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Проведено теоретическое исследование динамики обмена энергией в двухуровневой системе, со-
стоящей из сферической наночастицы с диэлектрическим ядром с металлической оболочкой и кван-
товой точки, находящейся в режиме слабого конфаймента. Определены геометрические параметры
системы, при которых взаимодействие экситона Ванье–Мотта квантовой точки с электрическим
полем локализованных плазмонов наночастицы становится сильным. Показано, что с увеличением
интенсивности плазмон–экситонного взаимодействия, характер кинетики передачи энергии между
компонентами системы меняется от апериодического затухания до затухающих колебаний.
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ВВЕДЕНИЕ

В течение последнего десятилетия объектом повы-
шенного внимания исследователей являются композит-
ные системы, включающие в себя металлические на-
ночастицы (НЧ) и квантовые излучатели: органиче-
ские молекулы или квантовые точки (КТ). Интерес
к таким системам обусловлен широкой перспективой
их использования в современных устройствах опто-
и молекулярной электроники. Плазмонные НЧ обла-
дают уникальными оптическими свойствами, которые
связаны с колебаниями электронов проводимости (ло-
кализованными плазмонами). Эти колебания приво-
дят к усилению электрического поля вблизи наноча-
стицы по сравнению с полем падающего оптического
излучения. Усиленное ближнее поле влияет на спек-
тральные характеристики помещенных в него молекул
или КТ, а именно, увеличивает поглощение, приводит
к затуханию или разгоранию люминесценции, изме-
няет скорость ферстеровского резонансного переноса
энергии [1–5]. Слоистые НЧ с диэлектрическим ядром
и металлической оболочкой обладают более богаты-
ми плазмонными свойствами по сравнению с простыми
сферическими НЧ и активно применяются при разра-
ботке спазеров, солнечных ячеек, биосенсоров и дру-
гих устройств [6–8].

В композитных системах на основе НЧ и КТ воз-
можно возникновение гибридных плазмон–экситонных
состояний [9, 10]. В зависимости от геометрических
и электродинамических характеристик таких систем
величина энергии взаимодействия между экситоном
и локализованным плазмоном может доходить до полу-
тора сотен мэВ (сильная плазмон–экситонная связь). В
этом случае временная зависимость передачи энергии
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Рис. 1. Взаимное расположение КТ и НЧ

между плазмонной и экситонной подсистемами имеет
вид затухающих колебаний, зависящих от релаксаци-
онных характеристик системы и отстройки от резо-
нанса [11]. На режиме сильной плазмон–экситонной
связи могут быть основаны управление скоростью
и выходом химических реакций, приготовление запу-
танных состояний с целью передачи квантовой инфор-
мации, а также работа низкопороговых лазеров [12].

В данной работе в рамках формализма матрицы
плотности изучена динамика обмена энергией между
экситоном Ванье–Мотта сферической КТ и локализо-
ванным плазмоном слоистой сферической НЧ. Геомет-
рия рассматриваемой системы представлена на рис. 1.
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1. МОДЕЛЬ КИНЕТИКИ ОБМЕНА ЭНЕРГИЕЙ
МЕЖДУ КВАНТОВОЙ ТОЧКОЙ И НАНОЧАСТИЦЕЙ

Динамика обмена энергией между КТ и НЧ была
рассмотрена в рамках формализма матрицы плотно-
сти, который позволяет учесть релаксационные про-
цессы, происходящие в изучаемой системе. КТ и НЧ
считались двухуровневыми системами. Основному со-
стоянию КТ отвечает волновая функция ψ0, возбуж-
денному — ψ1. В основном состоянии НЧ локализо-
ванный плазмон отсутствует |0〉. При возбуждении НЧ
возникает локализованный плазмон |1LMj〉, характери-
зующийся орбитальным L и магнитным M квантовыми
числами, а также параметром j = «–», «+», который
указывает тип плазмона, поскольку наличие двух гра-
ниц металла с диэлектриком приводит к возникнове-
нию низко- и высокочастотных плазмонов. Для описа-
ния объединенной системы «КТ+НЧ» достаточно рас-
смотреть следующие состояния: |1〉 = ψ0|1LMj〉 — воз-
буждена НЧ, |2〉 = ψ1|0〉 — возбуждена КТ. Населен-
ности состояний |1〉 и |2〉 задаются диагональными эле-
ментами матрицы плотности ρ11 и ρ22, соответственно.
За релаксацию ρ11 отвечает время жизни локализован-
ного плазмонаτp, за релаксацию ρ22 — время жизни эк-
ситона Ванье–Мотта τex. Релаксацию недиагональных
элементов ρ12 и ρ21 характеризует время T2. Соглас-
но работам [11, 13] система дифференциальных урав-
нений для элементов матрицы плотности может быть
записана в векторной форме

dρ (t)

dt
= A · ρ (t) , (1)

где ρ — вектор–столбец с компонентами ρ11, ρ22, ρ12,
ρ21, зависящими от времени, A — матрица 4×4, име-
ющая следующий вид
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В матрице (2) ∆E — разность энергий возбуждения
КТ и НЧ, V12 и V21 — матричные элементы оператора
энергии взаимодействия экситона КТ с плазмоном НЧ,
вычисленные между состояниями |1〉 и |2〉.

Решение уравнения (1) может быть построено с по-

мощью теоремы Сильвестра [11]

ρ (t) =
∑

k

eλkt
∏

j 6=k

A− λjI

(λk − λj)
ρ (0) , (3)

где λj — собственные значения матрицы A, I — еди-
ничная матрица. Поскольку τex превосходит τp, при
импульсном возбуждении начальному состоянию си-
стемы будет соответствовать возбужденная КТ и НЧ
без плазмонов, т. е. вектор–столбец ρ (0) имеет один
ненулевой элемент ρ22 = 1. При этом начальном усло-
вии интенсивность спонтанного излучения КТ будет
пропорциональна ρ22 (t).

Матричный элемент оператора взаимодействия элек-
трона КТ, находящейся в режиме слабого простран-
ственного ограничения, с электрическим полем лока-
лизованного плазмона, вычисленный между состояни-
ями |1〉 и |2〉, определяется интегралом

V12 (LMj) = −βΦ1s (0)

∫

VQD

ψ1s (r) ervc×E
∗
LMj (r

′) dr,

(4)

где Φ1s (0) = 1
/

√

πR3
ex — водородоподобная функция,

вычисленная в начале координат КТ и описывающая
относительное движение электрона и дырки, Rex —
радиус экситона, ψ1s (r) — огибающая функция, опи-
сывающая движение экситона, как целого [14], ervc —
оператор дипольного момента перехода электрона КТ,
VQD — объем КТ, β = 3ε3/ (ε0 + 2ε3) — коэффициент,
учитывающий изменение поля плазмона внутри КТ, по
сравнению с полем в окружающей среде, ε0 и ε3 —
диэлектрические постоянные материала КТ и окружа-
ющей среды, соответственно. Напряженность электри-
ческого поля плазмона E

∗
LMj (r

′) в месте расположения
электрона КТ записывается в виде

E
∗
LMj (r

′) = −

√

4πh̄ωLj

FLj

(L+ 1) (2L+ 1)×

×
GLj

r′L+2
Y

L+1
∗

LM (θ′, α′) , (5)

где ωLj — частота локализованного плазмона,
Y

L+1
LM (θ′, α′) — шаровой вектор.
Когда диэлектрическая функция металла за-

дается в рамках обобщенной модели Друде
ε2 (ω) = ε∞ − ω2

p

/

ω2, где ωp — плазменная ча-
стота и ε∞ — высокочастотная диэлектрическая
проницаемость металла, для частот локализованных
плазмонов справедливо выражение [9]

ω2
Lj

ω2
p

=
1

2

(
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2 +
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L
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)

, (6)

в котором введены следующие обозначения:

AL =
(L+ 1)

∆L

{

(ε∞L+ ε3 (L+ 1))R2L+1
2 − L (ε∞ − ε1)R

2L+1
1

}

,
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BL =
L

∆L

{

(ε1L+ ε∞ (L+ 1))R2L+1
2 − (ε∞ − ε3) (L+ 1)R2L+1

1

}

,

∆L = (ε∞L+ ε3 (L+ 1)) (ε1L+ ε∞ (L+ 1))R2L+1
2 − (ε∞ − ε1) (ε∞ − ε3)L (L+ 1)R2L+1

1 ,

где j = «–», «+» — знак перед квадратным корнем, ε1 — диэлектрическая постоянная ядра НЧ, R1 и R2 —
внутренний и внешний радиусы оболочки НЧ.

Кроме того, величины FLj и GLj , входящие в (5), определяются формулами
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,

KLj =
ε1L+ ε2 (ωLj) (L+ 1)

ε2 (ωLj) (2L+ 1)
, NLj =

(ε2 (ωLj)− ε1) L

ε2 (ωLj) (2L+ 1)
, GLj = KLjR

2L+1
2 +NLjR

2L+1
1 .

Когда энергия локализованного плазмона близка
к энергии экситона в КТ, в объединенной си-
стеме «КТ+НЧ» возможно существование гибрид-
ных плазмон–экситонных состояний, энергии которых
определяются выражением [9]

E±
LMj =

1

2
(h̄ωex + h̄ωLj±

±

√

(h̄ωex − h̄ωLj)
2 + 4 |V12 (LMj)|2

)

, (7)

где h̄ωex — энергия экситона Ванье–Мотта в КТ. Если
рассматривать движение экситона в КТ, как движение
в бесконечно глубокой сферически-симметричной по-
тенциальной яме, его минимальная энергия будет опре-
деляться равенством [14]

h̄ωex = Eg −
µe2

2ε20h̄
2
+

h̄2π2

2MR2
0

,

здесь Eg — ширина запрещенной зоны объемного
полупроводника, µ — приведенная масса электрона
и дырки, М — их суммарная масса.

Величина g = 2 |V12 (LMj)|, вычисленная при равен-
стве энергий экситона и плазмона, определяет интен-
сивность плазмон–экситонного взаимодействия и на-
зывается расщеплением Раби.

2. РЕЗУЛЬТАТЫ РАСЧЕТОВ

Расчеты по представленной модели были проведены
для НЧ радиусом R2 = 10нм с серебряной оболоч-
кой. Выбор радиуса НЧ обусловлен квазистатическим
приближением, используемым при описании поля ло-
кализованного плазмона (5), согласно которому размер

НЧ должен быть много меньше длины электромагнит-
ной волны оптического диапазона в вакууме. Парамет-
ры Друде для серебра на оптических частотах были
взяты из монографии [15]: h̄ωp = 9.0 эВ, ε∞ = 3.7,
τp = 25 фс. Диэлектрические постоянные ε1 и ε3 были
равны 2. Характеристики КТ в режиме слабого кон-
файнмента соответствовали CuCl [14]: Eg = 3.3 эВ,
ε0 = 6, rvc = 0.6 нм, Rex = 0.7 нм, τex = 10 пс. Радиус
КТ R0 варьировался в диапазоне от 2 до 4 нм, в преде-
лах которого пространственное ограничение движения
электрона является слабым (Rex < R0). Время попе-
речной релаксации T2 = 10 фс.

Вычисление частоты локализованных плазмонов по
формуле (6), показывают, что для низкочастотной мо-
ды j =«-» частота плазмона убывает с ростом радиуса
R1 ядра НЧ, для высокочастотной моды j =«+» —
растет. При выбранных параметрах модели энергия
экситона имеет точки пересечения только с низкоча-
стотными модами разной мультипольности L. Так, из
рис. 2 видно, что энергия экситона h̄ωex в КТ радиу-
сом R0 = 3 нм пересекает низкочастотную дипольную
моду h̄ω1− при R1 ≈ 3.4 нм. При вычислении матрич-
ных элементов V12 по формуле (4) предполагалось, что
дипольный момент перехода ervc электрона КТ направ-
лен вдоль оси z, соединяющей центры КТ и НЧ. В этом
случае ненулевыми оказываются матричные элементы
для M = 0. Поэтому все расчеты проводились для ло-
кализованного плазмона с характеристиками L = 1,
M = 0 и j =«-».

Результаты расчетов по формуле (7) энергии гибрид-
ных состояний для различных расстояний d между
центрами КТ и НЧ также представлены на рис. 2.
Сплошные кривые соответствуют энергии E−

10−, штри-

ховые — E+
10−. Из рисунка видно, что уменьшение

расстояния d, приводит к увеличению величины рас-
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щепления Раби g, которое при d = 13 нм достига-
ет ∼ 150 мэВ. Это, в свою очередь, отражается на
кинетике населенности экситонного состояния систе-
мы ρ22 (t), рассчитанной по формуле (3) при нуле-
вой отстройке от резонанса ∆E = 0, как следует
из рис. 3. При d > 16 нм плазмон–экситонное вза-
имодействие является слабым, и кинетика населенно-
сти экситонного состояния оказывается релаксацион-
ной. При меньших расстояниях кинетика становится
осцилляционно–релаксационной, что характерно для
промежуточного и сильного плазмон–экситонного вза-
имодействия.

Рис. 2. Зависимость энергии гибридных плазмон–экситонных
состояний от радиуса ядра НЧ для разных расстояний между
КТ и НЧ d = 13 (1), 16 (2), 20 (3), 25 (4) нм

Рис. 3. Кинетика населенности экситонной подсистемы для
разных расстояний между КТ и НЧ (обозначения, как на
рис. 2)

На рис. 4. представлены результаты расчетов энер-
гии гибридных состояний при разных радиусах R0 КТ
и при фиксированном расстоянии d = 16 нм. С ро-
стом R0 энергия экситона уменьшается, и точка пе-
ресечения с дипольной плазмонной модой смещается

в сторону больших радиусов R1 ядра НЧ. Кроме того,
с увеличением радиуса КТ, величина расщепления Ра-
би возрастает и достигает ∼ 130 мэВ при R0 = 4 нм.
Возрастание энергии плазмон–экситонного взаимодей-
ствия с увеличением R0 приводит к смене релакса-
ционной кинетики населенности экситонного состоя-
ния на осцилляционно-релаксационную, как показано
на рис. 5.

Рис. 4. Зависимость энергии гибридных плазмон–экситонных
состояний от радиуса ядра НЧ для разных радиусов КТ R0 =

2 (1), 3 R0 = 3 (2), R0 = 4 (3) нм

Рис. 5. Кинетика населенности экситонной подсистемы для
разных радиусов КТ (обозначения как на рис.4)

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Таким образом, проведенные в работе исследова-
ния показали, что в зависимости от геометрических
характеристик системы «КТ+НЧ» возможны два ре-
жима в кинетике обмена энергией электронного воз-
буждения между КТ и НЧ: чисто релаксационный
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и осцилляционно–релаксационный. Варьируя расстоя-
ние между КТ и НЧ, а также радиус КТ, можно осу-
ществлять управление кинетическим режимом энерго-
обмена. Выявленные особенности временной зависи-
мости населенности экситонного состояния КТ могут

оказаться полезными с прикладной точки зрения, на-
пример при разработке фотоэлектронных устройств на
основе КТ и НЧ.

Работа выполнена при финансовой поддержке Ми-
нобрнауки РФ, проект № FSGU-2020-0003.
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Kinetics of energy exchange between a quantum dot and a spherical nanoparticle
with a plasmonic shell

F.Yu. Mushina, M.G. Kucherenkob, T.M. Chmerevac

Department of Radiophysics and Electronics, Faculty of Physics, Orenburg State University
Orenburg 460018, Russia

E-mail: afedor.mushin@yandex.ru, bclibph@yandex.ru, cchmereva@yandex.ru

A theoretical study of the dynamics of energy exchange in a two-level system consisting of a spherical nanoparticle with a
dielectric core and a metallic shell and a quantum dot in the weak confinement mode is carried out. The system geometric
parameters are determined at which the interaction of the Vanier-Mott exciton of a quantum dot with the electric field of localized
plasmons of a nanoparticle becomes strong. It is shown that with an increase in the intensity of the plasmon-exciton interaction,
the nature of the kinetics of energy transfer between the components of the system changes from aperiodic attenuation to damped
oscillations.
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