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Предлагается способ резонансного оптического возбуждения ортосостояний двухэлектронных доноров

в кремнии, прямые переходы в которые из основного состояния при слабой спин-орбитальной связи

крайне подавлены. Возбуждение предлагается осуществлять, используя точки антипересечения орто- и

парасостояний в условиях одноосного сжатия кристалла, в которых состояния нельзя однозначно отнести

ни к одной группе состояний с определенным спином, вследствие чего оптический переход становится

разрешенным. Структура энергетических уровней двухэлектронных примесей такова, что возбуждения

такого состояния практически однозначно ведут к заселению нижележащего состояния ортотипа, которое,

как ожидается, является сильно долгоживущим в случае слабой спин-орбитальной связи. В настоящей работе

проводятся теоретические оценки сечений оптических переходов в окрестности точки антипересечения

уровней в зависимости от деформации при сильной и слабой спин-орбитальной связи.
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1. Введение

Нейтральные двухэлектронные донорные центры в

кремнии (Mg и доноры VI группы) имеют две группы

состояний (спин-синглетные (пара-) и спин-триплетные

(ортосостояния)), которые в отсутствие спин-орбиталь-

ного взаимодействия оптически не связаны друг с

другом. Это позволяет рассматривать их как удобную

основу для создания кубита, которые в отличие от пред-

ложений использования в качестве кубита однократно

ионизованных доноров VI группы [1] имеют большой

энергетический зазор между уровнями, что, возможно,

будет иметь положительное влияние на температурную

устойчивость потенциального кубита.

При слабой спин-орбитальной связи или ее отсут-

ствии (доноры S и Mg) контролируемое оптическое

возбуждение состояний ортогруппы крайне затруднено,

а резонансное возбуждение невозможно. В донорах с

сильной спин-орбитальной связью (Se, Te) возможно

прямое резонансное возбуждение, но обратной стороной

этого является маленькое время жизни возбуждаемого

ортосостояния. Возбуждение через ионизацию доноров

с последующим захватом электрона другим донорным

центров приводит к случайному образованию в некото-

ром количестве доноров, находящихся в ортосостояниях.

Однако такой способ является неконтролируемым, и

невозможность направленно возбуждать ортосостояния

не позволяет осуществлять управление потенциальным

кубитом.

В настоящей работе предлагается способ нерезо-

нансного, но контролируемого оптического возбужде-

ния, теоретически позволяющего возбуждать ортососто-

яния донорных центров с эффективностью практиче-

ски 100%. Суть способа состоит в использовании точ-

ки антипересечения уровней спин-триплетных (3)1s(B2)
и спин-синглетных (1)1s(B2) уровней в одноосно-

деформированном кристалле кремния, в которой даже

при незначительной спин-орбитальной связи спин не

является определенным (рис. 1), и оптические переходы

возможны. Ниже по энергии лежит лишь отщепленная

деформацией одна из компонент долинного триплета —

ортосостояние (3)1s(E) (нижнее состояние с симмет-

рией E на рис. 1), не замешанное спин-орбитальным

взаимодействием с парасостоянием, и релаксационный

переход в него обеспечивает возбуждение донора в

спин-триплетное состояние. Таким образом, возбуждая

примесь из основного состояния со спином, равным

нулю (S = 0), в 1s состояние в окрестности точки

антипересечения, например оптическим π-импульсом,

последующим релаксационным процессом обеспечивает-

ся заселение состояния c S = 1. Вероятность перехода

в другое состояние при этом очень мала. Следует

отметить, что сила спин-орбитальной связи при таком

способе возбуждения влияет только на величину диа-

пазона деформаций, при котором возможны переходы
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Рис. 1. Уровни 1s(T2) состояния доноров Se в Si в зависимо-

сти от междолинного расщепления, вызванного деформацией

вдоль оси {100}. Буквы справа показывают симметрию состоя-

ния.

в антипересекающиеся уровни, которая при малой ее

величине может быть также очень мала, но всегда

присутствующая неоднородность деформации при одно-

осном сжатии снижает требования к точности величины

прикладываемого давления и всегда обеспечит какой-то

процент таких переходов.

2. Теоретическая часть и результаты

В первую очередь следует отметить, что решаемая

в настоящей работе задача об оптических переходах

в отщепленные состояния 1s долинного триплета в

окрестности точки антипересечения пара- и ортосостоя-

ний не является новой и решалась коллективом авторов

работ [2,3]. Однако в опубликованных материалах не

содержится информации о структуре волновой функции,

что необходимо для оценки зависимости сечения опти-

ческого перехода от деформации кристалла. Поэтому в

данной работе проводится вычисление этой волновой

функции с опорой на значения матричных элементов

оператора спин-орбитального взаимодействия, оценки

которых даны в работах [2,3].
Построение волновой функции в точке антипересе-

чения 1s(T2) пара- и ортосостояний в условиях дефор-

мации и спин-орбитального взаимодействия (см. схе-

му уровней на рис. 1) осуществлялось с использова-

нием экспериментально измеренных параметров спин-

орбитальной связи для различных доноров [2,3], а также

известного факта, что спин-орбитальное взаимодействие

связывает лишь два уровня с одинаковой симметрией

(в рассматриваемом случае это симметрия B2) расщеп-

ленного состояния 1s(T2). Последнее позволило ограни-

читься матрицей возмущения (спин-орбитальное взаимо-
действие) размерности 2× 2. Диагонализация матрицы

дает спектр состояний и волновые функции антипересе-

кающихся уровней.

В настоящей работе при описании волновых функ-

ций состояний двухэлектронных центров использова-

лись следующие модельные представления [4]. Волновая
функция возбужденного состояния строится на основе

представления, что орбитали двух электронов суще-

ственно отличаются, что приводит к тому, что один из

электронов (внутренний) локализуется близко к центру

и
”
чувствует“ лишь потенциал атомного остова с заря-

дом +2, а второй электрон (внешний) движется в поле

атомного остова, экранированного первым внутренним

электроном, т. е. в кулоновском потенциале с заря-

дом +1. Таким образом, волновая функция строится из

водородоподобных функций с учетом перестановочной

симметрии электронов. В отсутствии спин-орбитального

взаимодействия волновые функции основного и воз-

бужденных пара- (спиновый синглет) и ортосостояний

(спиновый триплет) могут быть записаны в следующем

виде [4]:

9g.s .(r1, r2) = ϕ1(r1)ϕ1(r2)s1(↑)s2(↓),

9para(r1, r2) =
1√
2

(

ϕ+
1s(r1)ϕ2(r2) + ϕ+

1s (r2)ϕ2(r1)
)

×
(

s1(↑)s2(↓) − s1(↓)s2(↑)
)

,

9ortho
1 (r1, r2) =

1√
2

(

ϕ+
1s(r1)ϕ3(r2) − ϕ+

1s (r2)ϕ3(r1)
)

×
(

s1(↑)s2(↑)
)

,

9ortho
2 (r1, r2) =

1√
2

(

ϕ+
1s(r1)ϕ3(r2) − ϕ+

1s (r2)ϕ3(r1)
)

×
(

s1(↓)s2(↓)
)

,

9ortho
3 (r1, r2) =

1√
2

(

ϕ+
1s (r1)ϕ3(r2) − ϕ+

1s(r2)ϕ3(r1)
)

×
(

s1(↑)s2(↓) + s1(↓)s2(↑)
)

, (1)

где r1, r2 — координаты первого и второго электронов,

ϕ+
1s(r1,2) — волновая функция основного состояния од-

нократно ионизованного донора, ϕ1(r1,2) и ϕ2,3(r1,2) —

одноэлектронные волновые функции в основном (с ин-

дексом 1) и возбужденном (с индексами 2 и 3) состо-

янии, s1 и s2 — спиновые функции первого и второго

электронов, в скобках указано направление спина. Воз-

можным небольшим отличием функций ϕ3 для различ-

ных состояний спинового триплета в рассматриваемом

в настоящей работе случае можно пренебречь.

Гамильтониан системы примем в виде

H = H0 + Hs .o., (2)

где H0 — невозмущенный гамильтониан, описываю-

щий состояния двухэлектронного центра в условиях

одноосного сжатия кристалла, Hs .o. — оператор спин-

орбитального взаимодействия, выступающий в роли воз-

мущения. Функции 9para(r1, r2) и 9ortho(r1, r2), задавае-
мые формулами (1), являются собственными функциями

оператора H0. При наличии одноосной деформации
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сжатия кристалла функции ϕ1(r1,2) и ϕ2,3(r1,2) представ-
ляют собой определенные комбинации однодолинных

волновых функций. В рассматриваемом в данной работе

случае функция ϕ1(r1,2) является шестидолинной, т. е.

представляет собой сумму волновых функций 1s состо-

яний1, каждая из которых связана с одной долиной, с

коэффициентами (c i) такими же, как для 1s(A1) состоя-

ния водородоподобного донорного центра в кремнии [5],
т. е. имеет вид

ϕ1(r1,2) =
∑

i

c i Fiξi , (3)

где Fi — огибающая волновой функции основного

состояния 1s типа, ξi — функция Блоха дна зоны

проводимости i-ой долины, суммирование проводится

по всем шести долинам кремния. Функция ϕ2(r1,2)
представляет собой 1s состояние, образованное вкладом

двух противолежащих долин, лежащих на оси вдоль

прикладываемого к кристаллу давления [5]:

ϕ2(r1,2) =
1√
2

(G1ξ1 − G2ξ2), (4)

где G1,2 — огибающие волновой функции отщепленной

компоненты долинного триплета 1s типа в первой и

второй долине, лежащих на оси вдоль оси прикладывае-

мого к кристаллу давления. Следует отметить, что такая

долинная комбинация функции ϕ2(r1,2) обеспечивает то,

что она перестает быть четной, и оптические переходы

из основного состояния, которое четно, принципиально

становятся возможны, однако наблюдаются не во всех

донорах. Функция ϕ3(r1,2) — 1s состояние, состоящее из

вкладов четырех долин, лежащих на осях, перпендику-

лярных направлению давления. Вследствие вырожденно-

сти состояния коэффициенты, определяющие долинные

вклады, могут быть выбраны так [3]:

ϕ3(r1,2) =
1

2

(

(G3ξ3 − G4ξ4) ± i(G5ξ5 − G6ξ6)
)

, (5)

где G3,4,5,6 — огибающие волновых функций отщеплен-

ной компоненты долинного триплета 1s типа в четырех

долинах, лежащих вдоль осей, перпендикулярных оси

прикладываемого к кристаллу давления. Такая долинная

конфигурация волновых функций обеспечивает наличие

ненулевой проекции орбитального момента.

Наличие возмущения приводит к перемешиванию

пара- и ортосостояний, так что волновую функцию в

окрестности точки антипересечения отщепленных уров-

ней необходимо искать в виде следующей суперпозиции:

9 = α ·9para(r1, r2) + β · 1√
3

(

9ortho
1 (r1, r2)

+ 9ortho
2 (r1, r2) + 9ortho

3 (r1, r2)
)

, (6)

1 Здесь и далее указанный тип состояния 1s соответствует класси-

фикации огибающей волновой функции водородоподобного центра в

методе эффективных масс.

Значения энергии обменного взаимодействия (E2 − E1) и пара-

метра ξ , определяющего спин-орбитальное расщепление, для

доноров VI группы. Для доноров S оптические переходы из ос-

новного состояние в ортосостояние (3)1s(T2) экспериментально
не наблюдаются

Si : Te [3] Si : Se [2] Si : S 2

E2 − E1, мэВ 9 6 6

ξ , мэВ 1.5 0.4 0.07

где α и β — коэффициенты разложения. При при-

нятом допущении, что можно ограничиться матрицей

возмущения размерности 2× 2, уравнение для нахож-

дения собственных значений энергии при учете спин-

орбитального взаимодействия будет иметь вид

det

(

V11 + E2 − 2
3
δ − E V12

V21 V22 + E1 + 1
3
δ − E

)

= 0, (7)

где E1,2 — энергии расщепленных обменным взаи-

модействием уровней пара- (1)1s(T2) и ортосостояний
(3)1s(T2) при нулевой деформации, δ — междолинное

расщепление, вызванное одноосной деформацией сжатия

в кристаллографическом направлении {100} (давление
в 1 кбар соответствует приблизительно междолинному

расщеплению в 8.5 мэВ), E — искомые энергии уров-

ней при учете спин-орбитального взаимодействия, V11,

V12, V21, V22 — матричные элементы оператора спин-

орбитального взаимодействия, которые в работах [2,3]
выражены через единственный параметр ξ . Значение па-

раметра ξ измеряется экспериментально через расщеп-

ление уровней. Матричные элементы, определяющие

расщепление ортосостояния (3)1s(T2), имеют следующие

значения:

V21 = V12 =
ξ√
2
, V11 = − ξ

2
,

а матричный элемент V22, очевидно, равен нулю, так

как парасостояние (1)1s(T2) имеет нулевое значение

спина. Значения же параметра ξ для различных доноров

VI группы представлены в таблице.

Представленные на рис. 1 зависимости энергии уров-

ней от деформации представляют собой результат реше-

ния (жирная линия) уравнения (7) для Si : Se. Обозначим

нижнюю компоненту антипересекающихся уровней с

симметрией (B2) через E1(δ), а верхнюю — E2(δ), коэф-
фициенты α и β для нижней компоненты α1 и β1, а для

2 Оптические переходы в Si : S в состояние спинового триплета
(3)1s(T2) не наблюдаются из-за малой величины спин-орбитальной

связи ξ . Однако близость энергетического спектра Si : Se и Si : S

позволяет предположить, что величина обменного взаимодействия

(E2 − E1) для этих доноров практически одинакова. Параметр ξ

оценен, используя данные спектральных измерений в кремнии с

однократно ионизованными донорами Si : S+ [6], в котором заметно

расщепление уровня 1s(T2) из-за спин-орбитального взаимодействия,

в сравнении с Si : Se+. Полагалось, что отношение спин-орбитальных

расщеплений в Si : S+ и Si : Se+ совпадает с отношением расщеплений

в Si : S и Si : Se.
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Рис. 2. Сечения переходов в обе компоненты антипере-

секающихся уровней с симметрией B2 в зависимости от

величины междолинного расщепления, вызванного деформа-

цией вдоль оси [100] для доноров с относительно большой

(Селен (Se)) (a) и малой (Сера (S)) (b) спин-орбитальной

связью.

верхней соответственно α2 и β2. Тогда коэффициенты

α1, β1, α2, β2 могут быть выражены следующим образом:

α1 =

ξ
√

2
√

ξ2

2
+
(

E1 + δ
3
− E1(δ)

)2
,

β1 =
E1 + δ

3
− E1(δ)

√

ξ2

2
+
(

E1 + δ
3
− E1(δ)

)2
,

α2 =
ξ

2
− E2 + 2

3
δ + E2(δ)

√

ξ2

2
+
(

ξ

2
− E2 + 2

3
δ + E2(δ)

)2
,

β2 =

ξ
√

2
√

ξ2

2
+
(

ξ

2
− E2 + 2

3
δ + E2(δ)

)2
. (8)

Так как основное состояние донора является парасо-

стоянием, а оптические переходы между чистыми пара-

и ортосостояниями невозможны, то матричный элемент

оптического перехода из основного состояния донора
(1)1s(A1) в состояния, соответствующие уровням E1(δ)
и E2(δ), пропорционален коэффициентам разложения

α1, α2 соответственно, т. е. пропорционален весовому

вкладу парасостояния (1)1s(B2) в общей волновой функ-

ции состояний, связанных с этими уровнями. Таким

образом, используя известное сечение поглощения (σ )
при переходе в состояние (1)1s(T2) [7], можно вычислить

зависимость сечения поглощения в уровни E1(δ) и

E2(δ) от одноосной деформации, которая будет даваться

выражением

σ1,2(δ) = α1,2(δ)c(δ)σ, (9)

где множитель c(δ) отражает зависимость от междолин-

ного расщепления вклада в волновую функцию основно-

го состояния донора 1s(A1) долин вдоль оси деформа-

ции [5]. На рис. 2 показаны рассчитанные зависимости

сечения поглощения на переходе в состояния, связанные

с уровнями энергии E1(δ) и E2(δ), в нейтральных

доноров Se и S в кремнии. Так как состояние (1)1s(B2)
образовано вкладами лишь двух долин, лежащих на

оси вдоль прикладываемого давления, электродипольные

оптические переходы возможны лишь при поляризации

излучения вдоль той же оси.3

Результаты для селена соответствуют эксперимен-

тальным данным [2]. Для доноров же серы из-за мало-

го значения параметра спин-орбитальной связи ξ при

обычной спектроскопии не видно линий, как связанных с

переходами в долинный ортотриплет (3)1s(T2), так и рас-

щепления в окрестности точки антипересечения пара- и

орто- 1s уровней [2]. Последнее связано с тем, что при

малой спин-орбитальной связи такое расщепление так

же мало (порядка ξ), что требует использования спек-

троскопии высокого разрешения. По оценкам авторов

данной работы, разрешение должно быть < 0.07 мэВ.

3. Заключение

Проведенные в настоящей работе вычисления спектра

и волновых функций 1s пара- и ортосостояний при уче-

те спин-орбитального взаимодействия показывают воз-

можность внутрицентрового оптического возбуждения

ортосостояний в двухэлектронных донорах в одноосно-

деформированном кремнии. Теоретически при таком

способе возможно осуществлять возбуждения даже при

малых величинах спин-орбитального взаимодействия,

расщепления, связанные с которым, не заметны при

обычной спектроскопии поглощения. Например, факт

существования оптических переходов в окрестности точ-

ки антипересечения в донорах серы можно зафиксиро-

вать, регистрируя населенность единственного наиболее

низко расположенного возбужденного уровня энергии,

связанного с ортосостоянием (3)1s(E), которое связано с

нижними долинами зоны проводимости в деформирован-

ном кремнии. Таким образом, данный способ кроме воз-

буждения потенциально кубита, реализованного на паре

1s уровней пара- и ортосостояний, может быть полезен

3 Нечетность полной волновой функции парасостояния (1)1s(B2)
обеспечивается симметрией долинных вкладов в нее. Вдоль осей,

ортогональных оси долин, образующих это состояние, волновая функ-

ция является четной и оптические переходы в электродипольном

приближении из основного состояния донора запрещены.
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для спектроскопии ортосостояний в донорах с малой

спин-орбитальной связью, в которых непосредственное

их наблюдение невозможно.
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Abstract In this paper, we propose a method for resonant

optical excitation of ortho states of two-electron donors in silicon,

direct transitions to which from the ground state are extremely

suppressed in case of a weak spin-orbit coupling. Excitation is

proposed to be carried out using the points of anti-crossing of ortho

and para states under conditions of uniaxial stress of the crystal. In

these points the states cannot be unambiguously assigned to any

group of states with a certain spin, as a result of which the optical

transition becomes allowed. The structure of the energy levels

of two-electron impurities is such that the excitation of such state

almost unambiguously leads to the population of the underlying

ortho-type state, which is expected to be very long-lived in the

case of weak spin-orbit coupling. In the present work, theoretical

estimates of the cross sections for optical transitions in the vicinity

of the level anticrossing point as a function of strain for strong and

weak spin-orbit coupling are made.
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