах, сменяется резким ее
сверхлинейным ростом при достижении порого-
вых значений тока. Следует также отметить, что
степень циркулярной поляризации излучения
при низких токах (в спонтанном режиме) была
относительно низкой ρC ≤ 10%, а начиная с поро-
говых значений импульсного тока при его увели-
чении наблюдается резкий рост степени циркуляр-
ной поляризации лазерного излучения (рис. 3б).

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Проведенные исследования спектров и поля-

ризационных свойств излучения одиночных InAs
квантовых точек, внедренных в планарный GaAs

волновод полупроводниковой наноструктуры с
хиральной симметрией, и излучения полупровод-
никового лазера с электрической накачкой на ос-
нове AlAs/AlGaAs микрорезонатора с GaAs кван-
товыми ямами в активной области, верхний слой
которых представлял собой квадратную решетку
фотонного кристалла с хиральной симметрией
показали возможность получения в нанострукту-
рах, обладающих хиральной симметрией, цирку-
лярно-поляризованного излучения без приложе-
ния магнитного поля. Тем самым продемонстри-
рована возможность реализации компактных
однофотонных источников света и лазерных ис-
точников света с контролируемым циркулярно-
поляризованным излучением на основе хираль-
но-модулированных полупроводниковых нано-
структур.

Авторы выражают благодарность В.Д. Кула-
ковскому и С.Г. Тиходееву за многочисленные
полезные обсуждения, а также С. Хёфлингу и
Х. Шнайдеру за предоставленные образцы для
исследований. Работа частично поддержана РФФИ
(проекты № 19-02-00697 и № 20-02-00534).
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Electrically pumped semiconductor laser with circularly polarized radiation

A. A. Maksimova, *, E. V. Filatova, I. I. Tartakovskiia

aInstitute of Solid State Physics of the Russian Academy of Sciences, Chernogolovka, 142432 Russia

*e-mail: maksimov@issp.ac.ru

The radiation and circular polarization degree spectra were studied from single InAs quantum dots embedded
in a planar GaAs waveguide and an electrically pumped semiconductor laser based on an AlAs/AlGaAs mi-
crocavity with GaAs quantum wells in the active region. The upper layers of the investigated semiconductor
nanostructures were fabricated as a square lattice of a photonic crystal with chiral symmetry.

Рис. 3. Зависимость интенсивности I (а) и степени
циркулярной поляризации ρC (б) излучения полупро-
водникового лазера на основе хирального микрорезо-
натора от величины импульсного тока J.
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Предлагается улучшенный метод “подъема-переноса” для получения гетероструктур на основе ди-
халькогенидов переходных металлов и гексагонального нитрида бора. Метод позволяет создавать
структуры более высокого качества, чем “традиционный” метод переноса благодаря минимизации
контакта полидиметилсилоксана со слоями гетероструктуры. Модификации касаются формы ис-
пользуемого для сбора гетероструктуры полимера, а также температурного режима, позволяющего
получать качественные многослойные структуры, минуя обработку растворителем.

DOI: 10.31857/S0367676521020071

Создание высококачественных многослой-
ных структур на основе дихалькогенидов пере-
ходных металлов (ДПМ) является актуальной
темой современной физики Ван-дер-ваальсовых
материалов [1, 2]. Эти материалы перспективны
для оптоэлектронных приложений, а также для
спектроскопических исследований. Однако мо-
нослои ДПМ быстро деградируют при контакте
с атмосферой, что хорошо заметно при исследо-
вании фотолюминесценции. Чтобы избежать де-
градации, моно- и гетерослои помещаются меж-
ду тонкими, толщиной 5–30 нм, слоями гексаго-
нального нитрида бора hBN [2, 3].

Наиболее распространенная технология созда-
ния инкапсулированных структур типа hBN – мо-
нослой ДПМ–hBN включает в себя три этапа:
1) эксфолиацию слоев чистого материала-ДПМ и
hBN на пленку полидиметилксилоксана (ПДМС);
2) выбор наилучших “чешуек” (англ. f lakes) – мо-
нослоев ДПМ и слоев hBN и очищение пленки от
лишнего материала, оставшегося после эксфоли-
ации; 3) сборка гетероструктуры посредством по-
следовательного переноса чешуек с ПДМС на
подложку Si/SiO2. Этот метод широко использу-
ется для получения многослойных гетерострук-
тур и подробно описан в литературе [1, 2]. Струк-
тура hBN–WSe2–hBN, собранная “традицион-
ным” способом, показана на рис. 1. Однако сборка
гетероструктур этим методом приводит к появле-
нию на интерфейсах пузырей с размерами от де-
сятков нанометров до микронных [4, 5]. Пузыри

образуются из-за неизбежного загрязнения по-
верхности ПДМС и деформации монослоев при
переносе c ПДМС на подложку. Пузыри наруша-
ют однородность интерфейсов и ухудшают свой-
ства структур. Для минимизации контакта перено-
симых слоев с ПДМС, в работе [5] был предложен
метод сборки гетероструктур, заключающийся в
использовании для переноса слоя карбоната поли-
пропилена (КПП), нанесенного на ПДМС. Чистота
интерфейсов при сборке гетероструктур достигает-
ся отрывом чешуек от подложки Si/SiO2 и перено-
сом на КПП или на другую чешуйку, что позволяет
избежать контакта с ПДМС. Эта техника, изначаль-
но предложенная для графена, была применена на-
ми для получения структур с монослоями ДПМ.

Еще одним преимуществом метода “подъема-
переноса”, помимо исключения контакта чешуек
с ПДМС, является то, что они сначала переносят-
ся на очищенную в кислородной плазме подлож-
ку Si/SiO2. В этом случае 1) поверхность чешуек,
ложащихся на подготовленную подложку, оста-
ется чистой; 2) перенос на подложку позволяет
отделить монослои от более толстых слоев, по-
скольку толстые слои хуже абсорбируются на по-
верхности.

Для сборки структур используется стандарт-
ная установка, включающая микроскоп с изме-
няемым увеличением, трехкоординатная преци-
зионная подвижка и столик с нагревателем. Эта-
пы сборки гетероструктуры методом “подъема-
переноса”, схематически представлены на рис. 2.

УДК 535.2
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Оказалось, что для сборки ДПМ структур вме-
сто плоской пленки удобнее использовать КПП в
форме капли. Для этого КПП растворялся в ани-
золе, с помощью шприца раствор наносился на
слой ПДМС и полимеризовался в течение суток.
В “традиционном” методе сборки гетероструктур
производится последовательный перенос слоев
hBN и монослоев ДПМ, фиксированных на плен-
ке ПДМС силами Ван-дер-Ваальса, на подложку.
При этом мягкий слой ПДМС неконтролируемо
деформируется, что часто приводит к разрывам
монослоев и появлению пузырей на интерфей-
сах. Исключение контакта с ПДМС в технике
“подъема–переноса” осуществляется с помощью
подъема чешуек с подложки на каплю КПП. Сила

адгезии в этом случае заметно больше, чем при
контакте с ПДМС, что гарантирует надежную по-
этапную сборку слоев без повреждения. КПП в
форме капли позволяет значительно уменьшить
пятно контакта КПП и подложки (менее 500 мкм),
и это облегчает совмещение и сборку слоев. Раз-
меры капель варьировались в диапазоне 2–3 мм.
Поверхность капли оказывается неоднородной,
на ней может существовать несколько максиму-
мов, и абсорбция чешуек происходит на одном из
них. Чтобы выбрать нужный максимум, капля
КПП предварительно опускалась на край под-
ложки.

Критически важным для успеха метода
“подъема–переноса” оказался подбор темпера-

Рис. 2. Иллюстрация процесса сборки гетероструктуры. Подбор верхнего слоя hBN с подложки SiO2/Si (а); подбор мо-
нослоя ДПМ на hBN c подложки (б); подбор нижнего слоя hBN (в); нагрев до высокой температуры и отрыв КПП от
гетероструктуры (г).

Стекло

ПДМС КПП

ДПМhBN

Si/SiO2 40°C

Si/SiO2 40°C Si/SiO2 110–160°C

Si/SiO2 40°C

а б

в г

Рис. 1. Изображение нижней чешуйки hBN на подложке SiO2/Si (a); чешуйка WSe2, монослой треугольник (б); верх-
няя, закрывающая чешуйка hBN на ПДМС; чешуйка hBN на подложке SiO2/Si (в); гетероструктура, собранная из сло-
ев, показанных на других частях рисунка (белые точки – пузыри на интерфейсах) (г). Соответствующие слои указаны
стрелками. Масштаб общий для всех рисунков. Для создания гетероструктур использовался коммерческий материал
фирмы HQgraphene.
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туры для отрыва КПП от гетероструктуры, изоб-
раженной на рис. 2г. Температура подложки не
должна превышать определенную, близкую к
температуре плавления КПП ∼180°C, иначе при
подъеме часть капли останется на гетерострукту-
ре. В работе [6] следы КПП на гетероструктуре
убирались растворителем. Однако наш опыт по-
казал, что качество структур при этом ухудшает-
ся. Во избежание этого, капля КПП с пробным
слоем hBN опускалась на подложку и подбира-
лась температура, при которой hBN оставался на
подложке. После этого выполняется перенос ге-
тероструктуры. В отличие от процедуры, опи-
санной в статье [5], нами было установлено, что
этапы 1–3, изображенные на рис. 2, могут гаран-
тированно выполняться при температурах под-
ложки 40–50°C, тогда как авторы [5] предлагали
для этапов 2 и 4 (рис. 2б и 2г) поднимать темпера-
туру до 110°C. Между тем, такой температурный
режим оказался неоптимальным и часто приво-
дил к отрыву чешуек от КПП на этапе 2 и, наобо-
рот, не обеспечивал отрыв КПП от собранной
структуры на этапе 4.

Фотография гетероструктур, полученных таким
способом, продемонстрировала отсутствие пузы-
рей на интерфейсах, что видно на рис. 4б. Для
сравнения на рис. 4а приведена фотография гете-

роструктуры, полученной “традиционным” спо-
собом. Анализ спектров фотолюминесценции, ти-
пичные из которых приведенные на рис. 5, пока-
зал, что интенсивность фотолюминесценции в
структурах, собранных улучшенным методом,
оказалась примерно в два раза выше полученных
“традиционным” методом. Однако, ширины ли-
ний фотолюминесценции при обеих технологиях
оказались практически одинаковыми (∼7 мэВ).
Вероятно, это связано с тем, что на интерфейсе
формируются пузыри малого размера, невиди-
мые визуально. Возможно, этот недостаток мож-
но исправить подбором оптимального темпера-
турного режима для переноса чешуек на КПП.
Нельзя исключать и того, что причины неодно-
родного уширения линий не связаны с пузыря-
ми. Этот пункт требует дополнительных иссле-
дований.

Таким образом, метод “подъема–переноса” для
получения гетероструктур на основе ДПМ, кото-

Рис. 3. Изображение чешуйки WSe2 на подложке SiO2/Si (a); нижняя чешуйка hBN (б); верхняя, закрывающая чешуй-
ка hBN (в); гетероструктура, собранная улучшенным методом “подъема–переноса” из слоев, показанных на других
частях рисунка (г). Масштаб общий для всех рисунков.

50 мкм

а б в г

Рис. 4. Гетероструктура hBN–WSe2–hBN, полученная
“традиционным” способом (а). Черные точки – пузыри
на интерфейсе. Гетероструктура, полученная способом
“подъема–переноса” (б). Пузыри не заметны.

70 мкм

а б

Рис. 5. Спектры фотолюминесценции гетерострукту-
ры hBN–WSe2–hBN при разных накачках. Длина
волны возбуждающего лазера 532 нм. Измерения
проведены при температуре 2 K.

1.69 1.70 1.71 1.72 1.73
Энергия, эВ

И
нт

ен
си

вн
ос

ть
 Ф

Л
, у

. е
.

20 кВт/см2

10
5
2
1
0.2



248

ИЗВЕСТИЯ РАН. СЕРИЯ ФИЗИЧЕСКАЯ  том 85  № 2  2021

ЧЕРНЕНКО, БРИЧКИН

рый минимизирует использование ПДМС как
промежуточного этапа в создании гетероструктур,
позволяет получить интерфейсы более высокого
качества, чем “традиционный” метод. Это достига-
ется исключением контакта монослоев с ПДМС
при переносе на гетероструктуру. Улучшение ме-
тода заключается в использовании капли КПП
вместо плоского слоя, тщательном выборе опти-
мальной точки на капле КПП и подборе темпера-
туры, при которой происходит отрыв гетерострук-
туры от капли для каждого конкретного образца.
Такой подход позволяет избежать использование
растворителя для удаления КПП с поверхности ге-
тереструктур.

Работа выполнена в рамках темы государствен-
ного задания ИФТТ РАН.
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ВВЕДЕНИЕ
Формирование каналов генерации в лазерных

диодах (ЛД) выявлено давно [1, 2]. Это явление
было обнаружено экспериментально в ЛД пла-
нарной технологии с двойной гетероструктурой
(ДГС) [2], где были исследованы маломощные ЛД
(до 1 мВт) с широким контактом (ЛДШК) более
50 мкм. Причиной возникновения этого явления
служат сильные нелинейности в активной среде
ЛД, возникающие даже при небольшой мощно-
сти излучения. Это объяснялось, прежде всего,
несовершенством технологии роста слоев ДГС
при жидкофазной эпитаксии, приводящей к не-
равномерностям распределения примесей и дис-
локаций, неоднородностям толщины активного
слоя в пределах ширины контакта. Эксперимен-
тально также наблюдалась многоканальная гене-
рация, сопровождающаяся самосинхронизацией
мод внутри каналов, либо пространственно-вре-
менным хаосом [2]. Современные ЛДШК с кван-
товой ямой (КЯ) показывают схожие режимы ге-
нерации, но при больших мощностях (от 0.5 Вт и
выше) [3]. Это говорит о том, что есть фундамен-
тальный механизм, ограничивающий размеры
областей генерации в ЛДШК и не зависящий от
качества изготовления полупроводниковых сло-
ев, а именно – когерентность излучения. При
этом причины образования каналов остаются те-
ми же, что были ранее в ЛДШК без КЯ и с худ-
шим качеством изготовления слоев. Особенности
КЯ в качестве усиливающей условно двумерной
среды проявляются в том, что, по сравнению с
“объемными” (без квантово-размерного эффек-

та) активными средами, ЛД с КЯ имеет спектр из-
лучения как минимум на порядок уже (4–6 нм по
длине волны). При этом усиление в максимуме
линии оказывается примерно во столько же раз
больше при одинаковых плотностях тока накачки.
Это обстоятельство приводит к необходимости
учитывать влияние нелинейной рефракции, а так-
же степени когерентности, на спектрально-про-
странственные характеристики излучения мощ-
ных ЛД [4].

МОДЕЛИРОВАНИЕ ЛАЗЕРНЫХ ДИОДОВ

В 80-х гг. прошлого века впервые появились
работы по моделированию процессов в ЛД [5, 6],
послужившие основой для современных распре-
деленных моделей. В силу своих особенностей
модели для ЛДШК требуют усовершенствован-
ных подходов к математическому моделирова-
нию динамики и статики их излучения. Совре-
менная базовая модель, описывающая самосо-
гласованное взаимодействие излучения, накачки
и многослойной активной полупроводниковой
структуры описана, например, в работах [7–9]. В
основе всех самосогласованных моделей ЛД ле-
жат кинетические (скоростные) уравнения, кото-
рые описывают баланс концентраций неравно-
весных носителей и фотонов в активной области
лазера. В распределенных моделях ЛД учитывает-
ся неоднородное по пространству взаимодей-
ствие между лазерным излучением и неравновес-
ными носителями. Кроме того, в распределенной

УДК 621.315.592:621.373



ИЗВЕСТИЯ РАН. СЕРИЯ ФИЗИЧЕСКАЯ  том 85  № 2  2021

ПРОСТРАНСТВЕННОЕ И СПЕКТРАЛЬНОЕ РАЗДЕЛЕНИЕ КАНАЛОВ ГЕНЕРАЦИИ 251

модели присутствует волновое уравнение для
расчета оптического поля в ЛД.

Результаты расчета ближнего поля ЛДШК по
модели, описанной в [7–9], при наличии трех ка-
налов генерации в предположении о том, что чис-
ло каналов известно заранее, можно найти в ра-
ботах [4, 8, 9]. Экспериментальный спектр [10]
ЛДШК, который показан на рис. 1а, соответству-
ет трехканальной генерации ЛД с шириной кон-
такта W = 100 мкм. Каждому пространственному
каналу генерации соответствует своя линия в
спектре излучения ЛД.

Была поставлена задача определить связь меж-
ду величиной пространственной ширины одного
канала генерации w0 (или количества каналов
W/w0 для известной ширины W активной области
ЛД) со спектральным диапазоном линии, отвеча-
ющей излучению одного канала, и такими пара-
метрами лазера как длина диффузии неравновес-
ных носителей и коэффициент нелинейной ре-
фракции КЯ. Ширина линии спектра одного
канала генерации при токе накачки 1 А, что соот-
ветствует двукратному превышению порога, в
эксперименте [10, 11] составила величину около

 = 1 нм (рис. 1а). Основные параметры ис-
пользуемого в эксперименте ЛДШК были следу-
ющие. Длина резонатора L = 2 мм, ширина нака-
чиваемой области W = 100 мкм, толщина КЯ d =
= 12 нм, толщина волноводных слоев dw = 2 мкм,
показатели преломления слоев без накачки nКЯ =
= 3.64 и nв = 3.52, коэффициент оптического
ограничения КЯ Г = 0.012, коэффициенты отраже-
ния зеркал по интенсивности R1 = 0.065, R2 = 0.99,
диссипативные потери αд = 3.4 см–1, время спон-
танной рекомбинации неравновесных носителей
в КЯ τсп = 2.7 нс.

Δλканал

Для расчета оптического поля мы используем
одномерное волновое уравнение, подразумеваю-
щее когерентность получаемых решений. От кон-
центрации неравновесных носителей N зависит
комплексная эффективная диэлектрическая про-
ницаемость лазерного волновода, определяемая
согласно методу эффективного показателя пре-
ломления [8, 12]:

(1)

где  = 12.67 – действительная часть эффектив-
ной диэлектрической проницаемости “холодно-
го” резонатора A, B, F – эффективные коэффици-
енты нелинейной рефракции, дифференциаль-
ного усиления и потерь, рассчитываемые по
известным соотношениям [8, 9].

Материальное соотношение (1) входит в ком-
плексное уравнение Гельмгольца при следующей
зависимости электрического поля от времени t,
латеральной и аксиальной координат y и z

 = 

(2)

где c – скорость света в вакууме,  – частота мо-
ды оптического излучения, β – продольная по-
стоянная распространения,  – латеральные
собственные функции.

ДЛИНА КОГЕРЕНТНОСТИ 
И ШИРИНА КАНАЛА ГЕНЕРАЦИИ

Записывая уравнение (2) для оптического поля
мы подразумеваем когерентное излучение ЛД.
Однако, рассматривая экспериментальные спек-
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Рис. 1. Экспериментальные спектры ЛДШК (а) начальный спектр, (б) спектр после 30 ч непрерывной работы при
мощности излучения 0.5 Вт [9].
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тры мощных ЛДШК [4, 10, 11, 13], можно сказать,
что оказывается невозможно адекватно рассчи-
тать распределение оптического поля на зеркале
ЛД, так как каналы излучения несфазированы (не-
когерентны) между собой. Это заключение осно-
вано на том, что несколько линий в спектре ЛД-
ШК соответствуют такому же количеству нефази-
рованных пространственных каналов генерации.
При ширине наблюдаемого спектра ЛДШК 6 нм
[9], и характерной для ЛД длине когерентности в
несколько сантиметров [14], расчет показывает,
что на ширине 20–40 мкм когерентность лазерно-
го излучения разрушается [9]. С другой стороны,
существует известная связь между спектральной
шириной линии излучения  и длиной коге-
рентности Lког [15]:

(3)

Здесь λ0 = 964 нм средняя длина волны лазер-
ного излучения ЛДШК. Расчет по этой формуле
дает значение спектральной ширины линии излу-
чения  = 0.019 нм при Lког = 2.5 см, что не со-
ответствует ширине спектральных линий на рис. 1,
которая составляет около  = 1 нм. Это
можно объяснить тем фактом, что наблюдаемый
в эксперименте спектр имел разрешение по длине
волны около 0.1 нм, тогда как спектральный ин-
тервал между продольными модами в лазерном
резонаторе длиной L = 2 мм составляет  =
= 0.065 нм. В эксперименте наблюдалась огибаю-
щая линия спектра, а не точно прописанный
спектр. Близкую к спектральному межмодовому
расстоянию имеет и ширина резонансов Фабри-

Δλког

λΔλ =
2
0

ког
ког

.
2L

Δλког

Δλканал

Δλпрод

Перо  = 0.043 нм, определяемая вели-
чиной добротности “холодного” резонатора
[8, 9] Qх = 2.23 ∙ 104. Таким образом, оценка по-
казывает, что в рассматриваемом ЛДШК длина
когерентности соответствует ширине спектра
излучения, скорее близкой к ширине резонанса
Фабри-Перо, чем спектра канала генерации. При
этом в одну спектральную линию канала генера-
ции попадает излучение от  = 15 мод.

Воспользуемся результатами теории оптиче-
ских волноводов [12]. В работе [9] была рассчита-
на связь между длиной когерентности излучения
Lког и шириной когерентного канала w0. Наиболее
близкий к экспериментальным данным [4, 10, 11]
результат дает использование модели планарного
трехслойного волновода в рамках теории дифрак-
ции при учете отражений от ограничивающих ре-
зонатор плоских зеркал [9, 16]:

(4)

где  – эффективный показатель пре-
ломления фундаментальной латеральной моды.
Оценка по формуле (4), сделанная для величины

 = 2.5 см, дает значение w0 = 33 мкм, что соот-
ветствует трем каналам на ширине 100 мкм.

ПРИМЕНЕНИЕ 
ВАРИАЦИОННОЙ ТЕОРЕМЫ В МОДЕЛИ

ПАРАБОЛИЧЕСКОГО ВОЛНОВОДА
Учет самофокусировки излучения за счет не-

линейной рефракции позволяет рассматривать в
качестве приближения локальный волновод с
ограниченным квадратичным профилем, изобра-
женный на рис. 2, и также оценить ширину уста-
новившегося канала генерации через длину коге-
рентности. При использовании модели наведен-
ного нелинейной рефракцией параболического
волновода профиль действительной части эф-
фективной диэлектрической проницаемости за-
писывается в следующем виде:

(5)

где y0 – ширина модельного представления ди-
электрической проницаемости, как показано на
рис. 2. Величины w0 и y0 оказываются связаны
между собой соотношением [12]:

(6)

где nэф 0 – эффективный показатель преломления
фундаментальной моды, принимаемый в расче-
тах равным nэф 0 = 3.56.
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Рис. 2. Профиль параболического волновода.
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Из сравнения формул (4) и (6) следует, что ши-
рина квадратичного модельного волновода ока-
зывается равной длине когерентности излучения
в данном канале:

(7)
Соотношение (6) соответствует случаю фунда-

ментальной моды волновода (5), то есть основному
решению уравнения (2) в виде функции Гаусса:

(8)

где учтено условие нормировки:

(9) (9)

Для расчета ширины спектра излучения канала
генерации, возникающем в результате самофоку-
сировки можно воспользоваться вариационной
теоремой [12], рассматривая малые вариации дей-
ствительной части профиля диэлектрической про-
ницаемости  (1), вызванные нелиней-
ной рефракцией при малых отклонениях профи-
ля концентрации неравновесных носителей ∆N.
Согласно вариационной теореме, учитывая (5),
имеем выражение для расчета спектральной ши-
рины линии канала:

(10)

где u = y/y0, u0 = w0/(2y0) – нормированные коор-
дината и полуширина канала.

Использование модели параболического про-
филя волновода (5) и результатов применения ва-
риационной теоремы (10), связывающей вариа-
ции длины волны с отклонениями диэлектриче-
ской проницаемости дает оценку для ширины
спектра канала генерации:  = 0.9 нм.

СПЕКТРАЛЬНАЯ ШИРИНА 
КАНАЛА ГЕНЕРАЦИИ 

И НЕЛИНЕЙНАЯ РЕФРАКЦИЯ
Для сравнения с предыдущим расчетом рас-

смотрим более грубую оценку ширины спектра
лазерного канала, в которой используем значе-
ния вариации концентрации неравновесных но-
сителей ∆N, полученные при численном модели-
ровании. Предположим, что вариации действи-
тельной части диэлектрической проницаемости (1)
определяются в центре и сбоку (на расстоянии
w0/2) канала для постоянного значения номера
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продольной моды M, а вариации длины волны из-
лучения  оцениваются согласно следующе-
му правилу:

(11)

где, согласно формуле (1),  ∆N – ва-
риация концентрации инжектированных носи-
телей в центре канала. Из численных расчетов
при двойном превышении порога мы получили
значение ∆N = 1.4 ∙ 105 мкм–3 (для сравнения,
расчетное пороговое значение концентрации
равно Nпор = 3.5 ∙ 106 мкм–3). Коэффициент нели-
нейной рефракции составлял А = 2.5 ∙ 10–7 мкм3.
Подстановка этих значений в (8) дает величину

 = 1.3 нм, что вполне согласуется с экспе-
риментом (рис. 1а).

При такой грубой оценке ширина спектраль-
ной линии канала  явно не связана с его
пространственным размером w0. Однако опосредо-
ванно эти величины должны быть зависимы из-за
очевидной связи между вариацией ∆N и шириной
этого волновода. При данном токе накачки должно
сохраняться среднее количество “выжигаемых”
носителей в единицу времени в пределах одного
канала, как это предусмотрено в простейшей моде-
ли ЛД.

Приведенные выше рассуждения и оценки
нужны для объяснения экспериментальных ре-
зультатов, представленных на рис. 1. Обнаружен-
ное в эксперименте увеличение числа каналов ге-
нерации (уменьшение их пространственной ши-
рины) и насыщение спектра ЛДШК в процессе
длительной эксплуатации объяснимо, если пред-
положить рост величины параметра нелинейной
рефракции А в этом процессе. Этот рост сопро-
вождает медленную деградацию прибора. Расче-
ты и эксперимент показывают возможность роста
величины параметра А в пределах 10–7–10–6 мкм3,
что приводит в ЛДШК, кроме появления новых
каналов в резонаторе и новых линий в спектре, к
пространственному сужению и спектральному
уширению уже существующих каналов генера-
ции. В этом процессе пространственные каналы
между собой “расталкиваются”, а спектральные
линии начинают все больше перекрывать друг
друга (рис. 1б).

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Таким образом, показана связь между нелиней-

ной рефракцией, когерентностью и спектрально-
пространственными размерами каналов генера-
ции в мощных ЛДШК. Эти результаты можно ис-
пользовать для экспериментального определения
текущей работоспособности и ресурса работы ла-
зерных диодов большой мощности по виду наблю-
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даемых пространственного и частотного спек-
тров излучения этих устройств.
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Spatial and spectral separation of radiation generation channels
in high-power laser diodes

A. G. Rzhanov*
Lomonosov Moscow State University, Faculty of Physics, Moscow, 119991 Russia

*e-mail: rjanov@mail.ru

The relationship between the number (width) of non-phased coherent channels for generating radiation from
a high-power laser diode with a wide contact and the spectral separation of these channels within the laser
gain spectrum is considered. The reasons leading to this separation are discussed in connection with the
transformation of the active medium parameters during the laser operation.
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Предложена методика измерения темпа деградации мощного непрерывного лазерного диода с ши-
роким контактом путем контроля состояния его гетероструктуры через каждые пятьдесят часов на-
работки. В качестве контролируемого параметра используется количество и структура каналов ге-
нерации лазера. Рассмотрен механизм деградации структуры лазерного диода, проявляющийся во
временнóй зависимости числа каналов генерации.

DOI: 10.31857/S036767652102006X

ВВЕДЕНИЕ

Полупроводниковые лазерные диоды (ЛД) с
квантово-размерными гетероструктурами и мощ-
ностью непрерывной генерации от нескольких
сотен милливатт до единиц ватт нашли широкое
применение в разных областях науки и техники
[1–5]. Важнейшим технико-экономическим па-
раметром ЛД является срок службы. Именно по-
этому разработке новых методик контроля состо-
яния гетероструктуры ЛД и прогнозирования их
срока службы, а также совершенствованию таких
методик на протяжении нескольких десятилетий
уделяется самое пристальное внимание.

Известны несколько методик контроля состоя-
ния мощных ЛД и прогнозирования их срока служ-
бы [6–10]. Чаще других используется классическая
методика, основанная на измерении мощности из-
лучения ЛД при постоянном значении тока накач-
ки. Срок службы в этом случае определяется как
время, через которое мощность падает до опреде-
ленного, заранее установленного уровня. С изме-
рениями мощности излучения ЛД связана и другая
методика, когда время наработки определяется как
время, через которое поддержание мощности на
постоянном уровне путем увеличения тока накач-
ки, становится невозможным [11].

Значительно реже для прогнозирования срока
службы ЛД используются методика, основанная

на временнóй зависимости диаграммы направ-
ленности [12], и методика, основанная на анализе
временных зависимостей степени линейной по-
ляризации излучения (контраста) [13].

Однако реализация перечисленных выше мето-
дик связана со значительным расходованием ре-
сурса лазеров и необходимостью использования
статистических методов обработки большого мас-
сива данных, полученных в результате диагностики
партии приборов, изготовленных в том же техноло-
гическом цикле, что и исследуемые в настоящей
работе.

Проблема определения качества отдельно взя-
того прибора электронной техники, каким, в
частности, является активный элемент ЛД, стоит
особенно остро при серийном производстве изде-
лий [14].

МЕТОДИКА ОПРЕДЕЛЕНИЯ СОСТОЯНИЯ 
ГЕТЕРОСТРУКТУРЫ МОЩНОГО ЛД
ПО ЧИСЛУ КАНАЛОВ ГЕНЕРАЦИИ

Определенные шаги для решения этой про-
блемы были сделаны в работе [10] при тестирова-
нии партии мощных ЛД, изготовленных в едином
технологическом цикле. При этом учитывалось,
что ранее разработанная нами методика опреде-
ления состояния гетероструктуры ЛД по его спек-
тральной характеристике может быть использо-

УДК 621.315.592:621.373
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вана только в том случае, если имеет место режим
генерации на фундаментальной моде. Для мощ-
ных ЛД характерен сложный вид огибающей
спектра излучения. Поэтому анализ этого спектра
с целью определения состояния гетероструктуры
ЛД проводился нами путем разложения его на со-
ставляющие.

На момент начала тестирования лазеров время
наработки каждого прибора варьировалось от 270
до 310 ч. В течение 40–80 ч с начала тестирования
контур линии fэксп(ν), огибающей спектр излуче-
ния ЛД, можно было представить как суперпози-

цию трех контуров линий  с цен-

тральными частотами ν01 < ν02 < ν03. Каждый контур
соответствовал пространственному каналу генера-
ции в активной области лазерного диода. Анализ

расчетных функций  показал, что

только в том случае, когда все три линии симмет-
ричны относительно частот ν01, ν02, ν03, выполняет-
ся условие:

(1)

где N – число каналов генерации. В данном слу-
чае N = 3.

В процессе тестирования ЛД наблюдалось из-
менение формы спектральной линии ЛД 
обусловленное увеличением числа каналов гене-
рации с трех до четырех.

Такого рода изменения спектра излучения ЛД
мы связываем с вариациями коэффициента нели-
нейной рефракции полупроводника квантовой
ямы и одновременно длины когерентности излу-
чения в каналах при наработке часов ЛД. Прове-
денные нами расчеты показали, что меньшее чис-
ло каналов генерации соответствует большей сте-
пени когерентности излучения ЛД. а увеличение
числа каналов Nкан означает, что длина когерент-
ности Lког излучения в каналах уменьшается [7]:

(2)

где n = 3.56 – эффективный показатель прелом-
ления лазерного волновода для фундаментальной
латеральной моды, W = 100 мкм – ширина актив-
ной области, λ0 – средняя длина волны излучения
ЛД. В данной работе исследовался ЛД с измерен-
ным значением λ0 = 976 нм (средняя частота ν0 =
= 3.075 ∙ 1014 Гц).
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РЕЗУЛЬТАТЫ ИССЛЕДОВАНИЙ 
СОСТОЯНИЯ СТРУКТУРЫ И ТЕМПА 

ДЕГРАДАЦИИ МОЩНЫХ ЛД 
МОДЕЛИ АТС-С200-100-980

Далее приводятся результаты исследований со-
стояния структуры и темпа деградации ЛД модели
АТС-С200-100-980 с драйвером LDD-10. Этот ЛД
с контактом 100 мкм имел измеренное значение
порогового тока накачки Iпор = 497 мА и штатное
значение мощности излучения P = 500 мВт при
двойном превышении порога. В качестве контро-
лируемого параметра использовалась спектраль-
ная характеристики новой партии ЛД, изготов-
ленных по той же технологии и имеющие ту же
конструкцию, что и лазеры, исследованные в [10].
Важным фактором проведения исследований яв-
ляется то, что время наработки всех лазеров было
известно точно и не превышало 10 ч. В первые не-
сколько часов исследований у всех ЛД были за-
фиксированы только два канала генерации с цен-
тральными частотами ν01 и ν02. Согласно (2) это
означает, что излучение ЛД в начальной стадии
эксплуатации характеризуется большой длиной
когерентности, которая огласно (2) составляла
Lког = 5.6 см.

Через 200–250 ч эксплуатации в ЛД возникал
третий канал генерации, что означает снижение
длины когерентности до величины равной Lког =
= 2.5 см. В [10] показано, что каждому каналу ге-
нерации с номером i в спектре излучения соответ-

ствует контур линии  с центральной

частотой . Поэтому появление третьего канала
генерации приводит к тому, что контур линии
fэксп(ν), огибающей спектр излучения ЛД, пред-
ставляет собой суперпозицию трех контуров ли-

ний  с центральными частотами

ν01 < ν02 < ν03.
Вид функции fэксп(ν), а значит, и функций

 зависит от тока накачки ЛД. Анализ

расчетных функций  показывает,

что все три линии симметричны относительно ча-
стот ν01, ν02 и ν03 только при определенном значе-
нии тока накачки. И только при этом токе рас-

четные функции  хорошо аппрок-

симируются гауссовой функцией, как показано
на рис. 1.

При увеличении наработки ЛД до 350 ч при токе
накачки I = 940 мА, что составляет I = 1.89 · Iпор, в
спектре излучения ЛД формируется четвертый
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канал генерации (рис. 2а). Согласно (2) это озна-
чает, что длина когерентности излучения ЛД про-
должает уменьшаться до значения Lког = 1.4 см.
Увеличение числа нефазированных каналов при-
водит к соответствующему увеличению числа
спектральных компонентов излучения ЛД. Это
связано с тем, что полоса усиления имеет довольно

большую (5 нм по длине волны и 1.6 ТГц по часто-
те) спектральную ширину и должна заполняться
новыми полосами излучения, соответствующими
разным каналам, вплоть до их существенного пере-
крытия. Ширина спектральной полосы отдельного
канала при увеличении их количества также воз-
растает, что видно при сравнении рис. 2а и 2б.

Представление спектра излучения ЛД как сум-
мы спектров излучения всех каналов генерации
позволяет рассчитывать параметры качества Ai в

пределах каждого канала  по той же

методике, по которой рассчитывался параметр A
одномодового лазера в [9, 15]. Так, численный

анализ функций  осуществляется

путем их сравнения с гауссовыми функциями

 в пределах ширины i-ой линии 

Для проведения такого анализа в пределах каждо-
го канала генерации вводится параметр Ai, значе-
ние которого рассчитывается по формуле:

(3)
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Рис. 1. Контур линии  огибающей

спектр излучения в первом канале генерации лазер-
ного диода АТС-С200-100-980 с наработкой 350 ч при
токе накачки 940 мА.
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Рис. 2. Спектр излучения лазерного диода АТС-С200-100-980 с наработкой 350 ч  при двух характерных зна-
чениях тока накачки: (а) Iнак. 1 = 940 мА, (б) Iнак. 2 = 980 мА.
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где  и  – частоты, которые определя-
ются из условия:

(4)

и

(5)

где  – центральная частота i-го спектрально-
го диапазона частот  в котором сравнивают-

ся гауссова функция  и функция

Значение частоты  определяется по формуле:

(6)

Нормированная гауссова функция имеет вид:

(7)

Из (3) и (5) следует, что значение параметра Ai

стремится к единице, когда функция 

может быть хорошо аппроксимирована гауссовой
функцией (7).

При возрастании количества каналов генера-
ции увеличивается и число анализируемых по

формулам (3)–(7) функций  что,

впрочем, не нарушает критерия определения сро-
ка службы ЛД по параметру Ai.

Особенностью проводимых в рамках настоящей
работы исследований является то, что линии, оги-
бающие спектр излучения ЛД, с центральными ча-
стотами  анализируются при фиксированных
значениях времени наработки лазера в широком
диапазоне значений его тока накачки: от 940 до
980 мА. Выбор этого диапазона обусловлен тем, что
в его границах наблюдается значительная транс-
формация спектра излучения ЛД.

При 350 ч наработки и токе накачки 940 мА на-
блюдаются 4 канала генерации, а при токе накач-
ки 980 мА – уже 5 каналов (рис. 2б). Появление
5-го канала генерации приводит к тому, что часть
энергии излучения, ранее перераспределявшаяся
между четырьмя каналами генерации, переходит
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в пятый канал с центральной частотой  что и
объясняет картину трансформации спектра излу-
чения. На рис. 1 изображен контур первой линии
генерации при токе накачки ЛД 940 мА с цен-
тральной частотой  Видно, что кри-

вая  практически полностью совпа-

дает с функцией  Аналогичная карти-

на наблюдается во всех четырех контурах
генерации на рис. 2а. Из этого следует, что ток на-
качки ЛД 940 мА является оптимальным, а даль-
нейшие наблюдения за процессом его медленной
деградации нужно проводить, поддерживая ток
на этом уровне.

Численный анализ функций  при

значениях i = 1, 2, 3 и 4, то есть во всех четырех ка-
налах генерации показывает, что соответствую-
щие значения Ai лежат в интервале от 0.93 до 0.95.
Из этого следует, что режим генерация излучения
в каждом канале близок к одномодовому, а мно-
гомодовый пучок излучения формально можно
представить как одновременную генерацию нес-
фазированных одномодовых пучков. Из теории
дифракции следует, что по мере увеличения чис-
ла каналов генерации (уменьшении поперечных
размеров каждого канала) должна возрастать сте-
пень дефазировки отдельных областей лазерного
излучения внутри резонатора ЛД, что есть след-
ствие уменьшения длины когерентности излуче-
ния в каждом канале ЛД. Таким образом, в каче-
стве критерия деградации конкретного лазера це-
лесообразно использовать наблюдаемое число
каналов генерации, о котором можно судить по
числу линий в измеренном спектре излучения ЛД.

Порядок проведения количественного анали-
за функции  является общим для всех
мощных ЛД, рассмотриваемых в настоящей рабо-
те, и поэтому подробно рассмотрен на примере
лазерного диода АТС-С200-100-980 с драйвером
LDD-10.

Особый интерес представляют результаты ко-
личественного анализа функции  описы-
вающей форму линии, огибающей спектр излуче-
ния лазеров модели KLM-H980-200-5 с мощно-
стью излучения 200 мВт. Для этой модификации
ЛД установлено, что уже в первые часы их работы
наблюдались три канала генерации. Согласно про-
веденным в настоящей работе исследованиям, это
говорит о низкой когерентности излучения и, как
следствие, об изначально низком качестве гетеро-
структур лазеров модели KLM-H980-200-5. Для
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этих приборов был проведен численный анализ

функций  при значениях i = 1, 2 и 3,

то есть во всех трех каналах генерации. Он осу-
ществлялся путем ее сравнения с гауссовой функ-

цией  в пределах ширины i-ой линии

 с использованием формул (3)–(7). Анализ по-

казал, что ни одна из кривых  не бы-

ла симметричной относительно соответствую-
щих центральных частот каналов, которые рас-
считывались по формуле (6). В такой ситуации
было принято решение за оптимальное значение
тока накачки принимать то, при котором асим-

метрия кривых  минимальна.

Следует отметить, что из-за асимметрии кри-

вых  разложение спектра излучения

на его компоненты значительно усложнилось и
потребовалось проведение дополнительных ите-
раций для выполнения условия (1). Кривые име-
ли достаточно сложный вид, что и обусловило да-
же при оптимальном токе накачки малые значе-
ния параметров Ai. Характерные значения этих
параметров варьировались от 0.82 до 0.86. Срок
службы ЛД модели KLM-H980-200-5 определял-
ся по методике, изложенной в [10]. При этом в
расчетной формуле за значение параметра А при-
нималось минимальное значение из четырех рас-
считанных.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Установлено, что в качестве параметра, по ко-
торому можно определить состояние и скорость
деградации ЛД с определенным временем нара-
ботки, следует использовать количество и каче-
ство спектров каналов генерации излучения. По-
казано, что увеличение числа каналов генерации
обусловлено уменьшением длины когерентности
излучения ЛД, что служит явным признаком де-
градации лазера.

Темп деградации возрастает при увеличении
тока накачки. Это подтверждается возгоранием
дополнительного канала генерации ЛД при фик-
сированном времени его наработки. Разработан
алгоритм определения оптимального значения
тока накачки. При его разработке учитывалось,
что спектр излучения ЛД представляет собой су-
перпозицию спектров излучения отельных кана-
лов генерации. Анализ спектра излучения в каж-

дом канале генерации позволяет определить зна-
чение параметра Аi, характеризующего отличие
контура линии, огибающей спектр излучения в
канале, от гауссовой функции. Если все значения
параметра Аi близки к единице, то это свидетель-
ствует о высоком качестве гетероструктуры ЛД.
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Determination of the degradation rate in a high-power laser diode
by the radiation spectrum dependence from the bias current variations
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aNational Research University “Moscow Power Engineering Institute”, Moscow, 111250 Russia
bLomonosov Moscow State University, Faculty of Physics, Moscow, 119991 Russia

*e-mail: 40595141@mail.ru

A method is proposed for measuring the degradation rate of a high-power continuous-wave laser diode with
a wide contact by monitoring the state of its heterostructure every fifty hours of operation. The number and
structure of laser generation channels is used as a controlled parameter. The mechanism of degradation of the
laser diode structure, which is manifested in the time dependence of the number of generation channels, is
considered.
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Изучена нелинейная динамика позитронов в модифицированных теориях с учетом новых гипотез о
массе заряженных частиц и массе гравитона. На основе проведенных расчетов получены законы
вертикального движения позитронов в постоянном магнитном поле, электрическом поле Барнхил-
ла–Шиффа и гравитационном поле Земли. Предложены эксперименты, позволяющие проверить
эти новые гипотезы.
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ВВЕДЕНИЕ

Функция действия для электрически заряжен-
ных частиц в электромагнитном и гравитацион-
ном полях в общей теории относительности Эйн-
штейна имеет вид:

где m – масса частицы,  – 4-потенциал элек-

тромагнитного поля,  – интервал,
 – метрический тензор.
Из этой функции действия следуют уравнения

движения для частицы с электрическим зарядом q,
которые в наиболее общей четырехмерной форме
принимают вид:

(1)

где  – четырехвектор скорости части-

цы,  – тензор электромагнитного поля,  –
символы Кристоффеля по метрике 

а тензор  по известному тензору  определя-
ется из системы уравнений: 

Уравнения (1) имеют первый интеграл:

(2)
Таким образом, движение электрически заря-

женных частиц в электромагнитном и гравитаци-
онном полях описывается нелинейной системой
уравнений в обыкновенных производных второго
порядка. Интегрирование уравнений (1), (2) из-за
их нелинейности представляет собой серьезную
математическую задачу.

Но в настоящее время появились физические
гипотезы, которые значительно усложняют вид
уравнений движения для электрически заряжен-
ных частиц в электромагнитном и гравитацион-
ном полях.

НОВЫЕ ФИЗИЧЕСКИЕ ГИПОТЕЗЫ
О НЕЛИНЕЙНОЙ ДИНАМИКЕ 

ЭЛЕКТРИЧЕСКИ ЗАРЯЖЕННЫХ ЧАСТИЦ
В теории гравитации Эйнштейна [1] квант гра-

витационного поля – гравитон является безмассо-
вой частицей. Однако в последнее время появи-
лись статьи [2–4], в которых уравнения Эйнштей-
на модифицируются так, чтобы гравитон был
массивным. Во всех этих теориях предполагается,
что масса гравитона  настолько мала,
чтобы ее присутствие при современной чувстви-
тельности измерительной техники не проявлялось
во всех экспериментах, выполненных в гравитаци-
онном поле Солнечной системы.
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Теории гравитации с массивным гравитоном с
необходимостью являются биметрическими, в ко-
торых используются два метрических тензора:
псевдоевклидова пространства-времени  кото-
рое рассматривается [4] как экспериментальный
факт, и псевдориманова пространства–времени

 по геодезическим линиям которого движется
вещество. Кроме того, в таких теориях использует-
ся два типа масс для каждой частицы: инертная
масса  и пассивная гравитационная масса 
Функция действия для электрически заряженных
частиц в электромагнитном и гравитационном по-
лях в этом случае принимает вид:

где   – интервал в
псевдоевклидовом пространстве-времени.

Уравнения движения в этих теориях являются
более сложными, чем уравнения (1), (2):

(3)

где  – символы Кристоффеля по метрике  а
 – символы Кристоффеля по метрике 

Несложно убедиться, что при умножении уравне-
ния (3) на  или на  получа-
ем, как это и должно быть, тождество 0 = 0.

Таким образом, для проверки гипотезы о су-
ществовании не равной нулю массы у гравитона
необходимо исследовать нелинейную динамику,
предсказываемую уравнениями (3), и, в первую
очередь, выяснить соотношение между инертной
и гравитационными массами.

Согласно принципу эквивалентности Эйнштей-
на [1], любое электрически незаряженное пробное
тело в гравитационном поле должно двигаться по
траектории, не зависящей от его структуры и соста-
ва. Для электрически нейтральных частиц и тел это
означает равенство гравитационной и инертной
масс.

Однако в настоящее время существуют теории
гравитации [5–7], согласно уравнениям которых,
гравитационная масса электрически заряженной
частицы может зависеть от величины ее заряда и
поэтому может быть не равной ее инертной мас-
се:  =  где q – электрический заряд ча-
стицы, k – коэффициент,  – гравитационная
масса частицы,  – ее инертная масса.
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Из этих соотношений следует, что гравитаци-
онная масса любого электрически незаряженного
тела должна совпадать с его инертной массой, так
как электрически нейтральное тело содержит оди-
наковое число электронов и протонов. Экспери-
менты Брагинского и Панова [8] с телами макро-
скопических размеров подтвердили этот вывод с
большой точностью.

Измерения отношения гравитационной массы
к ее инертной массе для электрически заряжен-
ных частиц до сих пор не проводились. Такие экс-
перименты, казалось бы, удобнее начинать с
электрона [9]. Однако таким измерениям мешает
эффект Барнхилла–Шиффа [10]: в области ваку-
ума, огражденной проводящей оболочкой, суще-
ствует индуцированное гравитацией электриче-
ское поле, действие которого на нерелятивистски
движущийся электрон полностью компенсирует
действие на него силы гравитации. В результате
этой компенсации нерелятивистский электрон в
вакуумной области в вертикальном направлении
движется с постоянной скоростью. Эксперименты
Уитборна–Файербенка, проведенные в прошлом
веке [11], подтвердили это предсказание теории.

Для того чтобы нарушить компенсацию грави-
тационной силы силой Барнхилла–Шиффа, дей-
ствующими на электрон, необходимо использовать
слабо релятивистские электроны [12], в результате
чего постановка соответствующего эксперимента
оказывается значительно сложнее эксперимента
Уитборна–Файербенка.

Кроме электрически заряженных частиц в при-
роде существуют и соответствующие им античасти-
цы. В настоящее время в ЦЕРНе, в рамках экспери-
ментов Gravitational Behaviour of Antihydrogen at Rest
[13, 14] и Aegis [15], было показано, что отноше-
ние гравитационной массы электрически ней-
трального атома антиводорода, состоящего из по-
зитрона и антипротона, к инертной массе этого
атома, такое же, как и у обычного атома водорода.
Но из этих экспериментов нельзя сделать выво-
дов о гравитационных свойствах отдельно взятых
позитронов или отдельно взятых антипротонов.
Вполне может оказаться так, что в соответствии с
гравитационными теориями [5–7] гравитацион-
ная масса позитрона может быть на некоторую
величину  больше его инертной массы, а гра-
витационная масса антипротона окажется на та-
кую же величину  меньше инертной массы ан-
типротона:

где  и  – гравитационные массы антипрото-
на и, соответственно, позитрона,  и  – их
инертные массы,  – электрический заряд пози-
трона. И при этих условиях гравитационная мас-

0ke

0ke

= + = −0 0, ,G I G Im m ke M M ke
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са антиводорода будет равна его инертной массе:

Гравитационные свойства элементарных ча-
стиц из-за чрезвычайной малости гравитацион-
ного взаимодействия в настоящее время экспери-
ментально изучены очень слабо. Особенно это
касается античастиц, гравитационные свойства
которых до сих пор не проверялись на экспери-
менте.

Поэтому возникает необходимость проанали-
зировать возможности постановки эксперимен-
тов по измерению отношения гравитационной
массы к инертной массе для электрически заря-
женных частиц. Для электронов такой анализ был
проведен в работе [16]. Рассмотрим кратко имею-
щиеся возможности по постановке таких экспе-
риментов с позитронами, которые являются ан-
тичастицами для электронов.

ВОЗМОЖНЫЕ ЭКСПЕРИМЕНТЫ
ПО ИССЛЕДОВАНИЮ ГРАВИТАЦИОННЫХ 

СВОЙСТВ ПОЗИТРОНОВ
Вообще говоря, возможны две постановки экс-

периментов с электрически заряженными элемен-
тарными частицами по измерению отношения их
гравитационных масс к инертным массам. В пер-
вой из них, как и в эксперименте Уитборна–Фай-
ербенка, используются нерелятивистские частицы,
а во второй, как предложено в работе [12], слаборе-
лятивистские частицы. В обоих случаях в вакуум-
ной области экспериментальной установки с помо-
щью соленоида должно быть создано вертикально
направленное магнитное поле 

Рассмотрим схематически обе постановки экс-
периментов для измерения отношения гравитаци-
онной массы позитрона к его инертной массе. В
обоих случаях в качестве источника позитронов
необходимо использовать β+ активные элементы,
обладающие достаточно большим периодом полу-
распада и не очень большой энергией позитрона.
Наиболее подходящим нестабильным элементом
для этих целей является изотоп церия 139Ce. У него
период полураспада составляет 138 дней, с энерги-
ей вылетающих позитронов 166 кэВ. При такой
энергии позитрон считается слаборелятивистским
и его можно не замедлять при втором методе экспе-
риментов. Другим нестабильным элементом, пози-
троны которого после замедления в постоянном
электрическом поле можно использовать в описы-
ваемых экспериментах, является изотоп натрия
22Na. У него период полураспада значительно боль-
ше, чем у 139Ce и составляет 2.6 лет. Однако и энер-
гия позитронов, вылетающих при β+ распаде 22Na,
почти в три раза больше, чем у изотопа церия и
равна 546 кэВ. Такая энергия позитронов требует
при проведении эксперимента предварительного
их замедления.

+ = + .G G I IM m M m

≈ 100 Гс.B

Следует сразу же отметить, что серьезным не-
достатком этого эксперимента является аннигиля-
ция позитронов при их столкновении с остатками
газа в вакуумной области экспериментальной
установки. Однако этот недостаток в значитель-
ной степени может быть уменьшен созданием
более глубокого вакуума в рабочей области экс-
периментальной установки. Во всяком случае, в
настоящее время этот недостаток не мешает
проводить эксперименты с позитронами на
ускорителях [17] и в экспериментальной физике
элементарных частиц.

Расчеты с использованием уравнений (3) по-
казывают, что проводить эксперименты по изме-
рению отношения гравитационной массы нере-
лятивистского позитрона к его инертной массе
удобнее по схеме Уитборна–Файербенка. В этом
случае вертикально движущиеся позитроны в со-
ответствии с уравнениями (3) должны двигаться с
ускорением  направленным к Земле и равным:

(4)

где g – ускорение свободного падения,  и  –
гравитационная, и соответственно, инертная
масса позитрона,  – гравитационная масса
электрона.

В это выражение входят два множителя: 

и  Из экспериментов на ускорителях сле-
дует, что инертные массы позитрона и электрона
с большой точностью совпадают. Однако экспе-
риментальных данных о том, равны или не равны
их гравитационные массы, мы в настоящее время
не имеем. Поэтому будем пока рассматривать

 и  как два независимых параметра.
Для их определения необходимо провести экспе-
рименты с позитронами в другой постановке.

Если использовать схему слаборелятивистско-
го эксперимента, то позитроны в вакуумной об-
ласти экспериментальной установки должны
иметь слаборелятивистскую скорость в горизон-
тальной плоскости и существенно не релятивист-
скую скорость в вертикальном направлении. То-
гда из расчетов следует, что движение позитронов
в вертикальном направлении будет происходить с
ускорением  направленным к Земле и равным:

(5)

где β – отношение скорости позитрона к скоро-
сти света.

В выражение (5) параметры  и 
входят иначе, чем в выражение (4). Поэтому из-
меряя вертикальную компоненту ускорения в
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обоих постановках экспериментов, можно опре-
делить эти параметры по отдельности.

Следует отметить, что результирующие фор-
мулы (4) и (5) помимо гравитационной и инерт-
ной масс позитрона содержат и гравитационную
массу электрона из-за наличия индуцированного
гравитацией электрического поля Барнхилла–
Шиффа 

В обоих рассмотренных случаях предлагаемый
гравитационный эксперимент является радиофи-
зическим по своей постановке.
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Исследованы характеристики перемежающегося поведения, имеющего место на границе обобщен-
ной синхронизации в однонаправленно диссипативно связанных системах со сложной топологией
аттрактора. На примере систем Лоренца и генераторов Чуа установлено, что и распределения дли-
тельностей ламинарных фаз, и зависимости средних длительностей ламинарных фаз от параметра
надкритичности в данном случае подчиняются экспоненциальным законам.
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ВВЕДЕНИЕ
Явление перемежаемости, возникающее при

переходе от одного типа поведения к другому, хо-
рошо известно в настоящее время [1]. Говоря о
перемежаемости, подразумевают чередование ре-
гулярного (периодического или стационарного) и
нерегулярного (хаотического) поведения или че-
редование различных хаотических режимов. Пе-
ремежаемость присутствует в разных динамиче-
ских системах, в том числе физических, медицин-
ских и биологических [1]. Она наблюдается также
вблизи границ синхронных режимов, в связи с
чем различают перемежающиеся полную синхро-
низацию, фазовую синхронизацию, обобщенную
синхронизацию, синхронизацию с запаздывани-
ем и синхронизацию, индуцированную шумом
[2–6].

Одним из наиболее интересных типов переме-
жающегося синхронного поведения является ре-
жим перемежающейся обобщенной синхрониза-
ции [5]. Он наблюдается вблизи границы обоб-
щенной синхронизации хаотических систем,
связанных однонаправленно или взаимно [7], и
подразумевает наличие функциональной связи
(функционала) между состояниями этих систем
только в определенные интервалы времени, на-
зываемые ламинарными фазами поведения, в то
время как на фоне ламинарных фаз имеют место
кратковременные турбулентные всплески, в тече-

ние которых функциональная связь между взаи-
модействующими системами не наблюдается.

Режим перемежающейся обобщенной синхро-
низации в настоящее время изучен достаточно
хорошо, но только для ограниченного класса ди-
намических систем. В частности, известно, что на
границе этого режима в однонаправленно свя-
занных системах с достаточно простой тополо-
гией аттрактора, как, например, у систем Рес-
слера, наблюдается перемежаемость типа “on-
off”, характеризующаяся степенными распреде-
лениями длительностей ламинарных фаз и зави-
симостей средних длительностей ламинарных
фаз от параметра надкритичности [5]. Однако,
наряду с “простыми” системами достаточно ши-
роко распространены системы с так называемой
сложной (двулистной) структурой аттрактора.
Фазовое пространство таких систем состоит из
двух различных подпространств W1,2, имеющих
малую общую область W0, внутри которой фазо-
вые траектории могут переходить из подпро-
странства W1 в подпространство W2 и наоборот.
Так как каждое из подпространств визуально вы-
глядит как гладкий лист (см. рис. 1), в данной ра-
боте будем называть эти осцилляторы системами
с двулистной структурой аттрактора, а каждое из
подпространств W1, 2 – листом. В том случае, если
исследуемая система (в силу тех или иных при-
чин) характеризуется только наблюдаемыми вре-

УДК 517.957
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менными рядами (а оператор эволюции неизве-
стен), следует говорить о восстановленном фазо-
вом пространстве с помощью метода Таккенса. К
системам с двулистной структурой аттрактора от-
носятся, например, такие классические модели как
осцилляторы Лоренца, широко известные в метео-
рологии, или радиотехнические генераторы Чуа [8].
При определенном выборе значений управляющих
параметров фазовые траектории таких систем как
будто переходят с одного листа хаотического ат-
трактора на другой, фактически описывая двойную

петлю на фазовой плоскости. Понятно, что специ-
фика таких систем может привести к изменению
механизмов возникновения синхронных режи-
мов, в частности, обобщенной синхронизации,
по сравнению со случаем систем с достаточно
простой топологией аттрактора, а отличия в этих
механизмах, в свою очередь, могут привести к от-
личиям в поведении систем вблизи границ соот-
ветствующих режимов. Иными словами, тип пе-
ремежаемости, наблюдаемый вблизи границы
обобщенной синхронизации в системах с доста-
точно сложной топологией аттрактора, может от-
личаться от известных в настоящее время типов
перемежаемости.

В настоящей работе проводится анализ харак-
теристик перемежающегося поведения, наблюда-
емого на границе обобщенной синхронизации в
диссипативно связанных системах со сложной
топологией аттрактора. В качестве объектов ис-
следования выбраны однонаправленно связан-
ные системы Лоренца и генераторы Чуа, находя-
щие в хаотическом режиме с аттракторами типа
двойной спирали. Как будет показано ниже, в
обоих случаях распределения длительностей ла-
минарных фаз и зависимости средних длительно-
стей ламинарных фаз от параметра связи таких
систем подчиняются экспоненциальным зако-
нам, что не характерно для систем с достаточно
простой топологией аттрактора.

ИССЛЕДУЕМЫЕ СИСТЕМЫ
Однонаправленно связанные системы Лорен-

ца [9] описываются следующей системой обык-
новенных дифференциальных уравнений:

(1)

где  = (x1, 2, y1, 2, z1, 2) – векторы состояний взаи-
модействующих ведущей и ведомой систем, соот-
ветственно, σ = 10, b = 2, r1 = 40 и r2 = 35 – управ-
ляющие параметры, ε – параметр связи.

Уравнения для однонаправленно связанных
генераторов Чуа записываются в виде [10]:

(2)

где  = (x1,2, y1,2, z1,2) – векторы состояний взаи-
модействующих однонаправленно связанных ге-
нераторов,  = 10,  = 10.1,  = 16 и с = –0.143 –
управляющие параметры, ε – параметр связи.
Система (2) является моделью реальной радио-
технической схемы, автономная динамика кото-
рой подробно исследована в [10].
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Рис. 1. Фазовые портреты систем со сложной топологи-
ей аттрактора: система Лоренца (а), генератор Чуа (б).

–0.8

–0.4

0

0.4

0.8

–8 –4 0 4 z

y

10

20

30

40

50

60

–20 –10 0 10 x

z

W1 W2

W0

W1 W2

W0

а

б



ИЗВЕСТИЯ РАН. СЕРИЯ ФИЗИЧЕСКАЯ  том 85  № 2  2021

ПЕРЕМЕЖАЕМОСТЬ ВБЛИЗИ ГРАНИЦЫ ОБОБЩЕННОЙ СИНХРОНИЗАЦИИ 267

Следует отметить, что при выбранных значе-
ниях управляющих параметров в обеих системах
наблюдаются хаотические аттракторы со сходной
двулистной структурой, что позволяет применять
одинаковые методы и подходы для анализа пове-
дения в таких системах.

МЕТОДЫ ИССЛЕДОВАНИЯ
Для определения наличия обобщенной син-

хронизации в исследуемых системах и анализа ха-
рактеристик перемежающегося поведения, име-
ющего место вблизи ее границы, использовался
метод вспомогательной системы [11], являющий-
ся одним из классических подходов к анализу
обобщенной синхронизации в системах с однона-
правленной связью. Суть этого метода сводится к
введению в рассмотрение дополнительной, так на-
зываемой, вспомогательной системы, идентичной
ведомой системе по управляющим параметрам, но
стартующей с других начальных условий, и сравне-
нию состояний этих систем с течением времени.
Если после завершения переходного процесса со-
стояния ведомой и вспомогательной систем пол-
ностью совпадают, в исходной паре ведущей и ве-
домой систем наблюдается режим обобщенной
синхронизации. Если же состояния этих систем
всегда различны, режим обобщенной синхрони-
зации отсутствует.

Промежуточным является режим перемежаю-
щейся обобщенной синхронизации [5], при кото-
ром режим обобщенной синхронизации наблю-
дается не всегда: при фиксированных значениях
управляющих параметров во временных реализа-
циях взаимодействующих систем происходит че-
редование участков с синхронной (ламинарные
фазы) и асинхронной (турбулентные фазы) в
смысле обобщенной синхронизации динамикой.
Для определения типа перемежаемости, реализу-
ющегося в системе, необходимо проанализиро-
вать сигнал, представляющий собой временную
зависимость разности состояний ведомой и вспо-
могательной систем, и рассчитать статистические
характеристики длительностей ламинарных фаз –
распределения длительностей ламинарных фаз и
зависимости средних длительностей ламинарных
фаз от параметра связи. При этом, под ламинар-
ными фазами поведения понимаются временные
интервалы, в течение которых модуль разности
состояний ведомой и вспомогательной систем
оказывается меньше некоторой наперед задан-
ной константы Δ, величина которой мала по срав-
нению с амплитудой собственных колебаний в
системе.

РЕЗУЛЬТАТЫ ИССЛЕДОВАНИЙ
Применим метод вспомогательной системы

для определения статистических характеристик

перемежаемости в однонаправленно связанных
системах Лоренца (1) и генераторах Чуа (2). Тип
связи в обеих системах является диссипативным,
что типично для режима обобщенной синхрони-
зации.

Рисунок 2 иллюстрирует фрагменты времен-
ных реализаций взаимодействующих систем Ло-
ренца при ε = 9.6 и генераторов Чуа при ε = 1.5,
соответствующих ламинарным и турбулентным
фазам поведения, а также зависимости модуля
разности состояний ведомой и вспомогательной
систем в эти моменты времени. Из рисунков вид-
но, что в обоих случаях в течение ламинарных фаз
поведения состояния ведущей и ведомой систем
оказываются близкими друг к другу, в то время как
перед наступлением турбулентной фазы состояния
этих систем расходятся на разные листы аттракто-
ров, вновь сближаясь по окончании турбулентной

Рис. 2. Фрагменты временных реализаций взаимо-
действующих систем Лоренца при ε = 9.6 (а) и Чуа (2)
при ε = 1.5 (в), находящихся в режиме перемежаю-
щейся обобщенной синхронизации, и соответствую-
щие им временные зависимости модуля разности со-
стояний ведомой x2 и вспомогательной x3 систем Ло-
ренца (б) и Чуа (г), соответственно.
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фазы. Такая ситуация наблюдается и в системах
Лоренца, и генераторах Чуа, что говорит о типич-
ности такого поведения в системах со сложной то-
пологией аттрактора с однонаправленным дисси-
пативным типом связи, находящихся в режиме пе-
ремежающейся обобщенной синхронизации.

На рис. 3 представлены статистические харак-
теристики длительностей ламинарных фаз для си-
стем (1) и (2), находящихся в режиме перемежаемо-
сти. Рисунок 3а соответствует распределениям
длительностей ламинарных фаз, рассчитанным для
обеих систем при тех же значениях параметра свя-
зи, что и на рис. 2, а рис. 3б соответствует зависимо-
стям средних длительностей ламинарных фаз для
этих систем от параметра связи. На рисунках пред-
ставлены численно полученные данные и их ап-
проксимации. Из рисунков видно, что для обеих
рассмотренных систем и распределения дли-

тельностей ламинарных фаз p(τ), и зависимости
средних длительностей ламинарных фаз T от па-
раметра связи подчиняются экспоненциальным
законам

(3)

и

(4)

соответственно, где K и α – некоторые положи-
тельные константы (их значения указаны в под-
рисуночной подписи к рис. 3), что характерно
также для взаимно связанных систем со сложной
топологией аттрактора, находящихся вблизи гра-
ницы обобщенной синхронизации [12].

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Таким образом, на примере двух однонаправ-

ленно диссипативно связанных систем Лоренца и
радиотехнических генераторов Чуа проведено ис-
следование характеристик перемежающегося по-
ведения, имеющего место на границе обобщенной
синхронизации в системах со сложной топологией
аттрактора. Установлено, что тип перемежаемо-
сти, возникающий в данном случае, существенно
отличается от перемежаемости типа “on–off”,
имеющей место в системах с достаточно простой
топологией аттрактора. Показано, что распределе-
ния длительностей ламинарных фаз и зависимо-
сти средних длительностей ламинарных фаз от
параметра связи подчиняются экспоненциаль-
ным законам, что характерно также для анало-
гичных систем с взаимной связью, находящихся
вблизи границы обобщенной синхронизации.

На основании проведенного рассмотрения мож-
но утверждать, что тип перемежаемости, реализую-
щейся вблизи границы обобщенной синхрониза-
ции, не зависит от типа связи между системами (од-
нонаправленная или взаимная), а определяется, в
первую очередь, топологией аттракторов взаимо-
действующих систем (простая она или сложная).

Работа выполнена при финансовой поддержке
Совета по грантам Президента Российской Феде-
рации для государственной поддержки молодых
российских ученых – докторов наук (проект
№ МД-21.2020.2).
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The characteristics of intermittent behavior taking place near the boundary of generalized synchronization in
unidirectionally coupled systems with a complex topology of attractor have been studied. Using the examples
of Lorentz systems and Chua generators it has been found that the distributions of the laminar phase lengths
and dependencies of the mean lengths of the laminar phases on the criticality parameter in such case obey the
exponential law.
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ВВЕДЕНИЕ
Важную роль в химической промышленности

играют низшие олефины – этилен и пропилен.
Они используются для производства полиэтилена,
полипропилена, этанола, ацетона, фенола, лаков,
растворителей и т.д. Основным способом получе-
ния олефинов является процесс термического раз-
ложения (пиролиза) углеводородов [1, 2] в ходе
нефтепереработки. Простейшим таким процессом
является термическое разложение этана. Этот про-
цесс имеет большую практическую значимость.

Для решения этих задач (в частности, при раз-
работке новых химических реакторов) широко
применяется численное моделирование. При этом
используют сложные газодинамические коды, в
которые входят уравнения кинетики химических
реакций. Результат такого моделирования сильно
зависит от используемых данных по скоростям хи-
мических реакций.

Скорости реакций находят из эксперимен-
тальных измерений либо теоретических расчетов.
Широкоупотребительные методы теоретическо-
го расчета имеют ряд слабых мест, их критика
представлена ниже. Поэтому остановимся на экс-
периментальных измерениях.

Основными экспериментальными техниками
являются проточные реакторы (для экзотермиче-
ских реакций) и ударные трубы (для эндотерми-
ческих реакций) [3]. В таких экспериментах полу-
чают значение скорости реакции K(T) при фик-
сированных значениях температуры и давления.

Как правило, по каждой реакции имеется мно-
го экспериментальных работ различных авторов,
причем диапазон условий в них частично пере-

крывается, частично различается. Обычно каждый
автор производит обработку своих измерений, ис-
пользуя аппроксимирующую формулу обобщен-
ного аррениусовского типа

(1)

Здесь A, n, E – подгоночные параметры. Из-за не-
избежных погрешностей эксперимента результа-
ты различных авторов отличаются друг от друга,
причем нередко значительно.

Чтобы нивелировать индивидуальные откло-
нения отдельных экспериментов, применяют
совместные обработки данных из большого коли-
чества разных источников. Такие обработки про-
водятся сотрудниками Национального института
стандартов и технологий (NIST) [4, 5], NASA [6],
университета Беркли [7] и публикуются в различ-
ных тематических изданиях (например, [8–11]).
Однако в таких обработках остается неясным, с
какой точностью получаются коэффициенты
обобщенной формулы Аррениуса. Коэффициен-
ты, даваемые разными коллективами, могут от-
личаться. В этих работах иногда делаются экс-
пертные оценки точности полученных коэффи-
циентов и коридоров достоверности полученных
кривых, однако аккуратный статистический ана-
лиз отсутствует.

В работе [12] предложен метод совместной об-
работки таких экспериментальных данных, кото-
рый впервые позволил помимо аппроксимаций
находить статистически достоверные оценки их
точности. Этот метод обеспечивает отличную
точность совместной аппроксимации данных из
различных источников.

= −( ) exp( ).nK T AT E T

УДК 533.9
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В данной работе с использованием метода [12]
проведена обработка экспериментальных данных
по скоростям системы реакций, описывающей
пиролиза этана. Получена точность 1–25%, кото-
рая значительно превосходит мировой уровень.

МОДЕЛИ СКОРОСТЕЙ РЕАКЦИЙ
Для квантово-механического расчета [13, 14]

нужно задать потенциал взаимодействия реаги-
рующих молекул. Однако аккуратное нахождение
этого потенциала теоретическими методами
практически невыполнимо. Поэтому применяют
различные эмпирические псевдопотенциалы, ко-
торые содержат свободные параметры, подгоняе-
мые под эксперимент. Предсказательная сила та-
кого расчета невелика.

Другим широко распространенным подходом
является теория переходного состояния. Мы про-
анализировали различные варианты этой теории,
описанные в [15]. Приведем критику этих теорий.

Теория переходного состояния
Это название объединяет группу теорий, пере-

численных далее. В них предполагается, что ис-
ходные реагенты соединяются в промежуточную
молекулу (называемую также активной)

(2)
Активная молекула сталкивается с другими

молекулами, в результате чего часть кинетиче-
ской энергии столкновения переходит во внут-
ренние степени свободы активной молекулы. Ес-
ли энергия одной из степеней свободы активной
молекулы оказывается достаточно большой (т.е.
превышает высоту потенциального барьера), то
эта степень свободы разрывается, и реализуется
один из каналов химической реакции. При этом
рассматривается и обратный процесс – потеря
энергии активной молекулой при столкновениях
с другими частицами.

Такое рассмотрение разумно для реакций меж-
ду сложными молекулами, содержащими много
атомов. Тогда энергия может долго переходить
между степенями свободы активной молекулы.
Однако именно для сложных молекул теории пе-
реходного состояния дают большое расхождение с
экспериментом [15]. Причина в том, что для мно-
гоатомной активной молекулы сложно найти
фактические степени свободы, поскольку она не
может распасться на части произвольного соста-
ва. Кроме того, потенциал, соответствующий
этим степеням свободы, точно неизвестен. Воз-
можны только модели, содержащие подгоночные
параметры.

Если же исходные реагенты малоатомные, то
число степеней свободы в активной молекуле не-
велико. Поэтому реакция должна происходить

+ → →* продукты.A B AB

практически в одно столкновение. При попытке
это учесть, теория переходного состояния сильно
занижает скорости реакций. Поэтому при отсут-
ствии подгонок фактические границы примени-
мости теории переходного состояния неясны.

Теория Линдемана
В рамках описанного выше подхода предпола-

гается, что преодоление потенциального барьера
активной молекулой возможно только за счет пе-
рекачки энергии из поступательного движения.
При этом внутренние степени свободы активной
молекулы не задействуются. В этой теории вво-
дился подгоночный параметр – конечное време-
ни жизни активной молекулы, то есть исключа-
лась быстрая ее деактивация. В противном случае
теория резко занижала скорость реакции [15].

Модификация Хиншельвуда
Модификация Хиншельвуда основана на тео-

рии Линдемана. Основным отличием было пред-
положение о том, что энергия, требуемая для пре-
одоления потенциального барьера, частично бе-
рется из внутренних степеней свободы активной
молекулы. Это позволило отказаться от введения
фиктивного времени жизни активной молекулы,
но сделало модель чувствительной к выбору внут-
ренних степеней свободы. Фактически их число
оказывается новым подгоночным параметром.
Известны случаи, когда расхождение этой теории
с экспериментом оказывается большим [15].

Теория Слэтера
В теории Слэтера используется механизм

столкновений Хиншельвуда–Линдемана. Актив-
ная молекула представляется в виде системы гар-
монических осцилляторов, которые не взаимо-
действуют друг с другом. Реакция происходит то-
гда, когда координата одного из осцилляторов
достигает критического значения.

Эта модель наследует указанную выше пробле-
му теории Хиншельвуда. Кроме этого, приближе-
ние гармонического осциллятора справедливо
только вблизи минимума потенциала. По мере
приближения к максимуму потенциального ба-
рьера все больше сказывается ангармонизм. По-
следний неизбежно приводит к обмену энергией
между степенями свободы, что противоречит ис-
ходным предположениям теории.

Теория Райса–Рамспергера–Касселя
Теория Райса–Рамспергера–Касселя (РРК)

также основана на механизме столкновений Хин-
шельвуда–Линдемана, но допускает обмен энер-
гией между внутренними степенями свободы за
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счет введения ангармонического потенциала.
Чтобы реакция произошла, активная молекула
должна иметь достаточную энергию, причем эта
энергия должна быть сконцентрирована в нуж-
ной части молекулы. Данная теория разработана
как в классическом, так и в квантовом варианте.

Модель РРК, как и теория Хиншельвуда, чув-
ствительна к эмпирическому выбору внутренних
степеней свободы активной молекулы. Их число
остается подгоночным параметром. Во-вторых,
эта теория должна явно содержать константу связи
различных внутренних степеней свободы. Эта ве-
личина также фактически является подгоночной.

Теория Маркуса–Райса

Теория Маркуса–Райса (РРКМ) считается
наиболее употребительной. Она построена на ос-
нове модели РРК. В ней вводится дополнитель-
ная ступень реакции – так называемый активиро-
ванный комплекс AB+

(3)

Активная молекула AB* имеет достаточную
энергию, но эта энергия не сосредоточена в нуж-
ной степени свободы. В активированном ком-
плексе AB+ произошло нужное перераспределе-
ние энергии. Данное состояние соответствует
максимуму потенциального барьера между реа-
гентами и продуктами. Фактически скорость ре-
акции AB* → AB+ является еще одним подгоноч-
ным параметром (третьим по счету после двух
параметров в модели РРК). Таким количеством
параметров можно подогнать любые эксперимен-

++ → → →* продукты.A B AB AB

тальные данные. Поэтому проверка этой теории на
конкретных экспериментах ничего не доказывает.

СИСТЕМА РЕАКЦИЙ
Система реакций пиролиза этана была взята из

[16]. Она приведена в табл. 1. Здесь звездочка (*)
обозначает радикал (то есть наличие неспаренно-
го электрона у атома ). Носителями цепи явля-
ются атомарный водород  и метил CH3. Эта си-
стема реакций, с одной стороны, максимально
проста, то есть включает минимально возможное
число стадий. С другой стороны, она адекватно
описывает пиролиз этана как при низких конвер-
сиях, так и при высоких [16, 17].

ОБРАБОТКА
ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫХ ДАННЫХ

Мы проанализировали литературу по скоро-
стям K перечисленных реакций. По всем реакци-
ям, кроме четырех, есть прямые эксперимен-
тальные данные. Для этих реакций в табл. 1 сто-
ит прочерк в графе N, содержащей количество
экспериментальных точек.

Оказалось, что скорости реакций диссоциации
C2H6 →    →
→  сильно зависят от давления. Про-
стейший закон Аррениуса не позволяет это учи-
тывать. Однако в прикладных задачах (например,
при крекинге нефти) давление составляет от од-
ной до нескольких атмосфер. В этих условиях
указанные реакции ведут себя как мономолекуляр-
ные; то есть скорость расхода исходного реагента
пропорциональна его концентрации, причем ко-
эффициент пропорциональности не зависит от
давления (т.е. от концентраций всех остальных мо-
лекул). В химической литературе этот случай назы-
вается пределом высоких давлений [15].

Поэтому по перечисленным реакциям мы со-
бирали данные, относящиеся к максимальным
давлениям, достигнутым в оригинальных рабо-
тах. Обычно эти давления составляли от 0.2 до
4 атм. Для каждой реакции отобранные данные
разумно согласуются друг с другом.

По каждой реакции было собрано от ~30 до
~300 точек для K(T). В пределах эксперименталь-
ных погрешностей эти точки укладываются на
прямую линию в координатах 1/T–lgK; это соот-
ветствует n = 0 в (1). Пример такого графика для
реакции  приведен на рис. 1. По
этой реакции имеется 297 экспериментальных то-
чек. Видно, что они образуют несколько размы-
тую “полосу”.

Эти данные были обработаны методом, пред-
ложенным в [12]. Напомним, что это метод сов-
местной обработки, то есть аппроксимация стро-

C
H

3
*2CH , → +2 5 2 4

*C H C H H, 3 7
*C H

+3 2 4
*CH C H

→2 6 3
*C H 2CH

Рис. 1. Реакция  Точки – эксперимен-
ты (полный список ссылок приведен в [19]). Сплош-
ная линия – линейная аппроксимация, пунктир –
границы ее доверительного интервала (соответствуют
одному стандартному уклонению).
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ится для всего доступного массива данных, а не
для точек каждой из работ в отдельности.

Метод заключается в аппроксимации полино-
мами, ортогонализованными на множестве экс-
периментальных точек с весами, соответствую-
щими погрешностям этих точек. Для экзотерми-
ческих реакций используется аппроксимация
константой, для эндотермических – линейной
функцией. Благодаря использованию ортого-
нальных многочленов погрешности коэффици-
ентов разложения не коррелированны между со-
бой (тем самым, могут округляться независимо

друг от друга). Это позволяет не только найти до-
стоверную аппроксимацию, но и определить объ-
ективные оценки ее точности. Попутно уточня-
ются оценки точности самих данных по отклоне-
нию от аппроксимирующей прямой.

УСРЕДНЕНИЕ 
ТЕОРЕТИЧЕСКИХ ОЦЕНОК

По четырем реакциям (реакция  →
→  и три реакции с участием биради-

+3 7 2 4
*C H C H

+3 5 3 6
*C H C H

Таблица 1. Результаты обработки экспериментальных данных (пояснения см. в тексте)

Реакция ΔT,  К lgA E, эВ N ΔK, %

777–2108 13.18 3.05 297 15

162–1143 12.15 0.529 77 8

672–914 11.22 1.35 23 9

280–1480 14.09 0.410 89 4

198–825 12.70 0.664 299 4

353–502 8.40 0.319 23 3

538–805 9.12 0.95 24 25

203–343 11.86 0 5 1

300–2500 10.20 0.30 – 50

672–776 4.153 0.080 50 1

300–900 13.39 0 19 15

213–298 13.47 0 8 5

400–1500 14.9 2.64 – 20

400–1500 16.16 2.21 – 25

900–1100 10.2 0 – 600

→2 6 3
*C H 2CH

→3 2 6 4 2 5
* *CH +C H CH +C H

→2 5 2 4
*C H C H + H

→2 6 2 2 5
*H +C H H +C H

→2 4 2 5
*H+C H C H

→3 2 4 3 7
* *CH +C H C H

→3 7 3 2 4
* *C H CH +C H

→2 5 2 4 2 6
*2C H C H +C H

→3 7 2 4 3 5 3 6
* *C H +C H C H +C H

→3 2 4 4 2 3
* *CH +C H CH +C H

→3 2 3 4 2 2
* *CH +C H CH +C H

→2 3 2 2 2
*C H + H C H + H

→2 4 2 4
**C H C H

→2 4 2 6 3 3 7
* * **C H +C H CH +C H

→2 4 2 4
**C H C H
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ТОПОР и др.

кала ) известны только теоретические
оценки скорости. В зарубежной литературе эти
реакции вовсе неосвещены. Данные по реакции

 удалось найти только в работе [16].
Поскольку эта реакция, очевидно, является экзо-
термической, в качестве ее скорости можно взять
предэкспоненциальный множитель в скорости
эндотермической реакции  Это
довольно грубая оценка, но ее расхождение с дан-
ными из [16] укладывается в рамки погрешности,
приведенные в этой работе. Поэтому такая оцен-
ка достаточно разумна.

Для других пар взаимно обратных реакций с
участием радикалов такой подход неприменим, по-
скольку неспаренные электроны продуктов-ради-
калов могут находиться в высоковозбужденных со-
стояниях. Поэтому такие реакции в обоих направ-
лениях могут оказаться эндотермическими.

Для реакций, по которым имеются только тео-
ретические формулы для скорости, эти формулы
усредняются методом виртуального эксперимен-
та [18]. Суть подхода заключается в следующем.

Для теоретических формул обычно приводят-
ся диапазон температур, для которого они выво-
дились, и некоторые оценки погрешности. Для
каждой формулы разыграем достаточное количе-
ство (~30) случайных значений температуры в
интервале ее применимости и вычислим значе-
ния K по этим формулам. Прибавим к этим значе-
ниям случайное возмущение в виде гауссовых
случайных величин. Это возмущение имитирует
случайную погрешность эксперимента. Оно име-
ют нулевое среднее и стандартное уклонение,
равное оценке точности соответствующей теоре-
тической формулы. Получим массив ∼30J “псев-
доэкспериментальных” значений K(T), где J –
количество теоретических формул. Этот массив
обрабатывается тем же методом аппроксимации
ортогональными полиномами. Выдаваемые при
этом оценки доверительного интервала являются
объективными оценками точности итоговых ап-
проксимаций.

БАЗА ДАННЫХ

Найденные коэффициенты аппроксимаций, а
также оценки их точности приведены в табл. 1.
Диапазон температур указан в кельвинах; пред-
экспоненциальный множитель A имеет размер-
ность 1/с для мономолекулярных реакций и
моль/(см3 ∙ с) для бимолекулярных реакций; энер-
гия активации E дана в единицах электрон-вольт
(1 эВ = 11604 К). Здесь N – число эксперименталь-
ных точек для каждой реакции, ΔK – средняя по-

2 4
**C H

→2 4 2 4
**C H C H

→2 4 2 4
*C H *C H .

грешность аппроксимации в указанном интерва-
ле температур.

Для тех реакций, по которым имеются экспе-
риментальные данные, точность наших аппрок-
симаций составила от 1 до 25%. Подчеркнем, что
эти оценки статистически достоверны и получе-
ны в результате математически строгой процеду-
ры. Такую высокую точность удалось получить за
счет совместной обработки большого количества
данных.

Для реакций, по которым отсутствуют экспе-
риментальные данные, полученная погрешность
K(T) может интерпретироваться как оценка точ-
ности исходных теоретических моделей (как пра-
вило, различных вариантов теории переходного
состояния). Видно, что эта точность заметно ху-
же, чем точность самих экспериментов.

В известных обзорах, рекомендации которых
широко используются на практике, приводятся
экспертные оценки точности аппроксимаций
(см., например, [8]). Обычно они составляют 0.3–
0.4 для lgK, т.е. 100–250%. Видно, что точность
аппроксимаций, построенных в данной работе,
кардинально превосходит мировой уровень.

Собранные экспериментальные данные со
ссылками на оригинальные работы, а также по-
строенные аппроксимации с оценками их точ-
ности и достоверности включены в базу данных
ТЕФИС [19], разрабатываемую в Институте при-
кладной математики им. М.В. Келдыша РАН.

Работа поддержана РНФ (проект № 16-11-
10001-П).
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Refinement of reactivities of reactions describing ethane pyrolysis
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We performed new processing of experimental data on reactivities of reactions describing ethane pyrolysis.
Our approximations have accuracy of 1–25% which essentially exceed world level. Simultaneously, we pres-
ent critical analysis of existing theoretical models of chemical reaction reactivities.
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Теория интерферометрической обработки гидроакустической информации обобщена на случай,
когда интенсивные внутренние волны обусловливают взаимодействие мод поля источника. Дано
объяснение экспериментальным данным по формированию голограммы при наличии интенсив-
ных внутренних волн. Оценена погрешность передачи неискаженной информации через возму-
щенную океаническую среду.

DOI: 10.31857/S0367676521020186

ВВЕДЕНИЕ

Интерферометрическая обработка [1–3] осно-
вана на когерентном накоплении спектральной
интенсивности волнового поля вдоль локализо-
ванных полос интерференционной картины (ин-
терферограммы) в переменных частота–время,
формируемой широкополосным источником, ко-
торая далее подвергается двукратному преобразо-
ванию Фурье. На выходе интегрального преобра-
зования спектральная плотность концентрируется
в узкой полосе в форме фокальных пятен, обуслов-
ленных интерференцией мод различных номеров.
В отличие от сигнала, накопление помехи вдоль
полос интерферограммы не когерентно и распреде-
лено по всей области двукратного интегрального
преобразования. Восстановление зашумленной ин-
терферограммы достигается фильтрацией двумер-
ной спектральной плотности сигнала с последую-
щим применением к ней двукратного обратного
преобразования Фурье. Преобразованную спек-
тральную плотность интерферограммы назовем го-
лограммой, а саму обработку – голографической
интерферометрией, позволяющей выделять слабые
сигналы на фоне интенсивной помехи. Регулярный
характер интерференционной картины, позволяю-
щей реализовать такую обработку, обусловлен вол-
новодной дисперсией и многомодовым распро-
странением звуковых волн.

Наиболее очевидным применением гологра-
фической интерферометрии является локализа-
ция малошумных источников [1–3]. На ее основе
разработаны два адаптивных алгоритма интерфе-
рометрической обработки, которые решают про-
блему локализации малошумных источников в
условиях, когда отсутствует априорная информа-
ция о передаточной функции океанической сре-
ды [4–6].

Другое представляющее интерес применение
голографической интерферометрии связано с воз-
можностью передачей неискаженной гидроакусти-
ческой информации через случайно-неоднород-
ную океаническую среду. Впервые данный эффект
экспериментально обнаружен при прохождении
широкополосного сигнала стационарной трассы,
возмущенной интенсивными внутренними волна-
ми (ИВВ), в эксперименте SWARM-95 [7, 8] и опи-
сан в работах [9, 10].

В настоящей работе на основе теоретического
анализа и численного моделирования изучен ме-
ханизм формирования интерферограммы и голо-
граммы, когда ИВВ приводят к взаимодействию
мод поля источника. Объяснен эксперименталь-
ный эффект [10] образования двух непересекаю-
щихся областей голограммы, обусловленных не-
возмущенным и рассеянным полями. Оценена
погрешность восстановления интерферограммы
невозмущенного поля.

УДК 542.34
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ФОРМИРОВАНИЕ ГОЛОГРАММЫ
В ПРИСУТСТВИИ ИВВ

Теоретическое обоснование избежания искаже-
ний информации при наличии гидродинамиче-
ских возмущений опирается на возможность пред-
ставления интерферограммы в виде линейной су-
перпозиции двух независимых интерферограмм,
порожденных невозмущенным и рассеянным по-
лями. Тогда, согласно свойству линейности дву-
кратного преобразования Фурье, на голограмме
формируются две неперекрывающиеся локализо-
ванные спектральные области. Одна из них, обу-
словленная невозмущенным полем, концентриру-
ется в форме фокальных пятен преимущественно
в направлении оси времени, а вторая, вызванная
гидродинамическим возмущением, – в направле-
нии оси частоты. Фильтрация этих областей поз-
воляет разрешить голограммы невозмущенного и
рассеянного полей. Применение к ним обратного
двукратного преобразования Фурье дает возмож-
ность реконструировать их интерферограммы.
Одна из них обусловлена интерференцией мод
невозмущенной среды, другая – изменчивостью
среды.

В условиях, когда моды нельзя считать незави-
симыми, вариации показателя преломления ини-
циируют обмен энергии между их комплексными
амплитудами. Изменения фазы, определяющей
вид локализованных полос интерферограммы,
обусловлены изменениями как горизонтальных
волновых чисел, так и амплитуд мод. Поправки
фазы по отношению к невозмущенному значе-
нию можно определить методом малых возмуще-
ний, позволяющим описать слабую межмодовую
трансформацию, характерную для океанических
неоднородностей.

Для простоты ограничимся рассмотрением
ИВВ в форме одиночного солитона, распространя-
ющегося вдоль акустической трассы. Поправки
комплексных амплитуд  определяются из систе-
мы линейных дифференциальных уравнений пер-
вого порядка для взаимодействующих мод

(1)

где  – комплексное горизонтальное
волновое число m-й моды,  – символ Кроне-
кера, x – текущее горизонтальное расстояние
между источником и приемником, t – время [11].
Далее невозмущенные значения величин обозна-
чаются чертой сверху, а возмущенные – тильдой.

Коэффициенты взаимодействия мод равны

(2)
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Здесь  – квадрат волнового числа на глубине
  – собственная функция m-й моды.

Флуктуационная компонента квадрата показате-
ля преломления записывается как

(3)

где Q ≈ 2.4 с2/м – константа, определяемая физи-
ческими свойствами воды;  – частота плаву-
чести;  – собственная функция первой гра-
витационной моды, нормированная на собствен-
ное значение на глубине приема, H – глубина
волновода [12]. Вертикальные смещения водных
слоев  определяемые решением уравнения
Кортевега–де Вриза, имеют вид

(4)
Здесь B и η – амплитуда и полуширина солитона
на уровне 0.42 от максимума, u – скорость рас-
пространения.

Учитывая малость  по отношению к 
 результирующее поле p представим как

(5)

где  – невозмущенное поле, удовлетворяющее
волновому уравнению

(6)

с соответствующими граничными условиями при
,  − рассеянное поле первого поряд-

ка относительно . Запишем поля  как сумму
мод вида

(7)

(8)

Здесь  − фаза m-моды

рассеянного поля,  − расстояние между источни-
ком и приемником. Поправки  и  определяют-
ся из решения системы уравнений (1). Цилиндри-
ческое расхождение поля, модальное затухание,
глубины источника  и приемника  формально
учитываются амплитудной зависимостью мод.

Интерферограмма результирующего поля I =
= |p|2, согласно (5), равна

(9)

где звездочкой обозначена комплексно-сопря-
женная величина. Первое и четвертое слагаемые
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представляют собой интерферограммы невозму-
щенного и рассеянного полей, а второе и третье
слагаемые − интерферограммы, вызванные произ-
ведением невозмущенного и рассеянного полей.
Невозмущенное и рассеянное поля некогерентны,
поэтому второе и третье слагаемые можно рассмат-
ривать как некий фон (среднее значение), снижаю-
щий контрастность результирующей интерферо-
граммы.

Вычтем из интерферограммы I (9) среднее зна-
чение , . Тогда

(10)

Согласно (7), (8),

(11)

(12)

Здесь   Таким образом,
при наличии возмущения интерферограмма пред-
ставляет собой сумму интерферограмм невозму-
щенного и рассеянного полей.

Применим к интерферограмме  (10) дву-
кратное преобразование Фурье. В результате полу-
чаем сумму голограмм невозмущенного и рассеян-
ного полей

(13)

Здесь  и τ − циклическая частота и время
голограммы;  − время наблюдения; ω1,2 =
= ,  и  − ширина и средняя ча-
стота спектра.
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Используя подход при получении голограммы
движущегося источника [1], для парциальной го-
лограммы невозмущенного поля находим

(14)

где  = , l – номер
моды, в окрестности которой моды синфазны. Вве-
дение величины α полезно при интерпретации го-
лограммы. В действительности,  =
= .

Вычисление парциальной голограммы рассе-
янного поля (13) возможно лишь численными ме-
тодами. Однако и без численного решения можно
получить некоторые общие выводы относительно
расположения на голограмме области локализации
рассеянного поля. Положим, что в интерферограм-
ме рассеянного поля (12) амплитуды  медленно
меняются с изменением частоты и времени по
сравнению с “быстрым” экспоненциальным мно-
жителем. Тогда парциальную голограмму рассеян-
ного поля можно представить как

(15)

Если в разности фаз  = 
можно пренебречь изменениями частоты, то
спектральная плотность рассеянного поля кон-
центрируется вдоль оси частоты . Данный эф-
фект ранее наблюдался в натурном эксперименте
[10]. В противном случае, когда эту зависимость
необходимо учитывать, спектральная плотность
будет располагаться в узкой полосе под некото-
рым углом к оси частоты.

Таким образом, в присутствии ИВВ на голо-
грамме реализуются две неперекрывающиеся об-
ласти спектральной плотности невозмущенного и
рассеянного полей. Применение к отфильтрован-
ным спектральным плотностям обратных двукрат-
ных преобразований Фурье дает возможность ре-
конструировать двумерные интерферограммы не-
возмущенного и рассеянного полей.
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ЧИСЛЕННОЕ МОДЕЛИРОВАНИЕ

Использовался невозмущенный горизонталь-
но-однородный волновод, близкий по характери-
стикам экспериментальному каналу [7, 8]. Рассмат-
ривались два диапазона частот:  Гц и

 Гц. Параметры жидкого поглоща-
ющего дна: отношение плотности грунта и воды

; для первого диапазона частот комплекс-
ный показатель преломления ,
для второго − . Расстояние меж-
ду неподвижными источником и приемником

 км. Источник располагался на глубине
 м, приемник − на глубине  м. Зада-

вался равномерный спектр, импульсы регистриро-
вались с периодичностью 5 с, дискретизация по ча-
стоте спектра принимаемого сигнала 0.25 Гц. Еди-
ничный солитон перемещался вдоль трассы в
направлении от приемника к источнику. Пара-
метры солитона: амплитуда  м, ширина

 м, скорость  м/с. Время наблюде-
ния  мин. Результаты моделирования при-
ведены на рис. 1−4. С целью повышения кон-
трастности и информативности на интерферо-
граммах вырезаны средние значения.

На рис. 1 представлены интерферограммы и
модули голограмм для невозмущенных полей, т.е.
когда солитон располагался вне стационарной
трассы. С точностью до постоянного множителя

Δ = −1 100 120f
Δ = −2 300 320f

=ρ 1.8
( )= +0.84 1 0.03n i

( )= +0.84 1 0.05n i

=0 10x
= 12.5sz = 35qz

= 15B
η = 150 = 0.7w

Δ = 20t

интерферограмма невозмущенного поля являет-
ся передаточной функцией волновода.

Интерферограммы и модули голограмм для
начального момента времени наблюдения, когда
солитон удален на расстояние  км от ис-
точника, приведены на рис. 2. За время наблю-
дения  мин солитон прошел расстояние

 м. На низких частотах, когда рассеяние
на неоднородности мало, в результирующей ин-
терферограмме преобладают вертикальные лока-
лизованные полосы (рис. 2а), характерные невоз-
мущенному волноводу. С повышением частоты̀
эффекты рассеяния возрастают, усиливается
вклад интерференции мод рассеянного поля, что
приводит к формированию горизонтальных ло-
кализованных полос (рис. 2в). В результате ин-
терференционная картина усложняется. На голо-
граммах спектральные плотности невозмущен-
ного и рассеянного полей в форме фокальных
пятен сконцентрированы вдоль осей времени τ и
частоты ν (рис. 2б, 2г). Вне этих пятен спектраль-
ная плотность практически подавлена. Механизм
расположения фокальных пятен делает возмож-
ным восстановление интерферограмм невозму-
щенного и рассеянного полей.

Фильтрация спектральных плотностей голо-
грамм невозмущенного поля, сосредоточенных
вблизи оси времени, и их образ Фурье показаны
на рис. 3. Интерферограммы и топография распо-
ложения локализованных областей на голограммах

= 5*x

Δ = 20t
Δ = 840x

Рис. 1. Нормированные интерферограммы (а, в) и
модули голограмм (в, г) невозмущенных полей: (а, б)
полоса , (в, г) полоса .
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Рис. 2. Нормированные интерферограммы (а, в) и
модули голограмм (б, г), когда солитон расположен
на трассе: (а, б) полоса , (в, г) полоса .
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невозмущенных полей в отсутствие солитона и
восстановленных близки между собой (см. рис. 1).
Максимумы расположения фокальных пятен
совпадают. Наиболее ярко близость их интерфе-
рограмм иллюстрирует рис. 4.

На рис. 4 приведены одномерные интерферо-
граммы невозмущенных полей в отсутствие соли-
тона на трассе (сплошная линия) и реконструи-
рованные (точки), когда солитон движется по
трассе. Интерферограммы представляют собой
горизонтальные сечения двумерных интерферо-
грамм (рис. 1, 3). Погрешность восстановления
интерферограмм оценивалась как

(16)

где число отсчетов . Здесь  − интерферо-
грамма невозмущенного поля в отсутствие солито-
на и восстановленная при его наличии соответ-
ственно. Для ширины спектра  Гц
ошибка  для ширины спектра

 Гц − . Различие между
ошибками обусловлено эффектом рассеяния на
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неоднородности с увеличением частоты. На
рис. 4 нормированные величины обозначены
сверху значком “крышка”.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В условиях взаимодействия мод акустического
поля источника, вызванного проявлением оди-
ночного солитона, применяя голографическую
интерферометрию, доказана возможность вос-
становления интерферограммы невозмущенного
поля. Обработка основана на записи результиру-
ющей голограммы, формируемой невозмущен-
ным и рассеянным полями, которая представляет
собой непересекающиеся локализованные обла-
сти спектральных плотностей, отвечающих от-
сутствию и наличию возмущения. Считывание
этих областей путем обратного двукратного пре-
образования Фурье позволяет реконструировать
интерферограмму невозмущенного поля с малы-
ми искажениями.

Работа выполнена при поддержке РФФИ (про-
екты № 19-29-06075 и № 19-38-90326).

Рис. 3. Нормированные отфильтрованные модули го-
лограмм (а, в) невозмущенного поля и восстановлен-
ные по ним интерферограммы (б, г): (а, б) полоса ,
(в, г) полоса .
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Рис. 4. Зависимости нормированных интерферо-
грамм невозмущенных полей от частоты в отсутствие
солитона (сплошная линия) и реконструированные
при его наличии (точки).
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through perturbed ocean environment
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The theory of interferometric processing of hydroacoustic information is generalized to the case when intense
nonlinear internal waves cause the modes coupling in the sound field. The theoretical explanation is given for
experimental hologram formation at the presence of intense nonlinear internal waves. The error of transmis-
sion of unperturbed information through perturbated oceanic environment is estimated.
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Для некоторых практически важных классов функций возможно кардинальное увеличение точно-
сти и уменьшение трудоемкости квадратур при вычислении интегралов. Разработан соответствую-
щий математический аппарат с новейшими улучшениями, что позволяет в сотни раз и более со-
кратить трудоемкость вычислений. Приводятся примеры физических задач, к которым он хорошо
применим.

DOI: 10.31857/S0367676521010166

ВВЕДЕНИЕ
Прикладные задачи

В физических задачах часто требуется числен-
но находить интегралы. Выделим два класса
подынтегральных функций. Первый – периоди-
ческие функции. Такие задачи возникают при
разложении в ряды или интегралы Фурье; они яв-
ляются некорректными [5]. Поэтому для них не-
обходимо вычислять квадратуры с высокой точ-
ностью. Второй класс – функции, быстро убыва-
ющие на бесконечности. Приведем примеры
таких задач.

1) Передача сигнала. Передать сигнал боль-
шого объема дорого. Используют следующий
подход. Сигнал разлагают в интеграл Фурье, и в
памяти хранят дискретный Фурье образ. Его, в
отличие от аналогового сигнала, можно про-
граммно сжать без потери информации. Сжатый
сигнал передают. По нему восстанавливают Фу-
рье образ и воспроизводят исходный сигнал.

2) Функции Ферми–Дирака. Они зависят от
индекса k и параметра x:

(1)

Подынтегральная функции быстро убывает на
бесконечности. Функции (1) были введены в
[6, 7] для описания проводимости твердых метал-

лов. Они являются моментами фермиевского
распределения электронов. Затем эти функции
были использованы для описания термодинами-
ки плотной горячей плазмы [8]. Сейчас они ис-
пользуются во многих областях физики. Наибо-
лее важны функции с полуцелыми k, но их трудно
вычислять.

3) Плазменное микрополе. Хаотическое дви-
жение заряженных частиц в плазме создает в ней
поля, флуктуирующие на расстояниях порядка
межатомных. Именно этими микрополями опре-
деляются многие оптические свойства плазмы [9,
10]. Распределение микрополя часто находят,
представляя суммарное действие заряженных ча-
стиц интегралом Фурье, при этом Фурье образ
корректируют с помощью различных модельных
предположений. Первой была работа [11], в кото-
рой функция распределения равна

(2)

4) Скорости реакций. Поведение скоростей
термоядерных реакций при низких температурах
важно для расчета зажигания дейтериевых мише-
ней. Для многих ядерных реакций измерены экс-
периментальные зависимости сечений от скоро-
стей частиц σ(υ). Тогда зависимость скорости ре-

( ) ( ) ( )
∞

= ∈ −∞ +∞
+ −
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, , .
1 exp
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k
t dtI x x

t x
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β = β − β
π 

3 2
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2 exp sin .H x x xdx
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акции от температуры можно найти, усредняя
сечение по распределению Максвелла

(3)

Подынтегральная функция быстро убывает при
υ → ∞.

Вычисление квадратур
Для вычисления квадратур подобных типов в

последние годы появился математический метод,
ускоряющий вычисления в сотни раз. Оказалось,
что для указанных классов функций квадратуры
на равномерных сетках сходятся не по степенно-
му закону, а по экспоненциальному. Наиболее
полно данная проблема изложена в [1]; там же
приведен исчерпывающий список литературы.
В [2, 3] экспериментально было показано, что
теоретические оценки работы [1] справедливы
лишь для функций с полюсами первого порядка.

Опишем полученные результаты. 1) Мажо-
рантную оценку работы [1] можно заметно улуч-
шить. 2) Приведенное в [1] доказательство спра-
ведливо лишь для функций с полюсами первого
порядка. 3) Найдена эмпирическая оценка по-
грешности для функций с полюсами порядка вы-
ше первого. 4) Эмпирически показано, что зави-
симость от числа узлов в этих оценках является не
мажорантной, а асимптотически точной. Для ил-
люстрации данных результатов найдены новые
точно берущиеся интегралы. Приведены приме-
ры интегралов, для которых погрешность квадра-
турных формул зависит от шага сетки немонотон-
но и не описывается существующими теориями.

ЭКСПОНЕНЦИАЛЬНО 
СХОДЯЩИЕСЯ КВАДРАТУРЫ

В многочисленных учебниках по вычисли-
тельной математике строятся квадратурные фор-
мулы трапеций, средних, Симпсона и т.д. на сетках
с шагом  где N – число узлов сетки. Дока-
зывается, что для достаточно гладких функций по-
грешность таких квадратур есть 

где p есть порядок сходимости. Такую сходимость
называют степенной.

В работе [1] была доказана теорема, что для не-
ограниченно дифференцируемой функции инте-
грал по периоду аппроксимируется формулой
трапеций на равномерной сетке не со степенной
погрешностью, а с экспоненциальной. Пусть

(4)

Здесь un = u(xn), xn = nh, h = 2π/N – равномерная
сетка. Пусть L есть наименьшее расстояние от
всех особых точек функции  на комплексной
плоскости до вещественной оси. Тогда справед-
лива мажорантная оценка

(5)

Зависимость погрешности от N имеет необычный
вид. Если LN  1, то  то погрешность
степенная с первым порядком точности. Если
же LN  1, то погрешность  т.е.
убывание погрешности не степенное, а экспо-
ненциальное.

В [1] доказаны аналогичные теоремы для инте-
грала по окружности на комплексной плоскости
и для интеграла по числовой оси от непериодиче-
ской функции, достаточно быстро убывающей на
бесконечности.

Видно, что зависимость от N в (5) является не
степенной, а экспоненциальной. Такая сходи-
мость гораздо быстрее степенной и имеет каче-
ственно другой характер. Для функций, удовле-
творяющих требованиям указанной теоремы,
трудоемкость квадратур очень сильно уменьша-
ется. Это указывает на большую практическую
ценность данной теоремы.

ПОЛЮСЫ ПЕРВОГО ПОРЯДКА
В работах [2–4] экспоненциально сходящиеся

квадратуры применялись к важной практической
задаче – построению способов быстрого вычис-
ления функций Ферми–Дирака. Для тщательно-
го исследования квадратур был найден интеграл
[12, стр. 383]

(6)

При целочисленных r и q он берется точно в элементарных функциях.
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ХОХЛАЧЕВ и др.

Численные расчеты показали, что для q = 1
при увеличении N действительно наблюдалась
экспоненциальная сходимость. Однако при q = 2
наблюдалось отличие сходимости от экспонен-
циальной. Хотя оно было небольшим, но сходи-
мость оказалась более медленной. Это нарушало
теорему [1]. Это противоречие заставило нас более
тщательно проанализировать детали работы [1].
Опишем результаты проведенного исследования.

Мажорирующая константа

Пусть функция постоянна:  Очевид-
но, для такой функции формула трапеций точна.
Поэтому погрешность (5) для функции 
такова же, как для функции  Однако кон-
станта M для функции  будет другой. Вы-
берем такую константу C, чтобы минимизировать
величину M  для новой функции. Для веще-
ственной функции  этот выбор очевиден:

 +  Это дает

(7)

Легко видеть, что всегда  Если же
 причем  близко к 1, то

Аналогичную оценку можно построить для
комплексной функции  Рассмотрим значе-
ния функции только на вещественном отрезке

 Положим

(8)

Тогда получим оценку

=( ) .u x C

−( )u x C
( ).u x

−( )u x C

( )u x
= 0.5(max ( )C u x min ( )).u x

( )= −2
1 max ( ) min ( ) .
2

M u x u x

≤2 1 2.M M
>( ) 0,u x max ( ) min ( )u x u x
!2 1.M M

( ).u x

∈ π[0,2 ].x

( )

( )

= + +

+ +

1 max Re ( ) min Re ( )
2
1 max Im ( ) min Im ( ) .
2

C u x u x

i u x u x

(9)( ) ( )= − + +2 2
2

1 max Re ( ) min Re ( ) max Im ( ) min Im ( ) .
2

M u x u x u x u x

Для вещественных функций оценка (9) переходит
в (7). Заметим, что авторы [1] считали свою оцен-
ку  неулучшаемой.

Апробация оценок
Хотя авторы [1] называют свою оценку мажо-

рантной, фактически они получили гораздо более
сильный результат. Наши численные расчеты по-
казали, что если особые точки  являются по-
люсами первого порядка, то указанная в [1] зави-
симость от N является асимптотически точной.
Опишем эти расчеты.

Для теста был выбран интеграл (6) с 
 Все особые точки являются полюсами пер-

вого порядка. Они расположены в точках

(10)

Приведем типичный расчет, в котором вы-
брано очень малое  (ему соответствует

) и все значения  Ре-

1M

( )u x

= 1,q
= 10.r

+= + π = ± ±
21arccos 2 , 0, 1, 2, ...

2
ax k k

a

= 0.05L
= ≈ 1.051La e = 1, 2, 3, ...N

зультаты показаны на рис. 1 и 2. На рис. 1 пока-
зана зависимость логарифма погрешности lgδ от
N. Фактическая погрешность показана точками,
оценка [1] – треугольниками, оценка [1] с кон-
стантой  – кружками. На начальных участках
линий  и эти участки искривлены. При

 линии асимптотически переходят в пря-
мые, что соответствует практически экспоненци-
альной сходимости. Видно, что наше уточнение
константы M улучшает теоретическую оценку.

В данном примере выбрано очень малое L, т.е.
особая точка расположена очень близко к веще-
ственной оси. Такой пример считается очень
трудным для обычных расчетов. Тем не менее, по-
грешность стремительно убывает при увеличении
N. Уже при  она уменьшается до δ ∼ 10–16.
Если же взять  то 16 верных знаков (предель-
ная компьютерная точность) будут получены при

 Это наглядно показывает выгоды экспо-
ненциальной сходимости.

На рис. 2 показано отношение оценки [1] с
константой  к фактической погрешности.

2M
! 1,LN

@ 1LN

≈ 400N
~ 1,L

≈ 20.N

2M

Рис. 1. Погрешность интеграла (6) для  
Обозначения – см. текст.
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Видно, что указанное отношение слегка отлича-
ется от константы при  и очень быстро
стремится к константе при увеличении N. Это
убедительно свидетельствует, что зависимость от
N в оценке [1] является не просто мажорантной, а
асимптотически точной, и вдобавок применимой
при очень малых значениях LN. Это показывает
высокую ценность оценки [1].

Практические рекомендации

Из практики расчетов известно, что при сте-
пенном характере сходимости  знак
реальной погрешности, начиная с некоторого 
не меняется при дальнейшем увеличении N. Это
является важным свойством, которое позволяет
строить оценки точности методом Ричардсона по
сгущению сеток.

В данных расчетах мы наблюдали аналогич-
ную картину: погрешность сохраняла свой знак
при сгущении сеток. Поэтому здесь также воз-
можно апостериорное определение погрешности
по расчетам на сгущающихся сетках. При этом
удобно проводить расчеты не при всех N подряд,
а только при последовательно удваивающихся N.

Однако сами эти оценки будут другими. Мы
используем их при  когда можно считать
δN ≈ const ⋅ exp(–LN). В этом случае δ2N ∼ 
Это напоминает ньютоновскую сходимость, ко-
торую обычно называют квадратичной (зачастую
не совсем корректно говорят, что число верных
знаков удваивается с удвоением N). Это позволя-
ет сформулировать следующую практическую ре-
комендацию.

< 0.5LN

−δ ~ ( )pO N
0N

@ 1,LN
( )δ2 .NO

Если требуется получить точность ε, то остано-
вим вычисления, как только выполнится условие

 где показатель степени выбирают в
пределах υ ≈ 0.65–0.75. Меньший показатель мо-
жет не дать требуемой точности, больший – к из-
быточным вычислениям или отсутствию сходи-
мости из-за ошибок округления.

ПОЛЮСЫ ЦЕЛЫХ ПОРЯДКОВ

Обобщение оценки погрешности

Мы провели тщательный анализ доказатель-
ства теоремы [1]. Удалось обнаружить, что при
доказательстве теоремы сделано неявное предпо-
ложение о том, что ближайшая особенность явля-
ется полюсом первого порядка. Поэтому мы экс-
периментально исследовали, какова будет по-
грешность для полюсов целого порядка  Для
исследования был взят тестовый интеграл (6) при

Численные расчеты показали, что фактиче-
ская погрешность при больших N превышает ма-
жорантную оценку [1]. Поскольку эта оценка ма-
жорантна, то превышение означает, что функци-
ональная зависимость погрешности от N должна
быть несколько иной. Более тщательный анализ
позволил предложить следующую зависимость
погрешности от N:

(11)

Для полюса первого порядка ( ) она перехо-
дит в оценку [1]. Видно, что при  главным
членом является экспонента в знаменателе, то

− < εν
2 ,N NI I

> 1.q

= 0.r

( ) −+ −
δ = π

−

1exp( )
2 .

exp( ) 1

qLN q LN q
M

LN

= 1q
@ 1LN

Рис. 2. Расчет интеграла (6) для   Отношение  оценки (5) с константой  (7) к фактической погреш-
ности.
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есть погрешность будет близка к экспоненциаль-
ной. Наличие множителя  в числителе не-
сколько замедляет скорость сходимости тем силь-
нее, чем больше q, т.е. чем сильнее особенность.
Тем не менее, сходимость очень быстра.

Апробация оценки

Результаты расчетов тестового интеграла по-
казаны на рис. 3. По оси абсцисс, как и на рис. 2,
отложен логарифм отношения теоретической
оценки (11) к фактической погрешности расчета.
Около каждой кривой указана кратность полюса
q. Для сравнения приведена кривая для 

Видно, что линия  горизонтальна. Осталь-
ные линии – кривые с минимумом, переходящие
в горизонтальные линии при увеличении N. Это
показывает, что предложенная оценка (11) явля-
ется асимптотически точной по N. Выход на
асимптоту происходит тем медленнее, чем больше
q. Из высот горизонтальных асимптот видно, что
при  и  теоретическая оценка в ~10 раз
больше фактической погрешности. При  пре-
вышение составляет ~8.5 раз; при  оно равно
~6.6 раз. Такие превышения показывают, что
функциональная зависимость погрешности от
N, L, q близка к истинной, но использование
константы  приводит к слишком большому
превышению (константа  даст еще худшие ре-
зультаты).

Отметим, что в этих расчетах реальная по-
грешность сохраняет свой знак при увеличении
N, как это было для полюса кратности 1. Поэтому
здесь остаются в силе те же практические реко-
мендации по выбору сеток и критерию оконча-
ния расчета для получения заданной точности.

−1( )qLN

= 1.q

= 1q

= 1q = 2q
= 3q

= 4q

2M
1M

НЕПЕРИОДИЧЕСКИЕ ФУНКЦИИ
Новые тестовые интегралы

В [1] были рассмотрены непериодические
функции на бесконечной прямой. Сформулиро-
ваны условия, при которых соответствующие
квадратуры сходятся экспоненциально. Найдены
мажорантные оценки их погрешности.

Для верификации этих оценок необходимо
иметь тестовые примеры с такими подынтеграль-
ными функциями, при которых интегралы выра-
жаются через элементарные функции. Мы по-
строили четыре таких интеграла, значения кото-
рых ранее были неизвестны. Приведем их без
вывода.

(12)

(13)

(14)

(15)

В этих интегралах функция имеет существенно
особую точку при  (то есть эта точка совпа-
дает с концом отрезка интегрирования), а также
бесконечно удаленную особую точку. Интегралы
с такими особенностями возникают, например,
при вычислении скоростей химических или ядер-
ных реакций по их сечению в термодинамически
равновесной среде.

Этот случай не подпадает под теорему [1], по-
скольку в ней предполагалось, что особая точка

( )
∞

π= − + =
2

4
0

1exp ( ) ,
2

I x dx
x e

( )
∞

π= + − + =
2 2

4
0

9( 1 ) exp ( 1 ) ,
4

I x x x x dx
e

( )
∞

π= − + =
2

2 4
0

1 exp ( 1 ) ,
2

I x x dx
x e

( )
∞

π= − + =
2 2

4
0
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4

I x x x dx
e

= 0x

Рис. 3. Расчет интеграла (6) для  Отношение R оценки (11) с константой  (7) к фактической погрешности. Зна-
чения q указаны у кривых.

1.0

0.9

0.8

0.7

0.6
0 200 400 600

N

lgR q = 1

q = 2

q = 3

q = 4

= 0.r 2M



ИЗВЕСТИЯ РАН. СЕРИЯ ФИЗИЧЕСКАЯ  том 85  № 2  2021

УЛУЧШЕНИЕ ОЦЕНОК ПОГРЕШНОСТИ 287

не лежит на отрезке интегрирования (хотя рас-
стояние до отрезка интегрирования может быть
сколь угодно малым). В связи с отсутствием тео-
ретических оценок численный расчет таких при-
меров становится особенно интересным.

Пример расчета
Для интеграла (15) были проведены численные

расчеты для сеток с  Было найде-
но точное значение погрешности 
Оказалось, что зависимость этой величины от N
кардинально отличается от ранее рассмотренных
случаев. Эта зависимость знакопеременна и зату-
хает по амплитуде.

Для передачи такой зависимости был найден
специфический масштаб. По оси ординат откла-
дывалась величина

(16)

здесь μ – величина наименьшего из экстремумов.
На рис. 4 показана погрешность в данном мас-
штабе. Такой масштаб линейно изображает по-
грешность в малой окрестности нулевых значе-
ний, но логарифмически уменьшает ее вдали от
нулей.

Такой вид погрешности, во-первых, не описы-
вается ни одной из известных теорий. Во-вторых,
к нему не применимы все известные методы апо-
стериорного нахождения погрешности расчета.
Видно, что подобные задачи требуют развития
новых теоретических подходов.

Бесконечно удаленная особенность
Если подынтегральная функция имеет только

бесконечно удаленную особую точку, то это
должно быть антиподом только что рассмотрен-

= 1,2,...,1000.N
δ = − .NI I

 δ δ δδ = = δ + + μ μ μ 

�

2

2arcsh sgn( ) ln 1 ;

ного примера. Следует ожидать очень быстрой
сходимости квадратур. Рассмотрим следующий
тестовый пример:

(17)

Этот пример также выходит за рамки теоремы [1].
Расчет показывает, что сходимость квадратурных
формул оказывается качественно быстрее экспонен-
циальной. Она подчиняется закону 

Особая точка подынтегральной функции (17)
является существенно особой. Тем не менее, схо-
димость оказывается исключительно быстрой.
Это показывает, что характер сходимости опреде-
ляется не столько типом особенности, сколько ее
расположением. Чем дальше особая точка нахо-
дится от отрезка интегрирования, тем сходимость
быстрее. Расположение особой точки на отрезке
кардинально ухудшает сходимость.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Изложенный метод является мощным инстру-

ментарием для решения физических задач. Если
удается найти преобразования переменных, сво-
дящие интегралы к указанным выше видам, то
вычисления ускоряются в сотни раз.

Проведенные исследования позволили:
1) улучшить теоретические оценки погрешности
экспоненциально сходящихся квадратур; 2) най-
ти оценку погрешности для случая кратных по-
люсов подынтегральной функции; 3) установить,
что попадание особой точки на отрезок интегри-
рования качественно меняет поведение погреш-
ности, что не объясняется известными теориями.

Полученные результаты применены к вычис-
лению функций Ферми–Дирака полуцелого ин-
декса [2–4]. Замена переменных  в (1) при-
водит интеграл к требуемой форме. Квадратура
трапеций обеспечивает 16 верных знаков уже при

 а традиционные квадратуры требуют

Работа поддержана РНФ (проект № 16-11-
10001-П).
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газа, выделяющихся из точечного источника, на основе анализа записей акустических сигналов, ге-
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ринге природных метановых сипов.
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ВВЕДЕНИЕ

Исследования выхода природного газа (холод-
ных сипов, от англ. seep – просачиваться) из мор-
ского дна имеют важное прикладное значение во
многих сферах: оценка вклада в пул парниковых
газов, возможность использования подводных
метановых высачиваний в качестве альтернатив-
ного источника топлива или в качестве маркера
для подземных залежей углеводородов. Также
изучение активности и объемов газоотдачи при-
брежных сипов необходимо для оценки потенци-
альной опасности при катастрофических выбро-
сах во время природных катаклизмов. На данный
момент для исследования действующих газовы-
делений используются, зачастую совместно, ме-
тоды, основанные на обработке видеозаписей, а
также акустических данных [1, 2]. При этом, вос-
требованы долгопериодные наблюдения, позво-
ляющие отслеживать вариации газовых потоков.
Такие наблюдения в настоящее время проводятся
при помощи включающихся по таймеру гидро-
акустических подводных обсерваторий [3], либо с
использованием пассивного акустического мето-
да, использующего для анализа данные непре-
рывно записываемых собственных аудиосигна-
лов подводных пузырьковых высачиваний [4].
Неоспоримым преимуществом пассивного мето-
да является его низкая энергозатратность, позво-

ляющая производить непрерывную запись в те-
чение длительного времени и фиксировать даже
короткопериодные вариации потоков, что, в
свою очередь, дает возможность с большей точ-
ностью анализировать временную изменчивость
объемов газовыделений, а также накапливать
данные для выявления причин, влияющих на эту
изменчивость.

В акватории Черного моря струйные газовыде-
ления впервые были обнаружены в 1989 г. в серо-
водородной зоне на глубинах 200–250 м при по-
мощи высокочастотного эхолота [5]. Это событие
положило начало многочисленным исследовани-
ям в Черноморском регионе, связанным с поис-
ком новых областей метановых высачиваний. На
сегодняшний день найдены и отмечены на картах
тысячи подобных областей практически на всем
диапазоне глубин от нескольких метров до кило-
метра и более.

Актуальной задачей в настоящее время остается
расчет объема выделяющегося газа, осложняю-
щийся как трудностью прямых подводных измере-
ний пузырькового потока, так и значительной ва-
риативностью частоты выхода пузырьков, вплоть
до полного прекращения высачивания газа.

Целью данной работы была разработка авто-
матического алгоритма расчета потока пузырько-
вых газовыделений по записям аудиосигналов,

УДК 534-143:534.631
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генерируемых пузырьковыми газовыделениями,
и его проверка с помощью расчета суточных объ-
емов газовыделений на площадке струйных выде-
лений метана в бухте Ласпи.

ОБЪЕКТ, АППАРАТУРА 
И МЕТОДИКА СБОРА ДАННЫХ

Натурные данные, использованные для про-
верки алгоритма были получены 26–27 августа
2019 г. на площадке постоянно действующих пу-
зырьковых газовыделений в бухте Ласпи (рис. 1а,
1б) (N 44.42099°, E 33.70766°) на глубине 2 м. Пу-
зырьковые газовыделения на этой площадке про-
исходят в течение всего года и имеют глубинный
источник [6]. Характер газовыделений представ-
лял собой точечную разгрузку непрерывно выде-
ляющихся пузырей (рис. 1в–1д).

На дне в непосредственной близости от точки
высачиваний, располагалась камера GoPro4 со
встроенным микрофоном, на которую осуществ-
лялась видеозапись процесса выхода пузырьково-
го газа с одновременной записью аудиосигнала.
В ходе проводимых работ были получены 3 ви-

деозаписи различных сипов (далее GP1, GP2 и
GP3), длительностью по 17 мин каждая. Местопо-
ложение выхода пузырьковых образований отли-
чались: сип GP1 был расположен на песчаном
дне, сип GP2 вблизи скалистого образования, сип
GP3 на песчаном дне среди водорослей (макро-
фитов).

АЛГОРИТМ ДЛЯ РАСЧЕТА КОЛИЧЕСТВА 
ПУЗЫРЬКОВЫХ ВЫДЕЛЕНИЙ

Из полученных видеофайлов были извлечены
звуковые дорожки и сохранены в отдельные
аудиофайлы в формате WAV. Далее, в интегриро-
ванной среде разработки для языка программи-
рования Python (Pycharm), для каждого аудио-
файла, с помощью метода scipy.io.wavfile были
получены частотные массивы всех содержащихся
в аудиофайле сигналов, а затем, с помощью биб-
лиотеки matplotlib, были построены спектро-
граммы каждой аудиозаписи. Пример такой
спектрограммы приведен на рис. 2. На ней отчет-
ливо видны сигналы, производимые пузырьками
газа при выходе из газового канала в толщу жид-

Рис. 1. Схема площадки пузырьковых газовыделений в бухте Ласпи (а) и (б) общая карта прибрежных сипов Крыма;
(в, г, д) подводные фотографии точек газовыделений в бухте Ласпи GP1, GP2, GP3.
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кости. Каждый сигнал от одиночного пузырька
состоит из двух идущих друг за другом сигналов,
которые разделяют сотые доли секунды: первого
сигнала с более высокой частотой (1500–2000 Гц) и
следующего за ним сигнала более низкой частоты
(500–700 Гц). Предположительно, эти сигналы
соответствуют 2 фазам. Первый сигнал соответ-
ствует моменту отрыва пузырька от подводящего
канала, когда пузырек имеет в начале форму капли,
а затем деформируется, принимая шарообразную
форму. Второй сигнал соответствует низкоча-
стотным модам колебаний поверхности пузырь-
ка, сопровождающим основное колебание. Коли-
чество таких сигналов, производимых за время
всей аудиозаписи, и, соответственно, количество
выделяющихся пузырей можно рассчитать с по-
мощью метода find_peaks (рис. 3). Использован-
ный метод определяет и подсчитывает количе-
ство максимумов на заданном диапазоне частот,
превышающих указанное пороговое значение
интенсивности сигнала на определенном интер-
вале времени. На рис. 3 приведен пример обра-
ботки фрагмента аудиозаписи GP3 методом
find_peaks в диапазоне частот свыше 1800 Гц. При
отладке метода была произведена выборочная
проверка на произвольных непродолжительных
фрагментах полученных аудиозаписей. Количе-
ство сигналов, рассчитанное автоматически, сов-
пало с количеством сигналов, определенным
вручную по спектрограмме и по видеозаписи, что
подтвердило правильность работы программы.
Также была проведена проверка программы на
протяженной аудиозаписи, выполненной в лабо-
раторном бассейне на физическом факультете
МГУ. При помощи иглы-насадки, соединенной с
компрессором, в бассейне создавался пузырько-
вый поток с известной частотой выхода пузырей.

Автоматический расчет в пределах погрешности
совпал с реальными данными.

По итогам обработки аудиозаписей количество
сигналов, производимых пузырьками при выходе в
водную толщу, для аудиозаписи GP1 составило
10609 шт., GP2 – 14285 шт., GP3 – 16346 шт., что
соответствует интенсивности газовыделений 10,
14 и 16 пузырьков в секунду.

РАСЧЕТ ОБЪЕМОВ 
СУТОЧНЫХ ГАЗОВЫДЕЛЕНИЙ

Для определения частоты, относящейся непо-
средственно к частоте звучания пузырьковых га-
зовыделений, использовалось бесплатное, от-
крытое кроссплатформенное программное обес-
печение Audacity 2.3.1, позволяющее проводить

Рис. 2. Спектрограмма аудиозаписи сипа GP3.
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Рис. 3. Пример обработки фрагмента аудиозаписи GP3
методом find_peaks. Крестиками отмечены максимумы
интенсивности звукового сигнала в диапазоне частот
свыше 1800 Гц, соответствующие пузырькам газа.
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частотный анализ записи и выделение полезного
сигнала на фоне шумовой составляющей (рис. 4).
После подавления фонового сигнала средствами
Audacity 2.3.1 были построены частотные спек-
тры. В частотном диапазоне звучания пузырей,
определенном по спектрограммам, был выбран
максимум, соответствующий наибольшей интен-
сивности сигнала. Определенные таким образом
частоты, принятые за характеристические часто-
ты пузырьковых газовыделений, составили 1736,
1490 и 1832 Гц для сипов GP1, GP2 и GP3, соот-
ветственно.

Для расчета радиусов выделяющихся пузырь-
ков использовалась формула Миннарта [7, 8]:

(1)

где f – найденная частота аудиосигнала, произво-
димого пузырьком, p – давление газа в пузырьке
(~105 Па), γ – показатель адиабаты газа (для мета-
на ~1.32), r – радиус пузырька.

Для аудиозаписей сипов GP1, GP2 и GP3 полу-
ченные значения радиусов пузырьков составили
1.8, 2.1 и 1.7 мм, соответственно.

Аналогично работе [8], используя формулу для

объема шара  и рассчитав количество ре-

гистрируемых сигналов  за время аудиозаписи T

по формуле , можно определить полный

объем выделившегося газа Vd за время наблюде-
ния. Рассчитанный таким образом объем газовы-
делений Vd составил 22.9, 48.4 и 30.1 л/сут для за-
писей GP1, GP2 и GP3.
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Полученные данные совпадают по порядку
величины с данными измерений газовых пото-
ков в 2018 г. на этой же площадке для двух других
аналогичных сипов [9]. Стоит отметить, что в
2018 г. отличался характер газовыделений, пу-
зырьки выделялись порциями с паузами между
сериями выходов от 2 до 15 с. Рассчитанный объ-
ем газовыделений для этих сипов составил 40 и
6 л/сут.

ОСНОВНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ 
И ВЫВОДЫ

Разработан алгоритм, позволяющий в автома-
тическом режиме рассчитывать количество пу-
зырьков газа, выделяющихся из точечного источ-
ника, на основе анализа записей акустических
сигналов, генерируемых пузырьками. Данный
алгоритм апробирован в натурных и лаборатор-
ных условиях.

С использованием этого алгоритма рассчитана
интенсивность газовыделений для трех мелко-
водных сипов в бухте Ласпи по аудиозаписям, по-
лученным летом 2019 года, которая составила 10,
14 и 16 пуз./с, что соответствует газовому потоку
21, 46 и 28 л/сут, соответственно. Проведено срав-
нение результатов расчетов с данными 2018 г.

На основании проделанной работы можно
сделать следующие выводы:

1. Разработанный метод позволяет проводить
расчеты объема газовыделений из точечного ис-
точника пузырькового газа при долгосрочных из-
мерениях.

2. Объемы суточных газовыделений для иссле-
дованных сипов в 2018 и 2019 г. совпадают по по-
рядку величин, что косвенно подтверждает рабо-
тоспособность метода и может говорить о неболь-
шой изменчивости активности данных сипов за
эти годы.
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Automated calculation method for the bubble gas flux using
passive acoustics data of shallow-water methane seeps
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An automatic algorithm has been developed that calculates the amount of bubble gas f lux from a point source
using the acoustic emission signal of the gas seep. This algorithm was successfully tested in situ and in lab-
oratory conditions and can be used to evaluate gas f lows with long-term monitoring of natural methane
seepages.
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На основе анализа результатов экспериментов по фотонному эху в тонких пленках оксида цинка и
легированного кремния обсуждаются возможные механизмы возникновения при комнатной тем-
пературе ловушек экситонов и трионов и динамика протекающих в них релаксационных процессов.
Изучены вольтамперные характеристики, снятые для таких пленок с ловушками, обладающих
мемристорным эффектом, и установлено влияние ловушек на параметры вольтамперных характе-
ристик.

DOI: 10.31857/S0367676521020228

ВВЕДЕНИЕ
Новые материалы с квантоворазмерными струк-

турами привлекают все большее внимание с точки
зрения перспектив их использования в новых при-
ложениях электроники и фотоники. Создание но-
вых материалов с полезными функциональным
свойствами невозможно без фундаментального ис-
следования их микроскопической структуры и
внутренней динамики. Особый интерес представ-
ляет изучение релаксационных процессов, проте-
кающих в квантовых точках при разных температу-
рах, включая комнатные. В области лазерной спек-
троскопии одним из наиболее эффективных
направлений экспериментального исследования
указанных свойств является селективная спек-
троскопия примесного центра, включая методы
фотонного эха (ФЭ) [1–6] и люминесцентной
спектроскопии [7–11]. Необходимо также отме-
тить важность развития теоретических подходов к
описанию быстропротекающих процессов в твер-
дотельных нанокомпозитах [12, 13], в особенно-
сти, методов, описывающих эволюцию экситон-
ной когерентности [14, 15].

В данной работе на основе анализа экспери-
ментов по ФЭ в примесных тонких пленках полу-
проводников предлагаются возможные механиз-

мы возникновения при комнатной температуре
ловушек экситонов и трионов и исследуется ди-
намика протекающих в них релаксационных
процессов. Указанные ловушки локализованы
на наноразмерных зонах поверхностных дефек-
тов кристаллической структуры волокон тексту-
рированных тонких пленок полупроводника.
Актуальность исследования связана с совершен-
ствованием возможностей активно разрабатыва-
емой в настоящее время мемристорной памяти,
которая может быть использована при создании
биоиндуцированных вычислительных систем и
нейрокомпьютеров [16]. В этом случае мемристор
можно рассматривать в качестве искусственного
аналога синапса, необходимого для создания це-
пей, позволяющих реализовать обучение по пра-
вилу Хебба [17]. Исследование механизмов функ-
ционирования подобной памяти не только с точ-
ки зрения записи, но и обработки информации,
является важной научно-исследовательской за-
дачей.

В [18] нами были показаны возможности ана-
лиза временных спадов интенсивности эхо-сиг-
налов для исследования релаксационных процес-
сов суперпозиционных состояний, формируемых
при возбуждении экситонов и трионов, локализу-
емых в ловушках. Было показано, что релаксаци-
онные процессы затухания сигналов ФЭ связаны
с глубиной энергетического залегания в запре-
щенной зоне дефектных участков кристалличе-

1 Данная статья была представлена для опубликования в те-
матическом выпуске “Нанооптика, фотоника и когерент-
ная спектроскопия” (см. № 12, том 84, 2020).

УДК 535.2
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ской решетки, составляющих на поверхности
кристаллической структуры зоны локализации
экситонов и трионов. При этом отметим, что
мемристорные свойства тонких полупроводни-
ковых пленок связаны с изменением толщины за-
прещенной зоны за счет переключения основной
симметрии анионов относительно катионов на
зеркальную и, наоборот, под воздействием на-
пряжения определенной полярности, приклады-
ваемого к пленке, достигающего значения, кри-
тического для переключения между различными
типами симметрии. В результате сопоставления
этих двух факторов, зависящих от толщины за-
прещенной зоны, может быть установлен меха-
низм их взаимного влияния друг на друга. Суть
развиваемого подхода заключается в использова-
нии режима измерения вольтамперной характе-
ристики (ВАХ) полупроводниковой пленки для
возбуждения экситонного состояния в ловушках
пленки с целью коррекции характерной для
мемристора толщины запрещенной зоны, а вме-
сте с тем и сопротивления электрическому току. В
[19] было продемонстрировано наличие мемри-
сторных свойств у пленок оксида цинка, полу-
ченных методом химического осаждения. Такие
пленки, по-видимому, характеризуются малым
количеством ловушек экситонов из-за отсутствия
поверхностных дефектов кристаллической ре-
шетки, характерного для волокнисто-кристалли-
ческой структуры пленок, полученных методом
магнетронного распыления. Тем не менее в [19]
была показана возможность изменения симмет-
рии анионов относительно катионов с основной
на зеркальную и наоборот в зависимости от по-
лярности прикладываемого напряжения, дости-
гающего критического значения, необходимого
для этого переключения. За счет изменения тол-
щины запрещенной зоны во время переключения
этих симметрий изменяется сопротивление плен-
ки, что проявляется в возникновении петли ги-
стерезиса на ВАХ. Причем в случае приложения
положительного напряжения значение перепада
тока при одном и том же напряжении на петле ги-
стерезиса значительно больше, чем перепад тока
при таком же напряжении обратной полярности.
Таким образом, была показана пригодность тон-
ких пленок оксида цинка и легированного кремния
для построения мемристорной памяти. Целью ис-
следования является установление механизмов,
обуславливающих изменение сопротивления тон-
кой пленки оксида цинка за счет включения раз-
личных экситонных механизмов релаксации,
протекающих внутри ловушек, связанных с де-
фектами структуры пленки. Дополнительной за-
дачей было установление оптимальной концен-
трации кислорода и толщины пленки, необходи-
мых для проявления мемристорных свойств.

МАТЕРИАЛЫ 
И МЕТОДЫ ИССЛЕДОВАНИЯ

Были исследованы однослойные и многослой-
ные пленки, состоящие из оксида цинка (ZnO) и
кремния, легированного бором (Si(B)) или фос-
фором (Si(P)), или имеющих в своем составе слои
этих материалов (Si(P)/Si(B)/ZnO). Пленки были
получены методом магнетронного распыления,
описанным в [20]. Толщина пленок варьирова-
лась в интервале от 100 до 800 нм. Изучали пленки
оксида цинка с различными концентрациями кис-
лорода и толщинами, как одиночных, так и в со-
ставе трехслойной пленки Si(P)/Si(B)/ZnO. Ранее
в этом материале наблюдали сигналы фотонного
эха [18, 20].

Особенностью тонких пленок, полученных
методом магнетронного распыления, является их
волоконно-кристаллическая текстура. Пленки
состоят из кристаллических волокон, вертикаль-
но ориентированных относительно подложки
пленки. Волокна имеют винтообразную форму с
убывающей по мере удаления от подложки пло-
щадью горизонтального сечения, с диаметром,
меняющимся от нескольких сотен нанометров до
десятков нанометров. Пространство между во-
локнами заполнено ренгеноаморфной фазой рас-
пыляемого вещества, не обладающей кристалли-
ческой структурой. В силу большой кривизны по-
верхности волокон на границе, отделяющей
кристаллическую фазу от ренгеноаморфной, в
структуре волокон возникает множество дефек-
тов кристаллической решетки. Как будет показа-
но ниже, участки на этой поверхности, где скап-
ливаются дефекты кристаллической решетки,
расположенные внутри замкнутой кривой линии
дислокации, могут образовывать ловушки экси-
тонных и трионных состояний, возбуждаемых в
этих пленках, за счет глубокого залегания этих де-
фектов в запрещенной зоне.

Наиболее важным параметром, характеризую-
щим строение тонких пленок, является степень
их кристалличности, поэтому возникавшая зада-
ча контроля, вычисления и оптимизации этого
параметра при напылении пленок [20] была ре-
шена путем построения математической модели,
связывающей условия формирования тонкой
пленки со степенью кристалличности. Дополни-
тельно в [20] были описаны способы контроля ка-
чества тонких пленок, включая методы рентгено-
структурного анализа, зондовой микроскопии и
регистрации микротвердости.

Для экспериментального поиска и исследо-
вания мемристорных свойств оксида цинка на-
ми были изготовлены два вида пленок. Первый
(тип I) – десятислойная пленка с увеличением на
10% концентрации кислорода в каждом слое (от 0
до 90%) по мере приближения к внешней поверх-
ности пленки. Второй (тип II) представлял собой
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двухслойную пленку оксида цинка. Нижний про-
водниковый слой имел концентрацию кислорода
20%, а верхний полупроводниковый – 30%. Та-
ким образом, в первом варианте роль внутренне-
го проводящего электрода выполнял слой с кон-
центрацией кислорода в 20%, во втором случае –
слой с концентрацией кислорода 0%. В качестве
внешнего проводящего электрода использовался
платиновый щуп зондового микроскопа, с помо-
щью которого измеряли ВАХ пленок, показанные
на рис. 3б, 3в. Режим измерения ВАХ на зондовом
микроскопе имел аппаратные ограничения по ре-
гистрации максимального тока в диапазоне от –50
до +50 нА. Поэтому некоторые случаи переклю-
чения сопротивления пленки в наших экспери-
ментах соответствовали режиму токового насы-
щения.

ФЕМТОСЕКУНДНОЕ ФОТОННОЕ ЭХО
В ТОНКИХ ПЛЕНКАХ ОКСИДА ЦИНКА

И ЛЕГИРОВАННОГО КРЕМНИЯ
Первичное фотонное эхо 

в однослойных и многослойных пленках
На рис. 1 приведены кривые спада интенсив-

ности первичного фотонного эха (ПФЭ), изме-
ренные в пленках оксида цинка толщиной 600 и
800 нм. Условия пространственного синхронизма
соответствовали режиму однофотонного возбуж-
дения эхо-сигналов. На кривых спада можно вы-
делить три участка с различной динамикой. Пер-
вый участок быстрого спада интенсивности ПФЭ
обязан упругим столкновениям экситонов и фо-
нонному крылу однородного уширения резо-
нансной спектральной линии (сбой фазы из-за
взаимодействия резонансных частиц с фононами
кристаллической решетки). Для пленки 600 нм

время релаксации Т2 составило 235 ± 51 фс, а для
пленки толщиной 800 нм – 140 ± 11 фс. Второй
участок более медленного спада интенсивности
сигнала ПФЭ обязан упругим столкновениям эк-
ситонов в условиях значительного снижения вли-
яния фононов кристаллической решетки. Для
пленки толщиной 600 нм время релаксации Т2 со-
ставило 307 ± 27 фс, а для пленки толщиной
800 нм – 188 ± 15 фс. Третий (пологий) спад интен-
сивности ПФЭ указывает на то, что эхо-сигнал
формируется на экситонном конденсате. Можно
предположить, что конденсат возникает благодаря
глубокому залеганию дефектов кристаллической
решетки пленки ZnO в широкой запрещенной зоне
при интенсивности возбуждающего излучения, до-
статочной для формирования в экситонной ловуш-
ке предельной концентрации экситонов. Экситон-
ный конденсат возникает в результате упорядочен-
ного взаимодействия экситонного газа с фононами
кристаллической решетки в отсутствии влияния
возбужденных частиц. Для пленки 600 нм время
необратимой поперечной релаксации Т2 состави-
ло 1126 ± 155 фс, а для пленки толщиной 800 нм –
230 ± 69 фс. При меньшей толщине пленки средняя
кривизна кристаллических волокон, составляющих
пленку, больше. Это приводит к уменьшению кван-
тово-размерного объекта, соответственно к увели-
чению времени релаксации, и к более глубокому за-
леганию в запрещенной зоне дефектов, составля-
ющих эту ловушку.

Стимулированное фотонное эхо 
в однослойных и многослойных пленках

На рис. 2 показаны кривые спада интенсивно-
сти сигналов стимулированного фотонного эха
(СФЭ) при временном интервале между первым
и вторым возбуждающими импульсами равным
нулю. Условия пространственного синхронизма
соответствовали условиям однофотонного воз-
буждения. Сигналы СФЭ регистрировали в одно-
слойных пленках ZnO, Si(B) и Si(P) (каждая
пленка толщиной 100 нм) и в трехслойной пленке
Si(P)/Si(B)/ZnO с толщиной всей пленки 300 нм,
а каждого отдельного слоя – 100 нм. Мы предпо-
лагаем, что в однослойных пленках сигналы СФЭ
формируются в экситонных ловушках, а в трех-
слойной пленке – в трионных ловушках. Трионы
образуются при возбуждении в оксиде цинка эк-
ситона, к которому притягивается донорная дыр-
ка, возникающая благодаря наличию двух слоев
легированного кремния. Трион имеет электрон,
связанный с двумя дырками кулоновскими свя-
зями с противоположным по знаку спином. В
процессе миграции по поверхности кристалличе-
ского волокна трион попадает в ловушку, в кото-
рой аналогично экситонным состояниям лока-
лизуется за счет потери части своей энергии при
взаимодействии с фононами кристаллической

Рис. 1. Кривые спада сигналов ПФЭ в тонких пленках
оксида цинка, полученных методом магнетронного
распыления, толщиной 800 (1) и 600 нм (2).
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решетки. Концентрация трионов зависит от глу-
бины залегания дефектов кристаллической ре-
шетки в запрещенной зоне оксида цинка и от ин-
тенсивности импульсов возбуждающего лазерно-
го излучения.

На рис. 2 на кривой 1 (для трионов в оксиде
цинка трехслойной пленки) и кривой 2 (для экси-
тонов в оксиде цинка) можно выделить три ха-
рактерных участка спада сигнала СФЭ. Первый
быстрый спад обязан затуханию эхо-сигнала из-
за неупругих столкновений трионов и наличию
фононного крыла в столкновительном уширении
резонансной спектральной линии из-за взаимо-
действия трионов с фононами кристаллической
решетки. Для трехслойной пленки время релак-
сации Т1 составило 690 ± 40 фс, а для пленки ок-
сида цинка толщиной 100 нм – 920 ± 20 фс. Быст-
рый спад, обусловленный взаимодействием с фо-
нонами кристаллической решетки, наблюдался
также для пленки Si(P) (кривая 3) и Si(B) (кривая 4).
При этом время релаксации Т1 составило, соот-
ветственно, 980 ± 200 и 5360 ± 970 фс. Большие
значения времени релаксации Т1 на пленках ле-
гированного кремния объясняются меньшими
размерами квантово-размерного объекта (лову-
шек экситонов) из-за меньшего диаметра воло-
кон и большей кривизны их поверхности. Второй
более медленный спад интенсивности сигнала
СФЭ связан со столкновительным уширением
резонансной спектральной линии из-за неупру-
гих столкновений возбужденных трионов при
значительном снижении влияния фононов кри-
сталлической решетки. Для трехслойной пленки
при возбуждении трионных состояний время ре-
лаксации Т1 составило 3100 ± 3 фс, а для пленки
оксида цинка толщиной 100 нм при возбуждении
экситонных состояний – 3800 ± 3 фс. Для крем-
ния, легированного фосфором (кривая 3), время
релаксации Т1 на участке медленного спада соста-
вило 3490 ± 65 фс. Для кремния, легированного
фтором, время спада СФЭ обусловленное столк-
новениями экситонов, по-видимому, близко к
характерному времени взаимодействия с фоно-
нами кристаллической решетки, потому участка
медленного спада эхо-сигнала не наблюдается.

Третий участок самого пологого спада интен-
сивности сигнала СФЭ обязан релаксации три-
онного (кривая 1) или экситонного (кривая 2, для
однослойных пленок) конденсата. Наличие тако-
го спада указывает на то, что глубина залегания
дефектов кристаллической решетки в запрещен-
ной зоне и интенсивность возбуждающего излу-
чения достаточны для формирования при ком-
натной температуре экситонного и трионного
конденсата в ловушках экситонов и трионов,
сформированных на поверхностных дефектах

кристаллической решетки полупроводниковых
тонких пленок. Регистрируемое время необрати-
мой продольной релаксации Т1 зависит от кон-
центрации локализованных экситонных и трион-
ных состояний. Для реализованных параметров
эксперимента для трехслойной пленки Т1 соста-
вило 17200 ± 300 фс, а для пленки оксида цинка
толщиной 100 нм – 36500 ± 15 фс. В пленках леги-
рованного кремния не наблюдается формирова-
ния сигналов СФЭ на экситонном конденсате,
по-видимому, из-за отсутствия последнего в си-
лу узкой запрещенной зоны у пленок, не обеспе-
чивающей необходимую глубину залегания де-
фектов кристаллической решетки. Концентра-
ция экситонов в ловушках снижается в силу
захвата большого числа электронов акцептор-
ными и донорными примесями полупроводни-
ковой пленки кремния.

Нефарадеевский поворот плоскости поляризации 
сигналов СФЭ в трехслойной пленке

Авторами [21, 22] было показано, что спектры
трионов имеют сверхтонкую структуру с компо-
нентами, имеющими противоположный спин.
Под действием однородного магнитного поля
происходит снятие вырождения спектральных
уровней этих компонент, сопровождающееся зе-
емановским расщеплением. Возникает ларморо-
вская прецессия псевдоэлектрического диполь-
ного момента возбужденного квантового перехо-
да, благодаря чему в газовых средах (и только в

Рис. 2. Кривые спада сигналов СФЭ при постоянном
значении временного интервала τ12: 1 – для трехслой-
ной пленки Si(P)/Si(B)/ZnO; 2 – для пленки ZnO тол-
щиной 100 нм; 3 – для пленки Si(P) толщиной 100 нм;
4 – для пленки Si(B) толщиной 100 нм.
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них) возникает специфический поворот плоско-
сти поляризации сигналов СФЭ при воздействии
продольного однородного магнитного поля [23].
Мы предполагаем, что при возбуждении сигналов
СФЭ на квантовых уровнях трионов в трехслой-
ной пленке (Si(P)/Si(B)/ZnO) при наличии про-
дольного однородного магнитного поля происхо-
дит зеемановское расщепление экситонных свя-
зей электрона разными дырками с учетом знака
спина. При этом величины зеемановского рас-
щепления для разных уровней резонансного три-
онного перехода отличаются, что согласно [23]
может привести к возникновению эффекта нефа-
радевского поворота плоскости поляризации
СФЭ в наших экспериментах. Таким образом, в
[24] нами было экспериментально продемон-
стрировано наличие в трехслойной пленке три-
онных состояний, возбуждаемых мощным лазер-
ным излучением. Это утверждение справедливо
благодаря регистрации в трехслойной пленке не-
фарадеевского поворота плоскости поляризации
СФЭ, не наблюдающегося в однослойных плен-
ках (в экситонных ловушках). В активной среде
под воздействием однородного магнитного поля
имеет место зеемановское расщепление сверх-
тонкой структуры на компоненты, отличающей-
ся знаком спина, характерной для трионного со-
стояния. Тот факт, что этот эффект наблюдался
ранее только в газовой среде, можно интерпрети-
ровать как наличие в ловушках активной среды в
виде трионного газа. Наличие тождественных
признаков в релаксационных кривых спада для
трехслойной и однослойной пленок позволяет
утверждать, что природа формирования сигналов
ФЭ в этих пленках одна и та же, т.е. характерна
для резонансной среды, находящейся в газовой
фазе: в экситонном газе – в случае исследования
однослойных пленок, в трионном газе – для трех-
слойной пленки. Развитый подход позволяет
описать механизмы появления пологого участка в
кривой спада интенсивности эхо-сигналов, при-
веденных на рис. 1 и 2. Однако высказанные
предположения нуждаются в проверке другими
спектроскопическими методами.

Дополнительно стоит отметить возможность
использования наблюдаемых эффектов для пре-
цизионного измерения очень коротких промежут-
ков времени. Угол поворота плоскости поляриза-
ции сигналов СФЭ зависит от гиромагнитного со-
отношения резонансного квантового перехода,
величины напряженности приложенного магнит-
ного поля, дискретно меняющегося временного
интервала между первыми двумя возбуждающими
импульсами (t12 = 0–50 фс) и временного интерва-
ла между вторым и третьим возбуждающими им-
пульсами (t23). При этом кривые спада сигналов
СФЭ при различных дискретных значениях t12 от-

личаются по форме и степени проявления перио-
дического возрастания интенсивности эхо-сигнала
[25]. Путем регистрации угла поворота плоскости
поляризации сигнала СФЭ при фиксированных
остальных параметрах эксперимента (включая t12),
используя теорию, развитую в [23], вычисляется
величина t23. Минимальное зарегистрированное в
наших экспериментах значение составило 27 фс.
Это более, чем на 3 порядка меньше существую-
щих на сегодня эталонов [26]. Данное обстоятель-
ство подтверждает практическую значимость рас-
сматриваемых в данной работе эффектов, связан-
ных с квантоворазмерными объектами в виде
ловушек трионов, сформированных в тонких по-
лупроводниковых пленках при комнатной темпе-
ратуре.

МЕМРИСТОРНЫЕ СВОЙСТВА
ТОНКИХ ПЛЕНОК

Объемные полупроводники характеризуются
постоянным значением ширины запрещенной
зоны, потому на их ВАХ отсутствует петля гисте-
резиса и, соответственно, отсутствует возмож-
ность создания на них мемристорной памяти. В
тонких полупроводниковых пленках существует
зависимость принимаемой пленкой симметрии
анионов относительно катионов от величины и
полярности приложенного к пленке напряжения.
Меняющаяся при этом толщина запрещенной зо-
ны приводит к появлению петли гистерезиса на
графике ее ВАХ.

В наших измерениях ВАХ тонких пленок оксида
цинка регистрируемый ток зависел от толщины за-
прещенной зоны, значение которой определялось
тем, какое из двух устойчивых состояний (основ-
ное или зеркальное) принимали анионы кислорода
относительно узлов кристаллической решетки ка-
тионов цинка. Смена этих состояний, соответ-
ственно, появление одного из двух значений со-
противления электрическому току, происходило
под действием прикладываемого значения напря-
жения, необходимого для выбора типа симметрии
анионов относительно катионов. На основе дан-
ного эффекта возможно создание мемристорной
(резистивной) памяти. Экспериментально нами
было установлено, что для оксида цинка значе-
ния напряжений в зависимости от концентрации
кислорода находятся в диапазоне от –4 до +4 В.

В работе [19] приведены результаты измерения
ВАХ пленки оксида цинка (рис. 3в), полученной
методом химического осаждения. Переключение
сопротивления происходило при напряжениях,
равных –2.5 и 4 В. При измерении ВАХ в момент
изменения напряжения от –2.5 до +4 В ширина
запрещенной зоны пленки была максимально
возможной для нее, то есть сопротивление плен-
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ки было максимальным. Это соответствовало
наименьшим значениям регистрируемого элек-
трического тока. При измерении ВАХ в момент
изменения напряжения от + 4 до –2.5 В ширина
запрещенной зоны пленки была минимально воз-
можной для нее, то есть сопротивление пленки бы-
ло минимальным. Это соответствовало наиболь-
шим значениям регистрируемого электрического
тока. При этом перепад тока в прямом направлении
для двух ветвей ВАХ, лежащих в области положи-
тельных значений напряжения, равному +2 В, со-
ответствовал более значимому изменению сопро-
тивления пленки и наибольшему перепаду тока,
равному 18 нА (с 3 до 21 нА). Для значений, лежа-
щих в области отрицательного напряжения, со-
ставляющего – 2 В, перепад тока составлял всего
2 нА (от –23 до –25 нА).

В то же время, при измерении ВАХ пленок, по-
лученных методом магнетронного распыления,
перепад тока при значении напряжения, равном
+0.8 В, в верхней части ВАХ для пленки типа I
(рис. 3а) составил 6 нА (с 8 до 14 нА), а для типа II
(рис. 3б) – 15 нА (с 8 до 23 нА). При этом для зна-
чений напряжения –0.8 В в нижней части ВАХ для
пленки типа I составил 30 нА (с – 8 до –38 нА), а для
типа II – 23 нА (с –8 до –31 нА). Таким образом,
для 10-слойной пленки оксида цинка, получен-
ной методом магнетронного распыления, с кон-
центрацией кислорода в верхних слоях пленки,
обеспечивающей оксиду цинка свойства диэлек-
трика, перепад тока вверху по сравнению с ниж-
ней частью ВАХ был на 15 нА меньше и на пленке
без изолирующего слоя оксида цинка сверху
пленки – на 8 нА меньше. Это уменьшение пере-

Рис. 3. Вольтамперные характеристики оксида цинка, полученного методом магнетронного распыления (а и б) и ме-
тодом химического осаждения [19] (в): при послойном изменении концентрации кислорода через 10% от 0 до 90% (три
слоя проводники, один полупроводник и 6 верхних слоев изолятор) (а); двухслойная пленка (первый слой 20% кисло-
рода – проводник; верхний слой 30% кислорода – полупроводник) (б).
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пада тока между верхними ветвями ВАХ связано с
тем, что при подаче прямого напряжения часть
электронов кислородных анионов участвует в со-
здании экситонных состояний, которые в даль-
нейшем локализуются в ловушках экситонов. По
этой причине количество анионов, влияющих на
ток ВАХ уменьшается, что приводит к значитель-
ному снижению перепада тока по сравнению с
ВАХ, снимаемой при напряжении, приложен-
ном в обратном направлении, когда не создают-
ся экситонные состояния. Наибольшее проявле-
ние блокирования мемристорных свойств окси-
да цинка в верхней половине ВАХ для пленки,
имеющей снаружи изолирующий слой, связано
с большим количеством поверхностных дефек-
тов в запрещенной зоне, а значит и с большим
количеством ловушек экситонов и локализован-
ных в них экситонов.

Таким образом, регулируя напряжением ин-
тенсивность возбуждения экситонных и трион-
ных состояний, локализуемых в их ловушках, мы
получаем возможность изменять величину пере-
пада значений тока в верхней части петли гисте-
резиса на ВАХ тонкой полупроводниковой плен-
ки, то есть влиять на запоминаемые в мемристор-
ной памяти значения сопротивления.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
В результате комплексного изучения тонких

пленок оксида цинка и легированного кремния,
полученных методом магнетронного распыле-
ния, предложены и обоснованы возможные меха-
низмы возникновения при комнатной темпера-
туре ловушек экситонов и трионов и описана их
релаксационная динамика. Установлено значе-
ние концентрация кислорода в оксиде цинка, при
которой в тонкой пленке проявляются свойства
мемристорной памяти, составляющее от 20 до
30 процентов. Определены характерные времена
поперечной и продольной необратимых релакса-
ций для ловушек экситонов и трионов при ком-
натной температуре. Установлены характеристи-
ки пленок, необходимые для обеспечения в них
мемристорного эффекта.
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Quantum-sized objects in the form of exciton and trion traps and their role
in excitonic partial blocking of memristor properties of thin zinc oxide films

I. I. Popova, *, A. V. Moroza, D. V. Mineeva, A. A. Gladyshevaa, N. I. Sushentsova

aVolga State University of Technology, Yoshkar-Ola, 424000 Russia
*e-mail: popov@volgatech.net

Basing on the analysis of the results of experiments on photon echo in thin films of zinc oxide and doped sil-
icon, possible mechanisms of the exciton and trion traps formation at room temperature and the dynamics of
relaxation processes in them are discussed. The current–voltage characteristics recorded for such films with
traps possessing the memristor effect are studied, and the influence of traps on the parameters of the current-
voltage characteristics is studied.
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ВВЕДЕНИЕ

Полупроводниковые квантовые точки (ПКТ)
находят все большее применение в квантовой оп-
тике [1]. На авторов данной статьи наибольшее
впечатление произвели работы эксперименталь-
ной группы из Института спектроскопии РАН
(Москва, Троицк) с двухоболочечными ПКТ
CdSe/CdS/ZnS (пр-во QD-Light, Россия) разме-
ром 3–7 нм [2–8]. Отметим, что эти квантовые
точки были выращены методом коллоидного
синтеза так, что излучающее ядро CdSe оказалось
окружено двумя оболочками из CdS и ZnS, улуч-
шающими фотостабильность и квантовый выход
ПКТ, Согласно [9], при возбуждении таких ПКТ
лазерным излучением на длине волны 580 нм, со-
ответствующей максимуму экситонного погло-
щения, время необратимой релаксации при тем-
пературе 10 К составляет 0.75 пс. Недавние рабо-
ты [10–13] показывают, что для практических
целей необходимо учитывать дисперсию ПКТ по
размерам [10], а также концентрационные эф-
фекты [11, 12] и влияние окружающей матрицы
[13]. Кроме того, важно изучать механизмы быст-
ропротекающих процессов в твердотельных на-
нокомпозитах [14, 15], в особенности, развивать
теоретические подходы для описания эволюции
экситонной когерентности [16–18].

Квантовые точки типа CdSe/CdS/ZnS характе-
ризуются дискретным набором энергетических
состояний, подобно атомам, из-за чего их неред-
ко называют “искусственными атомами”, а раз-
меры таких ПКТ практически совпадают с разме-
рами экситонов Ванье–Мотта [19] (см. также мо-
нографии [20, 21]). Поэтому нами было сделано
предположение об экситонной природе наблю-
давшихся в [6–9] когерентных явлений [17, 22].
Новизна данного теоретического рассмотрения
состоит в том, что рабочими объектами являются
экситоны, а не примесные центры (как в обзоре
[23]). Кроме того, вслед за А.К. Ребане и его кол-
легами [24], мы считаем, что возбуждение ПКТ
осуществляется в двухквантовом режиме двумя
лазерными пучками пикосекундной длительно-
сти, один из которых – объектный (т.е. имеет не-
плоский волновой фронт), а другой – референт-
ный. В этом режиме, при возбуждении ПКТ в об-
ласти экситонного поглощения, лазер должен
иметь длину волны 1160 нм. Для облегчения де-
тектирования оптическая схема установки долж-
на позволять каждому пучку иметь свой волновой
вектор (  и ), чтобы обеспечить угол между  и

 равный 60°. В этом случае реализуется режим
формирования коррелированных транзиент-го-
лограмм [25]. Таким образом, в данной статье
речь идет об экситонной транзиент-голографии.
Возбуждающие пучки формируют в области воз-
буждения ПКТ две “решетки” неравновесной
экситонной поляризации, на которых рассеива-

1 Данная статья была представлена для опубликования в те-
матическом выпуске “Нанооптика, фотоника и когерент-
ная спектроскопия” (см. № 12, том 84, 2020).
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ются во взаимно-противоположных направле-
ниях сигналы свободной экситонной индукции,
волновой фронт которых совпадает с волновым
фронтом объектного пучка.

ЭКСИТОННАЯ ТРАНЗИЕНТ-ГОЛОГРАФИЯ 
НА ПКТ CdSe/CdS/ZnS

Двухквантовый режим возбуждения коррели-
рованных сигналов свободной индукции (free in-
duction decay – FID) рассмотрен в работе [26], а про-
цесс формирования волнового фронта этих коге-
рентных откликов изучен в [25]. Согласно [26]
электрическое поле возбужденных в двухквантовом
режиме коррелированных сигналов свободной ин-
дукции (FID) в приближении малых импульсных
площадей может быть записано в виде:

(1)

где  – амплитуда электрического поля,  – дли-
тельность возбуждающих импульсов, Q – параметр
двухквантового возбуждения,  – форм-фактор
формы FID, ω – частота возбуждения,  – пара-
метр Больцмана, T – рабочая температура,  –
параметр, регулирующий размерность, N – число
участвующих экситонов.

При формировании двухквантовых коррели-
рованных транзиент-голограмм (correlated tran-
sient holograms – CTH) один из возбуждающих
пучков является объектным и имеет неплоский
волновой фронт:

(2)

(где   и  – амплитуда электрического
поля, частота возбуждения и фаза объектной вол-
ны) и, согласно правил транзиент-голографии,
его электрическое поле должно быть разложено в
ряд Фурье по плоским волнам. Второй пучок –
референтный, с плоским волновым фронтом

(3)

и не требует разложения. Здесь  – амплитуда
электрического поля, ω – частота возбуждения,

 – фаза референтной волны. Параметры
 и  определяют волновые фронты соот-

ветствующих пучков.
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Согласно [25] электрическое поле двухкванто-
вой коррелированной транзиент-голограммы име-
ет вид:

(4)

где  = 

T2 – время фазовой релаксации. Видно, что кор-
релированные сигналы экситонной свободной
индукции (EFID1 и EFID2) распространяются во
взаимно противоположных направлениях:

(5)
и имеют обращенные волновые фронты:

(6)

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Таким образом, показана возможность записи

и считывания двухквантовых экситонных тран-
зиент-голограмм. Возникает вопрос о природе
экситонов в ПКТ CdSe/CdS/ZnS, о которых идет
речь в работах [6–9]. Если бы речь шла о свободных
экситонах Ванье-Мотта, то время необратимой ре-
лаксации T2 составляло бы 5 фс [27]. В нашем слу-
чае T2 экситонов равно 1 пс, т.е. мы имеем дело с
локализованными экситонами Ванье–Мотта. По-
этому и теория таких транзиент-голограмм на ан-
самбле экситонов такая же, что и у примесных цен-
тров [23] (см. также монографию [28]). Заметим,
что лазерное возбуждение и считывание коге-
рентных откликов с плоских пленочных образцов
удобно вести с помощью призм полного внутрен-
него отражения [29].

Работа выполнена в рамках темы государ-
ственного задания Министерства науки и высше-
го образования Российской Федерации № AAAA-
A18-118030690040-8.
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The possibility and the conditions of the recording and reading out of two-quantum transient holograms on
the exciton levels of the semiconductor quantum dots of CdSe/CdS/ZnS type are studied theoretically.


