
❙♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ✐♥

str❛✐♥✲✐♥❞✉❝❡❞ ❲❙❡2 ♠♦♥♦❧❛②❡r ❜❛s❡❞

q✉❛♥t✉♠ ❧✐❣❤t s♦✉r❝❡s ♦♥ ♠❡t❛❧❧✐❝ s✉r❢❛❝❡s

▲❛①♠✐ ◆❛r❛②❛♥ ❚r✐♣❛t❤✐✱∗✱† ❖❧✐✈❡r ■✛✱† ❙✐♠♦♥ ❇❡t③♦❧❞✱† ❾✉❦❛s③ ❉✉s❛♥♦✇s❦✐✱†

▼♦♥✐❦❛ ❊♠♠❡r❧✐♥❣✱† ❑✐❤✇❛♥ ▼♦♦♥✱‡ ❨♦✉♥❣ ❏✐♥ ▲❡❡✱‡ ❙♦♦♥✲❍♦♥❣ ❑✇♦♥✱‡ ❙✈❡♥

❍ö✢✐♥❣✱†✱¶ ❛♥❞ ❈❤r✐st✐❛♥ ❙❝❤♥❡✐❞❡r∗✱†

†❚❡❝❤♥✐s❝❤❡ P❤②s✐❦ ❛♥❞ ❲✐❧❤❡❧♠✲❈♦♥r❛❞✲❘ö♥t❣❡♥ ❘❡s❡❛r❝❤ ❈❡♥t❡r ❢♦r ❈♦♠♣❧❡① ▼❛t❡r✐❛❧

❙②st❡♠s✱ ❯♥✐✈❡rs✐tät ❲ür③❜✉r❣✱ ❆♠ ❍✉❜❧❛♥❞✱ ❲ür③❜✉r❣✲✾✼✵✼✹✱ ●❡r♠❛♥②

‡❉❡♣❛rt♠❡♥t ♦❢ ♣❤②s✐❝s✱ ❈❤✉♥❣✲❆♥❣ ❯♥✐✈❡rs✐t②✱ ❙❡♦✉❧✱ ❙♦✉t❤ ❑♦r❡❛

¶❙❯P❆✱ ❙❝❤♦♦❧ ♦❢ P❤②s✐❝s ❛♥❞ ❆str♦♥♦♠②✱ ❯♥✐✈❡rs✐t② ♦❢ ❙t✳ ❆♥❞r❡✇s✱ ❙t✳ ❆♥❞r❡✇s ❑❨✶✻

✾❙❙✱ ❯♥✐t❡❞ ❑✐♥❣❞♦♠

❊✲♠❛✐❧✿ ❧tr✐♣❛t❤✐❅♣❤②s✐❦✳✉♥✐✲✇✉❡r③❜✉r❣✳❞❡❀ ❝❤r✐st✐❛♥✳s❝❤♥❡✐❞❡r❅♣❤②s✐❦✳✉♥✐✲✇✉❡r③❜✉r❣✳❞❡

❆❜str❛❝t

❆t♦♠✐❝ ♠♦♥♦❧❛②❡rs ♦❢ tr❛♥s✐t✐♦♥ ♠❡t❛❧ ❞✐❝❤❛❧❝♦❣❡♥✐❞❡s r❡♣r❡s❡♥t ❛♥ ❡♠❡r❣✐♥❣ ♠❛t❡✲

r✐❛❧ ♣❧❛t❢♦r♠ ❢♦r t❤❡ ✐♠♣❧❡♠❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ ✉❧tr❛ ❝♦♠♣❛❝t q✉❛♥t✉♠ ❧✐❣❤t ❡♠✐tt❡rs ✈✐❛ str❛✐♥

❡♥❣✐♥❡❡r✐♥❣✳ ■♥ t❤✐s ❢r❛♠❡✇♦r❦✱ ✇❡ ❞✐s❝✉ss ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ r❡s✉❧ts ♦♥ ❝r❡❛t✐♦♥ ♦❢ str❛✐♥

✐♥❞✉❝❡❞ s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥ s♦✉r❝❡s ✉s✐♥❣ ❛ ❲❙❡2 ♠♦♥♦❧❛②❡r ♦♥ ❛ s✐❧✈❡r s✉❜str❛t❡✱ ❝♦❛t❡❞

✇✐t❤ ❛ ✈❡r② t❤✐♥ ❞✐❡❧❡❝tr✐❝ ❧❛②❡r✳ ❲❡ ✐❞❡♥t✐❢② q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❢♦r♠❡❞ ❛t

✈❛r✐♦✉s ❧♦❝❛t✐♦♥s ✐♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡✳ ❚❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ✐s ❤✐❣❤❧② ❧✐♥❡❛r❧② ♣♦❧❛r✐③❡❞✱ st❛❜❧❡ ✐♥ ❧✐♥❡✲

✇✐❞t❤ ❛♥❞ ❞❡❝❛② t✐♠❡s ❞♦✇♥ t♦ ✶✵✵ ♣s ❛r❡ ♦❜s❡r✈❡❞✳ ❲❡ ♣r♦✈✐❞❡ ♥✉♠❡r✐❝❛❧ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥s

♦❢ ♦✉r ♠♦♥♦❧❛②❡r✲♠❡t❛❧ ❞❡✈✐❝❡ ♣❧❛t❢♦r♠ t♦ ❛ss❡ss t❤❡ str❡♥❣t❤ ♦❢ t❤❡ r❛❞✐❛t✐✈❡ ❞❡❝❛②

✶



r❛t❡ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ❜② t❤❡ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ♣❧❛s♠♦♥✐❝ str✉❝t✉r❡✳ ❲❡ ❜❡❧✐❡✈❡✱ t❤❛t ♦✉r r❡✲

s✉❧ts r❡♣r❡s❡♥t ❛ ❝r✉❝✐❛❧ st❡♣ t♦✇❛r❞s t❤❡ ✉❧tr❛✲❝♦♠♣❛❝t ✐♥t❡❣r❛t✐♦♥ ♦❢ ❤✐❣❤ ♣❡r❢♦r♠❛♥❝❡

s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥ s♦✉r❝❡s ✐♥ ♥❛♥♦♣❧❛s♠♦♥✐❝ ❞❡✈✐❝❡s ❛♥❞ ❝✐r❝✉✐ts✳

❙✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥ s♦✉r❝❡s ❛r❡ ❝♦♥s✐❞❡r❡❞ ❛s ❛ ❦❡② ❜✉✐❧❞✐♥❣ ❜❧♦❝❦ ❢♦r q✉❛♥t✉♠ ♥❡t✇♦r❦s✱ q✉❛♥✲

t✉♠ ❝♦♠♠✉♥✐❝❛t✐♦♥s ❛♥❞ ♦♣t✐❝❛❧ q✉❛♥t✉♠ ✐♥❢♦r♠❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡ss✐♥❣✳✶✕✺ ❚♦ ❢✉❧❧② ❤❛r♥❡ss t❤❡

♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ s✉❝❤ ♥♦♥✲❝❧❛ss✐❝❛❧ ❧✐❣❤t s♦✉r❝❡s✱ ❝♦r❡ r❡q✉✐r❡♠❡♥ts ✐♥❝❧✉❞❡ t❤❡✐r ❧♦♥❣✲t❡r♠ st❛❜✐✲

❧✐t②✱✻✱✼ ❜r✐❣❤t♥❡ss✽✕✶✶ ❛♥❞ s❝❛❧❛❜✐❧✐t② ✐♥ t❤❡ ❢❛❜r✐❝❛t✐♦♥ ♣r♦❝❡ss✳ ❘❡❝❡♥t❧②✱ q✉❛♥t✉♠ ❧✐❣❤t ❡♠✐s✲

s✐♦♥ ❢r♦♠ ✐♥♦r❣❛♥✐❝ t✇♦ ❞✐♠❡♥s✐♦♥❛❧ ❧❛②❡rs ♦❢ tr❛♥s✐t✐♦♥ ♠❡t❛❧ ❞✐❝❤❛❧❝♦❣❡♥✐❞❡s ✭❚▼❉❈✮✶✷✕✶✻

❤❛s ❜❡❡♥ ❞❡♠♦♥str❛t❡❞✳ ❲❤✐❧❡ t❤❡ ♥❛♥♦s❝♦♣✐❝ ♦r✐❣✐♥ ♦❢ t✐❣❤t ❡①❝✐t♦♥ ❧♦❝❛❧✐③❛t✐♦♥ ✐s st✐❧❧ t♦

❜❡ ❡①♣❧♦r❡❞✱ ❡♥❣✐♥❡❡r✐♥❣ t❤❡ ♠♦r♣❤♦❧♦❣② ♦❢ ❝❛rr✐❡r s✉❜str❛t❡s ❛♥❞ t❤✉s t❤❡ str❛✐♥ ✜❡❧❞ ✐♥ t❤❡

♠♦♥♦❧❛②❡rs✶✼ ❤❛s ❡♥❛❜❧❡❞ ♣♦s✐t✐♦♥ ❝♦♥tr♦❧ ♦✈❡r s✉❝❤ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs✳✶✽✕✷✵

❖♥❡ ♦✉tst❛♥❞✐♥❣ ♣r♦❜❧❡♠✱ ✇❤✐❝❤ ✇❡ ❛❞❞r❡ss ✐♥ t❤✐s r❡♣♦rt✱ ✐s t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t

♦❢ s✉❝❤ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs ✐♥ ❛t♦♠✐❝ ♠♦♥♦❧❛②❡rs✳ ❚❤❡ ❧❛②❡r❡❞ ♥❛t✉r❡ ♦❢ t❤❡ ♠❛t❡r✐❛❧s ❛♥❞

t❤❡✐r ✐♥tr✐♥s✐❝ r♦❜✉st♥❡ss ✇✐t❤ r❡❣❛r❞ t♦ ♦♣❡♥ s✉r❢❛❝❡s ✭❞✉❡ t♦ ❛❜s❡♥❝❡ ♦❢ ❞❛♥❣❧✐♥❣ ❜♦♥❞s✮

♥❛t✉r❛❧❧② ♣✉ts ♣❧❛s♠♦♥✐❝ ❛♣♣r♦❛❝❤❡s ✐♥ t❤❡ ❢♦❝✉s ♦❢ ✐♥t❡r❡st✳ ❆ s✐♥❣❧❡ ❞✐♣♦❧❡ ❡♠✐tt❡r ❝❧♦s❡ t♦ ❛

♣❧❛s♠♦♥✐❝ ♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡✱ ✇❤✐❝❤ ❛❝t ❛s ❛♥ ♦♣t✐❝❛❧ ❛♥t❡♥♥❛✱✷✶✱✷✷ ❡①♣❡r✐❡♥❝❡ ❛ ♠♦❞✐✜❡❞ ♣❤♦t♦♥✐❝

♠♦❞❡ ❞❡♥s✐t②✱ ❧❡❛❞✐♥❣ t♦ ❡♥❤❛♥❝❡❞ r❛❞✐❛t✐✈❡ ❞❡❝❛② r❛t❡s ❛♥❞ t❤✉s ❛ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥

❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t✳ ❚❤❡ ❡♥❤❛♥❝❡❞ ✐♥t❡♥s✐t② r❡s✉❧ts ❢r♦♠ ❛♥ ❛♠♣❧✐✜❡❞ ❡❧❡❝tr✐❝ ✜❡❧❞ ✐♥t❡♥s✐t② ❞✉❡

t♦ ❧♦❝❛❧✐③❡❞ s✉r❢❛❝❡ ♣❧❛s♠♦♥ r❡s♦♥❛♥❝❡ ♦❢ ♠❡t❛❧ ♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡s✳✶✽✱✷✸✱✷✹P❧❛s♠♦♥✐❝ t✉♥✐♥❣ ♦❢ t❤❡

♦♣t✐❝❛❧ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ ♠♦❧❡❝✉❧❡s✱ s✉❝❤ ❛s ❞②❡s ❝❧♦s❡ t♦ ❛ ♠❡t❛❧ s✉r❢❛❝❡ ✐s ❛ t♦♣✐❝ ✇❤✐❝❤ ✐s s✉❜❥❡❝t

t♦ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥s s✐♥❝❡ t❤❡ ✶✾✽✵s✳ Pr♦♥♦✉♥❝❡❞ ❝♦✉♣❧✐♥❣ ♣❤❡♥♦♠❡♥❛ ♦❢ ❞②❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡s ✇✐t❤

s✉r❢❛❝❡ ♣❧❛s♠♦♥ r❡s♦♥❛♥❝❡s ✐♥ ✉❧tr❛✲t❤✐♥ s✐❧✈❡r ✜❧♠s ❤❛s ❜❡❡♥ s❤♦✇♥ ✈✐❛ ❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡ ❛♥❞

❛❜s♦r♣t✐♦♥ st✉❞✐❡s✱✷✺ ❛s ✇❡❧❧ ❛s r❡s♦♥❛♥t tr❛♥s♠✐ss✐♦♥✳✷✻ ❊♥❤❛♥❝❡❞ ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ ♦❢ ♠♦❧❡❝✉❧❡s

❝♦✉♣❧❡❞ t♦ ❆❣✲✐s❧❛♥❞s ❤❛s ❜❡❡♥ st✉❞✐❡❞ ✐♥✱✷✼ ✇❤❡r❡❛s ✢✉♦r❡s❝❡♥❝❡ q✉❡♥❝❤✐♥❣ ♦❢ ❞②❡ ♠♦❧❡❝✉❧❡s

♦r ❝♦❧❧♦✐❞❛❧ ❈❞❙❡ q✉❛♥t✉♠ ❞♦ts ✐♥ t❤❡ ❝❧♦s❡st ✈✐❝✐♥✐t② ♦❢ ♠❡t❛❧❧✐❝ s✉r❢❛❝❡s ❤❛s ❛❧s♦ ❜❡❡♥

✐❞❡♥t✐✜❡❞ t♦ ❛❝t s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ♦♥ t❤❡ ❡♠✐tt❡rs✬ ❞❡❝❛② ❞②♥❛♠✐❝s✳✷✽✱✷✾ ❍❡♥❝❡ ✐t ✐s ✐♠♣♦rt❛♥t t♦

s❡♣❛r❛t❡ t❤❡ ❡♠✐tt❡rs ❢r♦♠ t❤❡ ♠❡t❛❧❧✐❝ ❧❛②❡rs ✈✐❛ ❛ ♥♦♥✲❝♦♥❞✉❝t✐♥❣ s♣❛❝❡r ✭❋♦r ❡①❛♠♣❧❡✱
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Al2O3✮ ♦❢ ❢❡✇ ♥❛♥♦♠❡t❡rs t❤✐❝❦♥❡ss✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ♣❧❛s♠♦♥✐❝ ♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡s ❝❧♦s❡ t♦ ❡♠✐tt❡rs

❞♦ ♥♦t ♦♥❧② ❡♥❤❛♥❝❡ t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ r❛t❡ ✈✐❛ t❤❡ P✉r❝❡❧❧ ❡✛❡❝t ❜✉t ❛❧s♦ ❝❛♥ ②✐❡❧❞ ❡♥❤❛♥❝❡❞

❡①❝✐t❛t✐♦♥ r❛t❡s✳ ■♥ ❢❛❝t t❤❡ ♦✈❡r✲❛❧❧ P▲ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ♦❢ ❡♠✐tt❡rs ✈❡r② ❝❧♦s❡ ✭❢❡✇ ♥♠✮ t♦

♣❧❛s♠♦♥✐❝ ♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡s ✐s ❛ r❡s✉❧t ♦❢ ❜♦t❤ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ❛♥❞ ❡♠✐ss✐♦♥ r❛t❡s ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥ts✳✸✵

❘❡❝❡♥t❧②✱ t❤❡ ❞❡t❡r♠✐♥✐st✐❝ ❝♦✉♣❧✐♥❣ ♦❢ s✐♥❣❧❡ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs ✐♥ t❤✐♥ ❤❇◆ ❧❛②❡rs t♦

♣❧❛s♠♦♥✐❝ ♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡ ❛rr❛②s ❤❛s ❜❡❡♥ s❤♦✇♥✱✸✶ ❛♥❞ ❡✈❡♥ ✐♥ ❝♦♠♣❛r❛t✐✈❡❧② s✐♠♣❧❡ s❝❤❡♠❡s✱

♥❡❛r ✉♥✐t② ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ♦❢ ❧✐❣❤t ❤❛s ❜❡❡♥ ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ ❜② ❝♦✉♣❧✐♥❣ ♦❢ ♦♣t✐❝❛❧ ♠♦❞❡s ❛t ❛♥

✐♥t❡r❢❛❝❡ ❜❡t✇❡❡♥ ❛ ❲❙❡2 ❧❛②❡r ❛♥❞ s✐❧✈❡r ✜❧♠✳ ❚❤✐s ✐♥❞✐❝❛t❡s ❛ str♦♥❣❧② ❡♥❤❛♥❝❡❞ ❧♦❝❛❧

❞❡♥s✐t② ♦❢ st❛t❡s ✐♥ s✉❝❤ ❛r❝❤✐t❡❝t✉r❡s✳✸✷ ❊♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ♦❢ ♣❤♦t♦❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡ ✭P▲✮ ❤❛s ❛❧s♦

❜❡❡♥ ♦❜s❡r✈❡❞ ❢r♦♠ ❛t♦♠✐❝ ♠♦♥♦❧❛②❡r ♠❛t❡r✐❛❧s ♦♥ ♠❡t❛❧❧✐❝ ❧❛②❡rs✳✸✸✕✸✺ ▼❡t❛❧❧✐❝ s✉❜str❛t❡s

❤❛✈❡ t❤❡ ❛❞✈❛♥t❛❣❡ ♦❢ r❡✢❡❝t✐♥❣ ❛❧♠♦st ❛❧❧ ♦❢ t❤❡ ♣❤♦t♦♥s t♦✇❛r❞s t❤❡ ❝♦❧❧❡❝t✐♥❣ ♦❜❥❡❝t✐✈❡✱

✇❤✐❧❡ t❤❡ tr❛♥s♠✐ss✐♦♥ ♦r ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ♦❢ s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥s ✐♥s✐❞❡ t❤❡ s✉❜str❛t❡ ✐s t❤❡ ♠❛✐♥ s♦✉r❝❡

♦❢ ❧♦ss ♦❢ t❤❡ s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥s✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ ♠❡t❛❧❧✐❝ ♥❛♥♦✲♣❛rt✐❝❧❡s ♦♥ ❛ ♠❡t❛❧ s✉r❢❛❝❡ ❛❝t ❛s

♥❛t✐✈❡ ❛♥t❡♥♥❛s✱✷✶✱✸✻✱✸✽✱✹✼ ✇❤✐❝❤ ✐♥ ♣r✐♥❝✐♣❧❡ ❛❧❧♦✇ t♦ ❡♥❣✐♥❡❡r t❤❡ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥ r❛t❡s

♦❢ s✉r❢❛❝❡✲♥❡❛r q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs✳✸✾✕✹✶✱✹✼✕✺✶

■♥ t❤✐s r❡♣♦rt✱ ✇❡ ❞❡♠♦♥str❛t❡ str❛✐♥ ✐♥❞✉❝❡❞ ❝r❡❛t✐♦♥ ♦❢ s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥ s♦✉r❝❡s ✐♥ ❛

♠♦♥♦❧❛②❡r ♦❢ ❲❙❡2 ✐♥ t❤❡ ❝❧♦s❡ ♣r♦①✐♠✐t② ♦❢ ❛ ♥❛♥♦✲♠♦❞✉❧❛t❡❞ ♠❡t❛❧❧✐❝ s✉❜str❛t❡✳ ❖✉r s♦✉r❝❡

✐s t❡♠♣♦r❛r✐❧② st❛❜❧❡ ❛♥❞ ❡①❤✐❜✐ts r♦❜✉st ❡♠✐ss✐♦♥ ❢❡❛t✉r❡s ❝♦♠♣❛r❛❜❧❡ t♦ ♠♦♥♦❧❛②❡r s✐♥❣❧❡

♣❤♦t♦♥ s♦✉r❝❡s ♦♥ ❞✐❡❧❡❝tr✐❝ s✉❜str❛t❡s✳ ❖✉r ❥♦✐♥t ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧✲t❤❡♦r❡t✐❝❛❧ ✐♥✈❡st✐❣❛t✐♦♥

s✉❣❣❡sts✱ t❤❛t t❤❡ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ ♦✉r s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥ ❡♠✐tt❡rs ✐s ❡♥❤❛♥❝❡❞ ❜② ❝♦✉♣❧✐♥❣

t♦ ♣❧❛s♠♦♥✐❝ ♠♦❞❡s ✐♥ t❤❡ ♠❡t❛❧✳ ❚❤❡ ❜❛s❡ str✉❝t✉r❡ ♦❢ ♦✉r st✉❞② ❝♦♥s✐sts ♦❢ ❛ ✻✵✵ µ♠

s❛♣♣❤✐r❡ s✉❜str❛t❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❝❛♣♣❡❞ ❜② ✶✵ ♥♠ ♦❢ ❝❤r♦♠✐✉♠ ❛♥❞ ✷✵✵ ♥♠ ♦❢ s✐❧✈❡r✳ ❋✐❣✳ ✶✭❛✲❞✮

❞❡♣✐❝ts s❝❛♥♥✐♥❣ ❡❧❡❝tr♦♥ ♠✐❝r♦s❝♦♣❡ ✐♠❛❣❡s ♦❢ ❛ ♠❡❝❤❛♥✐❝❛❧❧② ❡①❢♦❧✐❛t❡❞ ❲❙❡2 ♠♦♥♦❧❛②❡r

tr❛♥s❢❡rr❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ s✐❧✈❡r s✉❜str❛t❡✳ ■♥ ♣❛rt✐❝✉❧❛r ❢r♦♠ t❤❡ ❝❧♦s❡✲✉♣ ✐♠❛❣❡s ✐♥ ❋✐❣✳ ✶✭❜✲❞✮✱

✐t ❜❡❝♦♠❡s ❡✈✐❞❡♥t t❤❛t t❤❡ ♠♦♥♦❧❛②❡r ❜❡♥❞s ❛r♦✉♥❞ ❡①♣♦s❡❞ r❡❣✐♦♥s ♦❢ t❤❡ ♠❡t❛❧ s✉r❢❛❝❡✱

❛♥❞ ❢✉❧❧② ❛❞❛♣ts ✐ts ♠♦r♣❤♦❧♦❣②✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ ♥❛♥♦✲✇r✐♥❦❧❡s✱

✇❤✐❝❤ ♣♦ss✐❜❧❡ ②✐❡❧❞ ♥❛♥♦s❝♦♣✐❝ str❛✐♥ ✜❡❧❞s ✐♥ t❤❡ ♠♦♥♦❧❛②❡r✳

✸



0 5 10 15 20 25
0

5

10

15

20

x-position (µm)

y
-p

o
s

it
io

n
 (
µm

)

In
te

n
s
it

y
 (

a
.u

.)

S1 S2

S3

S4

S5

S6

S7

U

B

2μ m
Bulk

(d)

740 760 780 800 820 840 860

 P
h

o
to

lu
m

in
is

c
e

n
c
e

 c
o

u
n

ts
 (

a
.u

)

Wavelength (nm)

B
U

S1

S2

S3

S4

S5

S6

S7(e) (f)

10 µm

c
(b)

3 μm

(c)

1 µm

(a) (b)

300 nm

(d)

m

❋✐❣✉r❡ ✶✿ ✭❛✮ ❇r✐❣❤t ✜❡❧❞ s❝❛♥♥✐♥❣ ❡❧❡❝tr♦♥ ♠✐❝r♦s❝♦♣❡ ✭❙❊▼✮ ✐♠❛❣❡ ♦❢ t❤❡ ♠♦♥♦❧❛②❡r ❛♥❞
❜✉❧❦ ❲❙❡2 ❝r②st❛❧✳ ❲❤✐t❡ s♠❛❧❧ ❢❡❛t✉r❡s ❛r❡ s✐❧✈❡r ✐s❧❛♥❞s ❛♥❞ ♥❛♥♦✲♣❛rt✐❝❧❡s ♣r♦t❡❝t❡❞ ✇✐t❤
✸ ♥♠ Al2O3 ❧❛②❡r✳ ✭❜✲❞✮ ❍✐❣❤ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ❙❊▼ ✐♠❛❣❡s s❤♦✇✐♥❣ ❝♦♥❢♦r♠❛❧ ♠♦r♣❤♦❧♦❣✐❡s ♦❢
❲❙❡2 ❛♥❞ s✐❧✈❡r s✉r❢❛❝❡✳ ❘❡❞ ❞♦tt❡❞ ❝✐r❝❧❡s s❤♦✇ str❛✐♥❡❞ ♠♦♥♦❧❛②❡r ❛r♦✉♥❞ s✉❝❤ ♥❛♥♦♣❛r✲
t✐❝❧❡s✳ ❞✮ ❆ ♠♦♥♦❧❛②❡r ✐s s❡❡♥ t♦ ❜❡♥❞ ♦✈❡r ❛ s✐❧✈❡r ♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡ ✭❞♦tt❡❞ r❡❞ ❝✐r❝❧❡ ❛♥❞ ✐♥s❡t✿
③♦♦♠❡❞ ✐♥ ♣✐❝t✉r❡ ♦❢ t❤❡ str❛✐♥❡❞ ♠♦♥♦❧❛②❡r ❞✉❡ t♦ t❤❡ ♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡✮✳ ✭❡✮ ❙♣❛t✐❛❧❧② r❡s♦❧✲
✈❡❞ ❛♥❞ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ✭✼✺✵✲✽✺✵ ♥♠✮ P▲ ✐♥t❡♥s✐t② ♠❛♣ ♦❢ t❤❡ str✉❝t✉r❡✱ ❞❡♣✐❝t✐♥❣
❜r✐❣❤t ❡♠✐ss✐♦♥ s♣♦ts ✭❡♥❝✐r❝❧❡❞✮ ♦❝❝✉rr✐♥❣ ♦♥ t❤❡ ♠♦♥♦❧❛②❡r✳ ❢✮ ❆ s❡r✐❡s ♦❢ r❡♣r❡s❡♥t❛t✐✈❡
♣❤♦t♦❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡ s♣❡❝tr❛ ♣✐❝❦❡❞ ❢r♦♠ t❤❡ ❜r✐❣❤t s♣♦ts ♦♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡✱ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ✇✐t❤
♣♦s✐t✐♦♥s ❙✶✲❙✼✳✱ ❯❀ ❤♦♠♦❣❡♥❡♦✉s ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ✭❞✉❡ t♦ ✉♥str❛✐♥❡❞ ♠♦♥♦❧❛②❡r✮✱ ❇❀ ❜❧❛♥❦ ❛r❡❛
❞❡✈♦✐❞ ♦❢ ♠♦♥♦❧❛②❡r✳
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■♥ ♦r❞❡r t♦ t❡st t❤❡ ✐♥✢✉❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ♠❛❝r♦s❝♦♣✐❝ r♦✉❣❤♥❡ss ♦❢ ♦✉r ♣r❡♣❛r❡❞ s✉r❢❛❝❡ ♦♥ t❤❡

❡♠❡r❣❡♥❝❡ ♦❢ str♦♥❣❧② ❧♦❝❛❧✐③❡❞ ❡①❝✐t♦♥s ✐♥ t❤❡ ❚▼❉❈ ♠♦♥♦❧❛②❡rs✱ ✇❡ st✉❞✐❡❞ ♦✉r s❛♠♣❧❡

✈✐❛ ♣♦s✐t✐♦♥ r❡s♦❧✈❡❞ s❝❛♥♥✐♥❣ P▲ ✇✐t❤ ❛ st❡♣ s✐③❡ ♦❢ ✷✺✵ ♥♠✳ ❚❤❡ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤✲✐♥t❡❣r❛t❡❞

❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ P▲ ✐♥t❡♥s✐t② ♠❛♣ ✐s ❞❡♣✐❝t❡❞ ✐♥ ❋✐❣✳ ✶❡✳ ❲❤✐❧❡✱ s✉r♣r✐s✐♥❣❧②✱ ✇❡ ❞✐❞ ♥♦t s❡❡

❛♥② s✐❣♥✐✜❝❛♥t s✐❣♥❛❧ ❢r♦♠ t❤❡ ❛ttr✐❜✉t❡❞ ❢r❡❡ ❡①❝✐t♦♥ ♦r tr✐♦♥ r❡s♦♥❛♥❝❡ ✐♥ ❲❙❡2✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡

❛ str♦♥❣❧② ✐♥❤♦♠♦❣❡♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥ ♣❛tt❡r♥ ❣✐✈✐♥❣ r✐s❡ t♦ ❞✐st✐♥❝t ❤✐❣❤ ✐♥t❡♥s✐t② s♣♦ts ✐♥ ❛

✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ r❛♥❣❡ ❜❡t✇❡❡♥ ✼✽✵ ♥♠ ❛♥❞ ✽✹✵ ♥♠✳ ■♥ ♦r❞❡r t♦ s❤❡❞ ♠♦r❡ ❧✐❣❤t ✐♥t♦ t❤❡ ♦r✐❣✐♥ ♦❢

t❤❡s❡ s♣♦ts✱ ✇❡ ♣❧♦t t❤❡ s❡❧❡❝t❡❞ s♣❡❝tr❛ ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ t♦ ♣♦s✐t✐♦♥s ❙✶✲❙✼ ✐♥ ❋✐❣✳ ✶❢✳ ❍❡r❡✱

✐t ❜❡❝♦♠❡s ❡✈✐❞❡♥t✱ t❤❛t ❛ ❧❛r❣❡ ❢r❛❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡s❡ s✐t❡s ❛r❡ ❛✣❧✐❛t❡❞ ✇✐t❤ t❤❡ ❡♠❡r❣❡♥❝❡

♦❢ s❤❛r♣ ❡♠✐ss✐♦♥ ❧✐♥❡s✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ♣r♦t♦t②♣✐❝❛❧ ❢♦r str♦♥❣❧② ❧♦❝❛❧✐③❡❞ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs ✐♥

❛t♦♠✐❝ ♠♦♥♦❧❛②❡rs✳ ❚❤❡ ❛❜s❡♥❝❡ ♦❢ t❤❡ ❞✐st✐♥❝t ❢r❡❡ ❡①❝✐t♦♥ r❡s♦♥❛♥❝❡s ❝♦✉❧❞ ❜❡ ❛ r❡s✉❧t ♦❢

❡①❝✐t♦♥ ❞✐✛✉s✐♦♥ t♦✇❛r❞s s✉❝❤ ❞✐st✐♥❝t ❧♦❝❛❧✐③❛t✐♦♥ s✐t❡s✱ ✇❤✐❝❤ ❢♦r♠ ❛♥ ❛ttr❛❝t✐✈❡ ♣♦t❡♥t✐❛❧

❢♦r ❡①❝✐t♦♥s✳ ❲❡ ❜❡❧✐❡✈❡✱ t❤❛t t❤❡ ❜❡♥❞❡❞ ♠♦♥♦❧❛②❡r ❡✛❡❝t✐✈❡❧② ❧❡❛❞s t♦ ❛♥ ❡①❝✐t♦♥ ❢✉♥♥❡❧✐♥❣

❡✛❡❝t✱ ✇❤✐❝❤ ♣❛rt✐❝✉❧❛r❧② ❡①♣♦s❡s s♦♠❡ ❝r②st❛❧ ❞❡❢❡❝ts ❛♥❞ ♥❛♥♦✇r✐♥❦❧❡s ❛s ❡♠✐tt❡rs ♦❢ ♥❛rr♦✇

❜❛♥❞ s♣❡❝tr❛❧ ❢❡❛t✉r❡s✳

■♥ ♦r❞❡r t♦ ❛♥❛❧②③❡ t❤❡ ♦♣t✐❝❛❧ q✉❛❧✐t② ♦❢ ♦✉r ❡♠✐tt❡rs✱ ✇❡ st✉❞② t❤❡ ❧✐♥❡✇✐❞t❤ ♦❢ ❡❛❝❤

❡♠❡r❣✐♥❣ ♣❡❛❦ ✐♥ ♦✉r ♠♦♥♦❧❛②❡r✳ ❚♦ r❡❞✉❝❡ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ♣♦✇❡r ❜r♦❛❞❡♥✐♥❣ ❛♥❞ ❧❛s❡r ✐♥❞✉❝❡❞

❤❡❛t✐♥❣✱ t❤❡ ♣♦✇❡r ✇❛s r❡❞✉❝❡❞ t♦ ✼✵✽ W/cm2 ❛♥❞ t❤❡ s♣❡❝tr✉♠ ✇❛s ✐♥t❡❣r❛t❡❞ ❢♦r ✶✵

s❡❝✳ ❚❤❡ ❛❝q✉✐r❡❞ ❧✐♥❡✇✐❞t❤ st❛t✐st✐❝s ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✳ ✷❛✳ ❆❧t❤♦✉❣❤ ✇❡ ✐❞❡♥t✐❢② ❡♠✐ss✐♦♥

❢❡❛t✉r❡s s❝❛tt❡r❡❞ ♦✈❡r ❛ ✇✐❞❡ r❛♥❣❡ ♦❢ ❧✐♥❡✇✐❞t❤s ✭❢❡✇ ✶✵✵ µ❡❱ t♦ ❢❡✇ ♠❡❱✮✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡

✈❛r✐♦✉s ❡♠✐tt❡rs ❝❧♦s❡ t♦ t❤❡ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ❧✐♠✐t ♦❢ ♦✉r ♦♣t✐❝❛❧ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ✭✼✺ µeV ✱ s❡❡ ✐♥s❡t

♦❢ ❋✐❣✳ ✷❛✮✳ ❲❡ ♣❧♦t t❤❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ✐♥t❡♥s✐t② ✭❋✐❣✳ ✷❜✮ ❛♥❞ ❧✐♥❡✇✐❞t❤ ✭❋✐❣✳ ✷❝✮ ♦❢ ❛ s❡❧❡❝t❡❞

❡♠✐tt❡r ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♣♦✇❡r ♦❢ t❤❡ ❞r✐✈✐♥❣ ❧❛s❡r✳ ❚❤❡ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♣♦✇❡r

❞❡♣❡♥❞❡♥t ♣❤♦t♦❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② ✭❋✐❣✳ ✷❜✮ ❝❛♥ ❜❡ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡❞ ❜② ❛♥ ❡q✉❛t✐♦♥ ❢♦r ❛

t✇♦ ❧❡✈❡❧ s②st❡♠✱✶✼ ■ ❂ Isat(1/(1 + Pn/Pexc)) ✇❤❡r❡✱ Isat ✐s t❤❡ s❛t✉r❛t✐♦♥ ✐♥t❡♥s✐t② ❛♥❞ Pexc

✐s ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♣♦✇❡r✳ Pn ✐s ❛ ✜t ♣❛r❛♠❡t❡r ♥♦r♠❛❧✐③✐♥❣ t❤❡ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♣♦✇❡r✳

❚❤❡ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♣♦✇❡r ❞❡♣❡♥❞❡♥t ❧✐♥❡✇✐❞t❤ ✭❋✐❣✳ ✷❝✮ ✐s st❛❜❧❡ ❛❣❛✐♥st ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❡①❝✐t❛t✐♦♥

✺
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❋✐❣✉r❡ ✷✿ ❛✮ ▲✐♥❡✇✐❞t❤ st❛t✐st✐❝s ♦❢ ✈❛r✐♦✉s ❡♠✐tt❡rs ♠❡❛s✉r❡❞ ❛t ♣♦✇❡r ♦❢ ✺✵ µ❲ ≈ 0.8 Pn✳
❜✮ P❤♦t♦❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t② s❛t✉r❛t✐♦♥ ❝✉r✈❡ ✇✐t❤ ✐♥❝r❡❛s✐♥❣ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♣♦✇❡r ♦❢ ❛ ❈❲
✺✸✷ ♥♠ ❧❛s❡r✳ ❚❤❡ ✜t t♦ t❤❡ ❞❛t❛ ✐s ❣✐✈❡♥ ❜② ❛♥ ❡q✉❛t✐♦♥ ❦♥♦✇♥ ❢♦r ❛ t✇♦ ❧❡✈❡❧ s②st❡♠✳
❝✮ ▲✐♥❡✇✐❞t❤ ♦❢ t❤❡ ❡♠✐tt❡r st✉❞✐❡❞ ✐♥ ♣❛♥❡❧ ✭❜✮ ❛s ❛ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♣♦✇❡r✳ ❞✮
P❤♦t♦❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡ ✐♥t❡♥s✐t✐❡s ♠❛♣ ♦❢ ❛♥ ❡♠✐tt❡r ♦✈❡r s♣❛♥ ♦❢ ✻✵✵ s r❡❝♦r❞❡❞ ❛t ❛♥ ✐♥t❡r✈❛❧
♦❢ ✶ s✳ ❡✮ ❍✐st♦❣r❛♠ ♦❢ s♣❡❝tr❛❧ ❥✐tt❡r ♦❢ t❤❡ ❡♠✐tt❡r ✇❤♦s❡ P▲ ✐♥t❡♥s✐t✐❡s ✇✐t❤ t✐♠❡ ✐s s❤♦✇♥
✐♥ ✭❞✮✳ ❢✮ P♦❧❛r ♣❧♦t ♦❢ t❤❡ ♥♦r♠❛❧✐③❡❞ P▲ ✐♥t❡♥s✐t② ♦❢ t✇♦ s❡❧❡❝t❡❞ ❡♠✐tt❡rs P1 ❛♥❞ P2 ❛s
❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❡t❡❝t❡❞ ♣♦❧❛r✐③❛t✐♦♥ ❛♥❣❧❡✳ ❆❧❧ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❛r❡ ❞♦♥❡ ❛t ✺ ❑✳

✻



♣♦✇❡r ❛♥❞ s✐❣♥✐✜❡s t❤❡ r♦❜✉st♥❡ss ❛❣❛✐♥st s❡✈❡r❡ ♣♦✇❡r ❜r♦❛❞❡♥✐♥❣✳ ❙♣❡❝tr❛❧ ✇❛♥❞❡r✐♥❣ ♦❢

t❤❡ ❡♠✐tt❡r ♦✈❡r t✐♠❡✱ ❛ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ ❢❡❛t✉r❡ ♦❢ ❛ s✐♥❣❧❡ q✉❛♥t✉♠ ❞♦t ✐♥ ✉♥st❡❛❞② ❝❤❛r❣❡

❡♥✈✐r♦♥♠❡♥t ❞✉❡ t♦ s♣❡❝tr❛❧ ❞✐✛✉s✐♦♥✺✷ ❛♥❞ ❝❤❛r❣❡ ✢✉❝t✉❛t✐♦♥✱✺✸ ✇❛s ♠❡❛s✉r❡❞ ❢♦r ✻✵✵ s❡❝ ❢♦r

♦♥❡ s❡❧❡❝t❡❞ ◗❉ ✐♥ ❋✐❣✳ ✷❞✳ ❍❡r❡✱ ✇❡ ❝❧❡❛r❧② ♦❜s❡r✈❡ ❛ s♣❡❝tr❛❧ ✇❛♥❞❡r✐♥❣ ♦♥ ❛ ♠❛❝r♦s❝♦♣✐❝

t✐♠❡ s❝❛❧❡✱ ✇❤✐❝❤ ❢✉rt❤❡r ❝♦♥tr✐❜✉t❡s t♦ t❤❡ ❧✐♥❡✇✐❞t❤ ❜r♦❛❞❡♥✐♥❣ ❛♥❛❧②③❡❞ ✐♥ ❋✐❣✳ ✷❛✳ ❚❤❡

♠❛♣ s✉❣❣❡sts t❤❛t t❤❡ ❡♠✐tt❡r ❞♦❡s ♥♦t ❜❧✐♥❦ ♦♥ t❤❡ t✐♠❡ s❝❛❧❡ ♦❢ s❡❝♦♥❞s✳ ❆ ❤✐st♦❣r❛♠ ♦❢

s♣❡❝tr❛❧ ❥✐tt❡rs ♦✈❡r ✻✵✵ s❡❝ ♦❢ t❤❡ s❛♠❡ ❡♠✐tt❡r✱ ✇✐t❤ ✶s t✐♠❡ ❜✐♥✱ ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✳ ✷❡✳ ❆

●❛✉ss✐❛♥ ✜t ♦❢ t❤❡ ❤✐st♦❣r❛♠ ❣✐✈❡s ❋❲❍▼ ♦❢ 160± 10 µeV ✳

■♥ ♦r❞❡r t♦ ❛ss❡ss t❤❡ ♣♦❧❛r✐③❛t✐♦♥ ♣r♦♣❡rt✐❡s ♦❢ t❤❡ ❡♠✐tt❡rs✱ ✇❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❛ s❡r✐❡s ♦❢

♣♦❧❛r✐③❛t✐♦♥ ❞❡♣❡♥❞❡♥t P▲ s♣❡❝tr❛ ✉s✐♥❣ ❛ ❤❛❧❢ ✇❛✈❡ ♣❧❛t❡ ❛♥❞ ❛ ❧✐♥❡❛r ♣♦❧❛r✐③❡r✳ ❚❤❡

r❡s✉❧t✐♥❣ ♣♦❧❛r ♣❧♦t ♦❢ t✇♦ ♦❢ s✉❝❤ ❡♠✐tt❡rs✱ ❝❛❧❧❡❞ P1 ✭✼✽✻✳✷ ♥♠✮ ❛♥❞ P2 ✭✼✾✶✳✺ ♥♠✮ ❛s ❛

❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❞❡t❡❝t❡❞ ♣♦❧❛r✐③❛t✐♦♥ ❛♥❣❧❡ ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✳ ✷❢✳ ❲❡ ❝❛♥ s❡❡ t❤❛t t❤❡ ❡♠✐tt❡rs

❛r❡ ❤✐❣❤❧② ❧✐♥❡❛r❧② ♣♦❧❛r✐③❡❞ ✭✇✐t❤ ❛ ❞❡❣r❡❡ ♦❢ ♣♦❧❛r✐③❛t✐♦♥ ✭❉❖P✮ ♦❢ ✾✷ ✪ ❢♦r P1 ❛♥❞ ✾✹✪

❢♦r P2✮✱ ❛♥❞ ❞✐✛❡r ✐♥ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ❜② ❛♥ ❛♥❣❧❡ ♦❢ ≈ 80◦✳ ❖♥❡ ♣❧❛✉s✐❜❧❡ ♦r✐❣✐♥ ♦❢ t❤❡ ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥

❛♥❞ ❤✐❣❤ ❞✐r❡❝t✐♦♥❛❧✐t② ❝♦✉❧❞ ❜❡ ❛♥ ❡✛❡❝t ♦❢ ❧✐❣❤t ♠❛tt❡r ❝♦✉♣❧✐♥❣ ♦❢ t❤❡ ❡♠✐tt❡rs ❛♥❞ s✐❧✈❡r

♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡s✳ ❉✐✛❡r❡♥t ♦r✐❡♥t❛t✐♦♥ ♦❢ ❛❞❥❛❝❡♥t ❡♠✐tt❡rs ❢✉rt❤❡r s✉❣❣❡st t❤❛t ❡♠✐tt❡rs P1 ❛♥❞

P2 ♠✐❣❤t ❜❡ ❧♦❝❛t❡❞ ❛t str❛✐♥❡❞ ❡❞❣❡s ❛r♦✉♥❞ t❤❡ s❛♠❡ s✐❧✈❡r ♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ✇❡ ❛❧s♦

♥♦t❡ t❤❛t ❤✐❣❤ ❞❡❣r❡❡s ♦❢ ❧✐♥❡❛r ♣♦❧❛r✐③❛t✐♦♥ ❤❛✈❡ ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ ♦♥ ❢♦r ❡♠✐tt❡rs ✐♥ ❲❙❡2 ♦♥

❞✐❡❧❡❝tr✐❝ s✉❜str❛t❡s✱ ✇❤✐❝❤ ❤❛s ❜❡❡♥ ❛ss♦❝✐❛t❡❞ ✇✐t❤ ❛♥✐st♦tr♦♣✐❝ str❛✐♥ ✐♥ t❤❡ ❝r②st❛❧✳✶✽

❚♦ t❡st ♦✉r s②st❡♠ ✇✐t❤ r❡❣❛r❞ t♦ t❤❡ st❛t✐st✐❝s ♦❢ ❡♠✐tt❡❞ ♣❤♦t♦♥s✱ ✇❡ ♣❡r❢♦r♠❡❞ s❡❝♦♥❞

♦r❞❡r ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ❜② ❡①❝✐t✐♥❣ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✇✐t❤ ❛ ✺✸✷ ♥♠ ❈❲ ❧❛s❡r ✭❋✐❣✳ ✸❛✮✳

❲❡ s❡❧❡❝t❡❞ ❛ ❞♦♠✐♥❛♥t ❡♠✐ss✐♦♥ ❢❡❛t✉r❡ ✭s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✳ ✸❜✮✱ ✇❤✐❝❤ ✇❛s s♣❡❝tr❛❧❧② ✜❧t❡r❡❞

✭❜❛♥❞✇✐❞t❤✿ ≈ ✸✵✵ µ❡❱✱ ✸✵✵ ❣r♦♦✈❡s✴♠♠ ❣r❛t✐♥❣✮ ❛♥❞ ♣❛ss❡❞ ✐t t♦ ❛ ✜❜❡r ❝♦✉♣❧❡❞ ❍❛♥❜✉r②

❇r♦✇♥ ❛♥❞ ❚✇✐ss ✭❍❇❚✮ ✐♥t❡r❢❡r♦♠❡t❡r✳ ❲❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛ s❤❛r♣ ❛♥❞ ♥❛rr♦✇ ❛♥t✐✲❜✉♥❝❤✐♥❣

❢❡❛t✉r❡ ❛t ③❡r♦ ❞❡❧❛② t✐♠❡s (τ = 0✮✳ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ t❤❡ ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❡①❤✐❜✐ts ❛ s❧✐❣❤t ❜✉♥❝❤✐♥❣

❜❡❤❛✈✐♦r ❛t ✜♥✐t❡ ❞❡❧❛② t✐♠❡s✳ ❚❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧ ❞❛t❛✱ ❛s ✇❡❧❧ ❛s ❛ ✜t t♦ t❤❡ ❞❛t❛ ❛r❡ ❞❡♣✐❝t❡❞

✐♥ ❋✐❣✳ ✸❛✳ ❚❤❡r❡✱ ✇❡ ❡①♣❧✐❝✐t❧② ❛❝❝♦✉♥t❡❞ ❢♦r t❤❡ ✜♥✐t❡ t✐♠❡ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ ♦✉r s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥

✼
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❋✐❣✉r❡ ✸✿ ❛✮✱ ❚❤❡ s❡❝♦♥❞ ♦r❞❡r ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❢✉♥❝t✐♦♥✱ g2(τ) ❛s ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ t✐♠❡ ❞❡❧❛②✭τ✮✳ ❚❤❡
✜t ❛❢t❡r ❞❡❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥ ✭❞❡❝♦♥✜t✮ s❤♦✇✐♥❣ t❤❡ s❡❝♦♥❞ ♦r❞❡r ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❢✉♥❝t✐♦♥ ❛t ③❡r♦ ❞❡❧❛②
g2(0) t♦ ❜❡ ✵✳✷✺✳ ❜✮✱ ❋✉❧❧ P▲ s♣❡❝tr✉♠ s❡❧❡❝t❡❞ ❢♦r t❤❡ g2(τ) ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✳ ❚❤❡ s❡❧❡❝t❡❞
♣❡❛❦ ✐s ✐♥❞✐❝❛t❡❞ ❜② ❛ ❜❧✉❡ ❛rr♦✇✳❚❤❡ t✐♠❡✲r❡s♦❧✈❡❞ ❞❡❝❛② ❞②♥❛♠✐❝s ✭❜❧✉❡ ❞♦ts✮✱ ■♥str✉♠❡♥t
r❡s♣♦♥s❡ ❝✉r✈❡ ✭❣r❡❡♥ ❧✐♥❡✮✱ ❞♦✉❜❧❡ ❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜t ✭r❡❞ ❝✉r✈❡✮ ❢♦r ✭❝✮✱ ❛ ❢❛st ❡♠✐tt❡r ❛♥❞
✭❞✮✱ ❛ s❧♦✇ ❡♠✐tt❡r✳ ✭❡✮✱ ❍✐st♦❣r❛♠ ♦❢ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥ ❧✐❢❡t✐♠❡s(τ✮✱ ❡①tr❛❝t❡❞ ❢r♦♠
❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ✜ts ♦❢ t✐♠❡✲r❡s♦❧✈❡❞ s♣❡❝tr❛ ♦❢ ✷✵ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs ❛s s❤♦✇♥ ✐♥ ✜❣✭❝✮ ❛♥❞ ✜❣
✭❞✮✳ ■♥s❡t✿ ❤✐st♦❣r❛♠ ♦❢ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥ ❧✐❢❡t✐♠❡ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥s ♦❢ ❢❛st ❡♠✐tt❡rs✳
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❞❡t❡❝t♦rs ✭✸✺✵ ♣s✮ ❜② ✐♥tr♦❞✉❝✐♥❣ ❛ ●❛✉ss✐❛♥ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ gd✳✶✻ ❚❤❡ ♦✈❡r❛❧❧ ✜tt✐♥❣

❢✉♥❝t✐♦♥ t❤✉s ✇r✐t❡s g2(τ) = gd ×
(

1− (a · e− |τ |
τc1

) + (1− g2(0)− a)e− |τ |
τc2

)

✳ ❚❤❡r❡✱ τc1 ✭✺✳✸ ±

✵✳✽ ♥s✮ ✐s t❤❡ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ t✐♠❡s❝❛❧❡ ❢♦r t❤❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❜✉♥❝❤✐♥❣✱ τc2 ✭✵✳✸ ± ✵✳✶ ♥s✮ ✐s t❤❡ t✐♠❡

s❝❛❧❡ ♦❢ t❤❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❛♥t✐❜✉♥❝❤✐♥❣ ❛♥❞ ❛ t❤❡ r❛t✐♦ ❜❡t✇❡❡♥ ❜♦t❤✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t ❤❛s

❜❡❡♥ ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ❜❡❧♦✇ t❤❡ s❛t✉r❛t✐♦♥ ❧❡✈❡❧ ♦❢ t❤❡ ❡♠✐tt❡r✱ t❤❡ t✐♠❡s❝❛❧❡ ♦❢ t❤❡ ❛♥t✐❜✉♥❝❤✐♥❣

s✐❣♥❛❧ ❝❛♥ ❜❡ ❝❛♥ ❜❡ ❞✐r❡❝t❧② r❡❧❛t❡❞ t♦ t❤❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ st✉❞✐❡❞ s✐❣♥❛❧✳ ❲❡ ♥♦t❡✱ t❤❛t

t②♣✐❝❛❧ r❛❞✐❛t✐✈❡ ❞❡❝❛② t✐♠❡s ♦❢ ❧♦❝❛❧✐③❡❞ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs ✐♥ WSe2 ♦♥ ❞✐❡❧❡❝tr✐❝ s✉❜str❛t❡s

❤❛✈❡ ❜❡❡♥ r❡♣♦rt❡❞ t♦ ❜❡ ♦♥ t❤❡ ♦r❞❡r ♦❢ s❡✈❡r❛❧ ♥❛♥♦s❡❝♦♥❞s ✭s❡❡ t❛❜❧❡ ✶✮✳

❚❛❜❧❡ ✶✿ ▲✐t❡r❛t✉r❡ r❡♣♦rts ♦❢ ❞❡❝❛② t✐♠❡s ♦❢ ❧♦❝❛❧✐③❡❞ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs ✐♥ WSe2 ♦♥ ❞✐❡❧❡❝✲
tr✐❝ s✉❜str❛t❡s✳

❘❡❢❡r❡♥❝❡ ❉❡❝❛② t✐♠❡ ✭♥s✮ ❙✉❜str❛t❡s
❘❡❢✳✶✼ ✹✳✶ ❜❛r❡ s✐❧✐❝♦♥✶

❘❡❢✳✶✹ ✸✳✻ ✷❙✐❖2 ♦♥ s✐❧✐❝♦♥
❘❡❢✳✶✷ ✭✶✳✺✲✷✳✺✮ ❙✐❖2 ♦♥ s✐❧✐❝♦♥
❘❡❢✳✷✵ ✷✳✽ P♦❧②♠❡r ♣✐❧❧❛rs ❛rr❛② ♦♥ s✐❧✐❝♦♥
❘❡❢✳✺✹ ✶✳✽ ❙✐❖2 ♦♥ s✐❧✐❝♦♥
❘❡❢✳✺✺ ✸✶✾✳✸ ❙✐❖2 ♦♥ s✐❧✐❝♦♥
❘❡❢✳✺✻ 10.3± 0.5 ❙✐❖2 ♦♥ s✐❧✐❝♦♥ ✹

❘❡❢✳✶✾ ✸✲✽ s✐❧✐❝❛ ♥❛♥♦✲♣✐❧❧❛rs ♦♥ s✐❧✐❝♦♥
✶ ❊t❝❤❡❞ ❤♦❧❡ ❛rr❛②s ♦♥ ❜❛r❡ s✐❧✐❝♦♥ s✉❜str❛t❡s✳
✷ SiO2❀ s✐❧✐❝♦♥ ❞✐♦①✐❞❡✳
✸ ❉❡❝❛② t✐♠❡ ♦❢ ❛ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡r ♠❡❛s✉r❡❞ ✉s✐♥❣ q✉❛♥t✉♠ ②✐❡❧❞✳
✹ ■♥ s✐t✉ str❛✐♥ t✉♥✐♥❣ ❞✉❡ t♦ ❛♣♣❧✐❡❞ ♣r❡ss✉r❡✳

❚❤❡ ❚▼❉❈✲♠❡t❛❧ ❤②❜r✐❞ ✐s q✉✐t❡ st❛❜❧❡ ❛❣❛✐♥st ❛t♠♦s♣❤❡r✐❝ ✭❛✐r✮ ❛♥❞ t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ❝♦♥❞✐✲

t✐♦♥s✱ ❛❧❧♦✇✐♥❣ ✉s t♦ ♠❡❛s✉r❡ t❤❡ ❧♦❝❛❧✐③❡❞ ❡♠✐ss✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ❡✈❡♥ ❛❢t❡r r❡♣❡❛t❡❞ t❤❡r♠♦❝②❝❧❡s

✭❝r②♦st❛t✲t❡♠♣❡r❛t✉r❡✱ ❍❡ ✢♦✇ ❛t ✺ ❑ t♦ ✷✾✼ ❑✮ ❛♥❞ ❧❛s❡r ✐♥t❡♥s✐t✐❡s✱ ✇✐t❤♦✉t ❞❛♠❛❣✐♥❣ t❤❡

str❛✐♥❡❞ ♠♦♥♦❧❛②❡r ❢♦r ♥✐♥❡ ♠♦♥t❤s✳

❚❤❡ ❡①tr❛❝t❡❞ ❡♠✐tt❡r ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ ♦♥❧② ✸✵✵ ♣s s✉❣❣❡sts t❤❛t t❤❡ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s r❡❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥

r❛t❡ ✐♥ ♦✉r q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡r ✐s s✉❜❥❡❝t t♦ s♦♠❡ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ❜② ❝♦✉♣❧✐♥❣ t♦ ♣❧❛s♠♦♥✐❝

♠♦❞❡s ✐♥ t❤❡ s✐❧✈❡r ❧❛②❡r✳ ❚❤❡ ♦❜s❡r✈❡❞ ❜✉♥❝❤✐♥❣ ❛t ♠✉❝❤ ❧♦♥❣❡r ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ t✐♠❡ s❝❛❧❡s

✐s ✐♥❞✐❝❛t✐✈❡ t❤❛t ❧♦♥❣❡r ❧✐✈❡❞ ♠❡t❛st❛❜❧❡ st❛t❡s ❛❧s♦ ♣❧❛② ❛ r♦❧❡ ✐♥ ♦✉r s②st❡♠✳ ❲❡ ❜❡❧✐❡✈❡✱
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t❤❛t t❤❡ ❝♦♥tr✐❜✉t✐♦♥ ♦❢ ❛ ❧♦❝❛❧✐③❡❞ ❞❛r❦ ❡①❝✐t♦♥✱ ✇❤✐❝❤ ✇❛s r❡❝❡♥t❧② ♦❜s❡r✈❡❞ ✐♥WSe2 ❜❛s❡❞

q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs✱ ❝♦✉❧❞ ②✐❡❧❞ s✉❝❤ ❛ ❜❡❤❛✈✐♦r✳✺✼ ■♥ ❛❞❞✐t✐♦♥✱ ✇❡ ❢✉rt❤❡r♠♦r❡ ❜❡❧✐❡✈❡ t❤❛t

t❤❡ ♣r❡s❡♥❝❡ ♦❢ s✉❝❤ ❧♦♥❣ ❧✐✈❡❞ ❝❤❛r❛❝t❡r✐st✐❝ t✐♠❡s❝❛❧❡s ✐♥ ♦✉r ♣❤♦t♦♥ st❛t✐st✐❝s ❡①❝❧✉❞❡s

✈❡r② str♦♥❣ ♥♦♥✲r❛❞✐❛t✐✈❡ r❡❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥ ❛s ❛ s♦❧❡ s♦✉r❝❡ ♦❢ s✐❣♥✐✜❝❛♥t ❧✐❢❡t✐♠❡ s❤♦rt❡♥✐♥❣ ✐♥

♦✉r ❡①♣❡r✐♠❡♥t✳ ❚❤❡ ❡①tr❛❝t❡❞ s❡❝♦♥❞ ♦r❞❡r ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ❢✉♥❝t✐♦♥ ❛t ③❡r♦ ❞❡❧❛②✱ g2(0) ✐s ✵✳✷✺✱

❛❞❞s ❡✈✐❞❡♥❝❡ t❤❛t ♦✉r s②st❡♠ ❛❝ts ❛s ❛ s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥ s♦✉r❝❡✳

■♥ ♦r❞❡r t♦ ❝♦♥✜r♠ t❤❡ ❢❛st r❡❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥ ♦❢ ♦✉r q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs✱ ✇❡ ❛❞❞✐t✐♦♥❛❧❧②

♣❡r❢♦r♠❡❞ t✐♠❡ ❝♦rr❡❧❛t❡❞ s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥s ♠❡❛s✉r❡♠❡♥ts ♦❢ ✷✵ ❡♠✐tt❡rs ❛t ❞✐✛❡r❡♥t ♣♦s✐t✐♦♥s

♦❢ t❤❡ ♠♦♥♦❧❛②❡r✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ t✐♠❡ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥ ❞❡t❡❝t♦r ✐s ♦♥ t❤❡ s❛♠❡ ♦r❞❡r

♦❢ ♠❛❣♥✐t✉❞❡ ❛s t❤❡ ❧✐❢❡t✐♠❡ ♦❢ t❤❡ ❡♠✐tt❡rs✱ t❤❡ ♠❡❛s✉r❡❞ ❞❡❝❛② ▼✭τ✮ ✐s ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❜♦t❤

❜② t❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t❛❧ r❡s♣♦♥s❡ ❢✉♥❝t✐♦♥ ■❘❋✭τ✮ ❛♥❞ t❤❡ t✐♠❡✲r❡s♦❧✈❡❞ ❡♠✐ss✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s❛♠♣❧❡

❊✭τ✮✳ ❚❤❡r❡❢♦r❡ ❡❛❝❤ ♠❡❛s✉r❡❞ ❞❡❝❛② ✇❛s ✜tt❡❞ ❜② ✐t❡r❛t✐✈❡ r❡✲❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ■❘❋ ✇✐t❤

❛ ❜✐✲❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧ ❞❡❝❛② ♠♦❞❡❧ E(τ) = a · e
−

τ−τ0

τ1 · Θ(τ − τ0) + (1 − a) · e
−

τ−τ0

τ2 · Θ(τ − τ0)✱

✇❤❡r❡ Θ ❞❡s❝r✐❜❡s t❤❡ ❍❡❛✈✐s✐❞❡ st❡♣ ❢✉♥❝t✐♦♥✳ ❚❤❡ ✐♥str✉♠❡♥t r❡s♣♦♥s❡ ✇❛s ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧②

❡①tr❛❝t❡❞ ❜② ♠❡❛s✉r✐♥❣ t❤❡ r❡✢❡❝t❡❞ ❧❛s❡r s✐❣♥❛❧ ❛♥❞ ❢♦r t❤❡ r❡✲❝♦♥✈♦❧✉t✐♦♥ ✐t ✇❛s ✜tt❡❞

✇✐t❤ ❛♥ ❡①♣♦♥❡♥t✐❛❧❧② ♠♦❞✐✜❡❞ ●❛✉ss✐❛♥ ❢✉♥❝t✐♦♥✳ ■♥❞❡❡❞✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡❞ t✇♦ ❞✐✛❡r❡♥t ❝❧❛ss❡s

♦❢ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs ✐♥ ♦✉r st✉❞② ✱ ✇❤✐❝❤ ❛r❡ ❡①❡♠♣❧❛r② ❞❡♣✐❝t❡❞ ✐♥ ❋✐❣ ✸❝✮ ❛♥❞ ✸❞✮✳ ❋♦r

t❤❡ ❝❧❛ss ♦❢ ❡♠✐tt❡rs ❝♦rr❡s♣♦♥❞✐♥❣ ✇✐t❤ t❤❡ t✐♠❡✲tr❛❝❡ ✐♥ ❋✐❣ ✸❝✮✱ ✇❡ ♦❜s❡r✈❡ ❛ ✈❡r② ❢❛st

❡♠✐ss✐♦♥ ❞❡❝❛② ❜❡t✇❡❡♥ ✶✵✵✲ ✺✵✵ ♣s✱ ❜❡✐♥❣ s✐❣♥✐✜❝❛♥t❧② ❢❛st❡r t❤❛♥ r❡♣♦rt❡❞ ✈❛❧✉❡s ✐♥ t❤❡

s❛♠❡ ♠❛t❡r✐❛❧ s②st❡♠ ♦♥ ❞✐❡❧❡❝tr✐❝ s✉r❢❛❝❡s ✭s❡❡ t❛❜❧❡ ✶✮✳ ❚❤❡ st❛t✐st✐❝s ♦❢ t❤❡ r❡❝♦♠❜✐♥❛t✐♦♥

t✐♠❡ ❢r♦♠ t❤❡s❡ ❡♠✐tt❡rs ✐s ♣❧♦tt❡❞ ✐♥ t❤❡ ✐♥s❡t ♦❢ ❋✐❣ ✸❡✮✳ ❚❤❡ s❡❝♦♥❞ ❝❧❛ss ♦❢ ❡♠✐tt❡rs ✐♥

♦✉r st✉❞② ②✐❡❧❞s ❞❡❝❛② t✐♠❡s ♦♥ t❤❡ ♦r❞❡r ♦❢ ✈❛r✐♦✉s ♥❛♥♦s❡❝♦♥❞s ✭❋✐❣ ✸❞✮✳ ❲❡ ❜❡❧✐❡✈❡✱ t❤❛t

t❤❡s❡ ❡♠✐tt❡rs ❡♠❡r❣❡ ❢r♦♠ ✇r✐♥❦❧❡s ✐♥ ♦✉r str❛✐♥❡❞ ♠♦♥♦❧❛②❡rs ✇❤✐❝❤ ❞♦ ♥♦t ❝♦✉♣❧❡ t♦ t❤❡

s✐❧✈❡r s✉r❢❛❝❡✳

■♥ ♦r❞❡r t♦ ❛❞❞ ❢✉rt❤❡r ❝♦♥✜❞❡♥❝❡✱ t❤❛t t❤❡ ♦r✐❣✐♥ ♦❢ t❤❡ ❡♥❤❛♥❝❡❞ r❛❞✐❛t✐✈❡ ❞❡❝❛② r❛t❡s

✐s ❛ r❡s✉❧t ♦❢ ❝♦✉♣❧✐♥❣ ♦❢ ♦✉r q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs t♦ ♣❧❛s♠♦♥✐❝ r❡s♦♥❛♥❝❡s ❡✈♦❧✈✐♥❣ ✐♥ t❤❡

s✐❧✈❡r s✉r❢❛❝❡ ✐♥ t❤❡ ❝❧♦s❡ ♣r♦①✐♠✐t②✱✸✷ ✇❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ t❤❡ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥ ✭❙❊✮ ❞❡❝❛②
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r❛t❡ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ❜② ✜♥✐t❡✲❞✐✛❡r❡♥❝❡ t✐♠❡✲❞♦♠❛✐♥ ✭❋❉❚❉✮ ❛♥❛❧②s✐s ♦❢ ❛ ❞✐♣♦❧❡ ❡♠✐tt❡r ♥❡❛r

❛ ❝♦♥❡✲s❤❛♣❡❞ ❛ ♠❡t❛❧❧✐❝ ♥❛♥♦str✉❝t✉r❡✳ ❈♦♠♣❛r❛t✐✈❡❧②✱ ✇❡ st✉❞② ❛ ❞✐♣♦❧❡ ❡♠✐tt❡r ♥❡❛r

s❛♣♣❤✐r❡ ♥❛♥♦❝♦♥❡s ♦r ✢❛t s✉❜str❛t❡s✳ ❙✐♥❝❡ t❤❡ q✉❛♥t✉♠ ❡❧❡❝tr♦❞②♥❛♠✐❝ tr❡❛t♠❡♥ts ♦❢ ❙❊

❧❡❛❞s ♣r♦♣♦rt✐♦♥❛❧ r❡s✉❧ts t♦ ❝❧❛ss✐❝❛❧ tr❡❛t♠❡♥ts ♦❢ ❙❊✱ t❤❡ ❙❊ r❛t❡ ✐s r❡❧❛t❡❞ t♦ t❤❡ ❝❧❛ss✐❝❛❧

❞✐♣♦❧❡ ❡♠✐ss✐♦♥ ♣♦✇❡r ✐♥ ❛✐r ❛♥❞ t❤❡ ♥❛♥♦str✉❝t✉r❡s✳✺✽✱✺✾

0 3 6 9 12
0

3

6

9

12

 

 

y 
(n

m
)

x (nm)

0.00

26.25

52.50

78.75

105.00

Silver 3 nm

dipole
Al2O3

(b) (c)
(a)

x

z

x

yz

400 450 500 550 600 650 700
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

A
b
so

rp
ti

o
n
 C

ro
ss

-s
e
c
ti

o
n
 (

A
.U

.)

Wavelength (nm)

 10

 20

 30

 40
H=10nm

H

H 60°

H=40nm

400 500 600 700 800
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

A
b
so

rp
ti

o
n
 C

ro
ss

-s
e
c
ti

o
n
 (

A
.U

.)

Wavelength (nm)

 10

 15

 20

 23

D=10nm

H = 20nm

(d) (e) (f)

H  = 12nm

2r=24nm

400 500 600 700 800
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

A
b
so

rp
ti

o
n
 c

ro
ss

-s
e
c
ti

o
n
 (

A
.U

.)

Wavelength (nm)

 2r = 12 nm

 2r = 24 nm

❋✐❣✉r❡ ✹✿ ❋❉❚❉ s✐♠✉❧❛t✐♦♥✿ ❛✮ ❆rt✐st✐❝ s❦❡t❝❤ ♦❢ t❤❡ ❛ss✉♠❡❞ s❛♠♣❧❡ ❝♦♥✜❣✉r❛t✐♦♥✱ ❢❡❛✲
t✉r✐♥❣ t❤❡ ♠♦♥♦❧❛②❡r ✇r❛♣♣❡❞ ♦✈❡r ♠❡t❛❧ ❝♦♥❡s ❡✈♦❧✈✐♥❣ ♦♥ t❤❡ s✐❧✈❡r✲❆❧2O3 s✉r❢❛❝❡✳ ❜✮
❉❡❝❛② r❛t❡ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ♦❢ ❛ ❤♦r✐③♦♥t❛❧ ❞✐♣♦❧❡ ♦✈❡r ❛ s✐❧✈❡r ♥❛♥♦❝♦♥❡✳ ❝✮ ❱❡❝t♦r ♠❛♣ ♦❢ t❤❡
✜❡❧❞ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ❛♥❞ ❡❧❡❝tr✐❝ ✜❡❧❞ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ❊✴E0 ❛r♦✉♥❞ ❛ s✐❧✈❡r ♥❛♥♦❝♦♥❡ ❡①❝✐t❡❞ ❜②
❛♥ ❡❧❡❝tr♦♠❛❣♥❡t✐❝ ✜❡❧❞ E0 ♦❢ ✶ ❱✴♠✳ ❈❛❧❝✉❧❛t❡❞ s♣❡❝tr❛ ♦❢ ❞✐✛❡r❡♥t ♥❛♥♦str✉❝t✉r❡s✿ ❞✮
♥❛♥♦❝♦♥❡s ❢♦r ❛ ✜①❡❞ ❛s♣❡❝t r❛t✐♦ ✇✐t❤ ❛❧❧ ❛♣❡① ♦❢ ❛♥ ❛♥❣❧❡ ♦❢ ✻✵◦✱ ❢r♦♠ ❧❡❢t t♦ r✐❣❤t✿ ❤❡✐❣❤t
❢r♦♠ ✶✵ ♥♠ t♦ ✹✵ ♥♠✱ ❡✮ ♥❛♥♦❝♦♥❡s ❢♦r ❛ ✜①❡❞ ❤❡✐❣❤t ♦❢ ✷✵ ♥♠✱ ❢r♦♠ ❧❡❢t t♦ r✐❣❤t✿ ❜❛s❡
❞✐❛♠❡t❡r ❢r♦♠ ✷✸ ♥♠ t♦ ✶✵ ♥♠✱ ❢✮ ❤❛❧❢✲s♣❤❡r❡s ❢♦r ❛ ✜①❡❞ ❤❡✐❣❤t ♦❢ ✶✷ ♥♠ ✇✐t❤ ❞✐✛❡r❡♥t ❜❛s❡
❞✐❛♠❡t❡rs✱ ✷✹ ♥♠ ✭❜❧✉❡✮ ❛♥❞ ✶✷ ♥♠ ✭♠❛❣❡♥t❛✮✳

❆ s❦❡t❝❤ ♦❢ t❤❡ ❛ss✉♠❡❞ s❝❡♥❛r✐♦ ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✳ ✹❛✳ ❆ ❤♦r✐③♦♥t❛❧ ❞✐♣♦❧❡ ❡♠✐tt❡r ✐s ♣❧❛❝❡❞

♦♥ t♦♣ ♦❢ t❤❡ ♥❛♥♦❝♦♥❡ str✉❝t✉r❡ ✇✐t❤ ❛ ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ♦❢ ✽✵✵ ♥♠ ❛♥❞ ✇❡ ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ t❤❡ ♦✉t♣✉t

♣♦✇❡r ✐♥ t❤❡ ♥❛♥♦str✉❝t✉r❡✱ ❛s ✇❡ ♠♦✈❡ t❤❡ ♣♦s✐t✐♦♥ ❤♦r✐③♦♥t❛❧❧② ✇✐t❤ ❛ s♣❛t✐❛❧ r❡s♦❧✉t✐♦♥

♦❢ ✸ ♥♠✳ ❚❤❡ r❡❢❡r❡♥❝❡ ♦✉t♣✉t ♣♦✇❡r ♦❢ t❤❡ ❞✐♣♦❧❡ ✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜② ♣✉tt✐♥❣ t❤❡ ❞✐♣♦❧❡ ✐♥

✶✶



t❤❡ ❜❛❝❦❣r♦✉♥❞ ♦❢ ❛✐r✳ ❚❤❡ ❣r✐❞ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ✐s ✶ ♥♠✳ ❚❤❡ ❞❡❝❛② r❛t❡ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ♠❛♣ ❢♦r

❛ ❞✐♣♦❧❡ ❡♠✐tt❡r ❛r♦✉♥❞ ❛ s✐❧✈❡r ♥❛♥♦❝♦♥❡ ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✳ ✹❜✳ ❲❡ ♦❜s❡r✈❡✱ t❤❛t ♥❡❛r❧② ✶✵✵

t✐♠❡s ❞❡❝❛② r❛t❡ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ✐s ❡①♣❡❝t❡❞ ❢♦r ❛ ❞✐♣♦❧❡✱ ✇❤✐❝❤ ✐s ❧♦❝❛t❡❞ ✸ ♥♠ ❛✇❛② ❢r♦♠

t❤❡ t✐♣ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❡✱ ✇❤✐❧❡ ❛ ♥❡❣❧✐❣✐❜❧② s♠❛❧❧ ✈❛❧✉❡ ✐s ♦❜s❡r✈❡❞ ❢♦r ❛ ♥♦♥✲♠❡t❛❧❧✐❝ r❡❢❡r❡♥❝❡

str✉❝t✉r❡ ♣✉r❡❧② ❝♦♠♣r✐s✐♥❣ ❛ s❛♣♣❤✐r❡ ❝♦♥❡ ✭♥♦t s❤♦✇♥✮✳ ❚❤❡ ✈❡❝t♦r ✜❡❧❞ ❞✐str✐❜✉t✐♦♥ ❛♥❞

t❤❡ ✜❡❧❞ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ❊✴E0 ❢♦r ♦✉r ♠❡t❛❧❧✐❝✱ Al2O3 ❝♦❛t❡❞ ❞❡✈✐❝❡ ✐s s❤♦✇♥ ✐♥ ❋✐❣✳ ✹❝✱ ✇❤✐❝❤

✐s ❝❛❧❝✉❧❛t❡❞ ❜② t❤❡ ✜♥✐t❡ ❡❧❡♠❡♥t ♠❡t❤♦❞ ❜❛s❡❞ s♦❢t✇❛r❡ ❈❖▼❙❖▲ ▼✉❧t✐♣❤②s✐❝s✳ ❚❤❡

❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ ❛r♦✉♥❞ ❛ s✐❧✈❡r ❝♦♥❡ s❤♦✇s t❤❛t t❤❡ ✜❡❧❞ ✐s str♦♥❣❧② ❡♥❤❛♥❝❡❞ ✸✵ t✐♠❡s ❝♦♠♣❛r❡❞

✇✐t❤ ❛♥ ✐♥❝✐❞❡♥t ✜❡❧❞ ✇❤✐❝❤ s✉♣♣♦rts t❤❡ ❧❛r❣❡ ❞❡❝❛② r❛t❡ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥ts✳ ❚❤❡ ❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥

❛r♦✉♥❞ ❛ s✐❧✈❡r ❝♦♥❡ ❢✉rt❤❡r♠♦r❡ s❤♦✇s t❤❛t t❤❡ ✜❡❧❞ ✐s ♣❡r♣❡♥❞✐❝✉❧❛r ❛t t❤❡ t✐♣✱ ❤❡♥❝❡

♣r♦❤✐❜✐t✐♥❣ t❤❡ ❝♦✉♣❧✐♥❣ t♦ ❛ ❤♦r✐③♦♥t❛❧❧② ♦r✐❡♥t❡❞ ❞✐♣♦❧❡✳ ❍♦✇❡✈❡r✱ ❝♦✉♣❧✐♥❣ ❜❡t✇❡❡♥ t❤❡

❤♦r✐③♦♥t❛❧ ❝♦♠♣♦♥❡♥t ♦❢ t❤❡ ✜❡❧❞ ❛t t❤❡ ❡❞❣❡ ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❡ ❛♥❞ t❤❡ ❡①❝✐t♦♥ ❞✐♣♦❧❡ ✐♥ t❤❡

♠♦♥♦❧❛②❡r ❧❡❛❞ t♦ s✐❣♥✐✜❝❛♥t r❛❞✐❛t✐✈❡ ❞❡❝❛② r❛t❡ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t✳ ❍❡r❡✱ ✇❡ ✇♦✉❧❞ ❧✐❦❡ t♦

st❛t❡✱ t❤❛t t❤❡r❡ ✐s ❛ ♣❡rs✐st✐♥❣ ❧✐❦❡❧✐❤♦♦❞ t❤❛t t❤❡ ❧♦❝❛❧✐③❡❞ ❞✐♣♦❧❡ ✐♥ ❲❙❡2 ❛❧s♦ ❢❡❛t✉r❡s ❛

✈❡rt✐❝❛❧ ❝♦♠♣♦♥❡♥t✱ ✇❤✐❝❤ ✇♦✉❧❞ ❡✈❡♥ ❢✉rt❤❡r ✐♥❝r❡❛s❡ t❤❡ ❝♦✉♣❧✐♥❣ str❡♥❣t❤ ✐♥ ♦✉r ♠❡t❛❧

❝♦♥❡ str✉❝t✉r❡s✳

❋✐❣✉r❡ ✹❞✮ ❞❡♣✐❝ts r❡s♦♥❛♥❝❡ s♣❡❝tr❛ ❢♦r ♥❛♥♦✲♣❛rt✐❝❧❡s ✇✐t❤ ❛ ❝♦♥❡ ❛♥❣❧❡ ♦❢ 60◦ ❛s t❤❡

❤❡✐❣❤t ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❡ ❜❡❝♦♠❡s s♠❛❧❧❡r ✭✐✳❡✳ ❢♦r ✢❛t ♥❛♥♦str✉❝t✉r❡s✮✳ ❆s ❡①♣❡❝t❡❞✱ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥

s♣❡❝tr✉♠ ✐s s✉❜❥❡❝t t♦ ❛ ❜❧✉❡ s❤✐❢t ✉♥❞❡r ♦✉t ♦❢ ♣❧❛♥❡ ✭♣❛r❛❧❧❡❧ t♦ t❤❡ ❝♦♥❡ ❛①✐s✮ ♣♦❧❛r✐③❛t✐♦♥✳

❚❤✐s r❡s✉❧t ✐s ❝♦♥s✐st❡♥t ✇✐t❤ ♣r❡✈✐♦✉s st✉❞✐❡s✳✹✷ ■♥ ❝♦♥tr❛st✱ ✐❢ t❤❡ ❤❡✐❣❤t ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❡ ✐s ✜①❡❞

❛♥❞ t❤❡ ❜❛s❡ ❞✐❛♠❡t❡r ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❡ ✈❛r✐❡s✱ t❤❡ s♣❡❝tr❛ s❤♦✇ ❛ ❞✐st✐♥❝t r❡❞✲s❤✐❢t ✇✐t❤ ❞❡❝r❡❛s✐♥❣

❞✐❛♠❡t❡r✳ ■♥❞❡❡❞✱ ✐♥ ❋✐❣ ✹❡✱ t❤❡ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ ❛ ♥❛♥♦❝♦♥❡ ✇✐t❤ ✶✵ ♥♠ ❤❡✐❣❤t ✐s

❝❡♥t❡r❡❞ ❛r♦✉♥❞ ✻✺✵ ♥♠✳ ▲❛st❧②✱ ✐♥ ❋✐❣ ✹❢✱ ✇❡ ♣❧♦t ❛❜s♦r♣t✐♦♥ s♣❡❝tr❛ ❢♦r ❤❡♠✐s♣❤❡r✐❝❛❧ s✐❧✈❡r

♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡s✱ ✇✐t❤ ❛ ✜①❡❞ ❤❡✐❣❤t ♦❢ ✶✷ ♥♠ ❛♥❞ ❛ ✈❛r✐❛t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ ❜❛s❡ ❞✐❛♠❡t❡r ✭✶✷ ♥♠ ✈s✳

✷✹ ♥♠✮✳ ■♥ ❢❛❝t✱ t❤❡s❡ s✐③❡s ♠❛t❝❤ t❤❡ ❛♣♣r♦①✐♠❛t❡ str✉❝t✉r❡ ❞✐♠❡♥s✐♦♥s ♦❢ t❤❡ s♠❛❧❧❡st ❝❧❛ss

♦❢ ♦✉r ♠❡t❛❧❧✐❝ ♣❛rt✐❝❧❡s ✭❡✳❣✳ ❞❡♣✐❝t❡❞ ✐♥ ❋✐❣ ✶❞✮✳ ❲❡ ♥♦t❡✱ t❤❛t ❝♦♥s✐❞❡r✐♥❣ t❤❡ ❞✐❡❧❡❝tr✐❝

❡♥✈✐r♦♥♠❡♥t ❞✉❡ t♦ ❲❙❡2 ♦♥ t❤❡ ♥❛♥♦str✉❝t✉r❡ ✇❤✐❝❤ ✐s ❦♥♦✇♥ t♦ ✐♥❞✉❝❡ ❛ ❢✉rt❤❡r r❡❞s❤✐❢t

✶✷



♦♥ t❤❡ s♣❡❝tr✉♠ ♦❢ s❡✈❡r❛❧ ✶✵ ♥♠✱✹✸✱✹✹ t❤❡ s♠❛❧❧❡r s✐❧✈❡r ♥❛♥♦♣❛rt✐❝❧❡s ✭❞✐❛♠❡t❡r✿ ✶✷ ♥♠✮

❝❛♥ ❜❡ ❡①♣❡❝t❡❞ t♦ ❛♣♣r♦❛❝❤ t❤❡ r❡s♦♥❛♥❝❡ ❢r❡q✉❡♥❝② r❛♥❣❡ ✭✼✷✵✲✽✵✵ ♥♠✮ ♦❢ ♦✉r q✉❛♥t✉♠

❡♠✐tt❡rs✳ ❋✉rt❤❡r♠♦r❡✱ ✐t ✐s ✐♥❞❡❡❞ ❦♥♦✇♥ t❤❛t t❤❡ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥t ♦❢

❛ ♣❧❛s♠♦♥✐❝ ❞❡✈✐❝❡ ❝❛♥ ❜❡ t❤❡ str♦♥❣❡st ♦♥ t❤❡ ❧♦✇ ❡♥❡r❣② s✐❞❡ ♦❢ t❤❡ ❛❝t✉❛❧ ♣❧❛s♠♦♥✐❝

r❡s♦♥❛♥❝❡✳✹✺✕✹✼

■♥ ❝♦♥❝❧✉s✐♦♥✱ ✇❡ ❞❡♠♦♥str❛t❡❞ t❤❡ ❢♦r♠❛t✐♦♥ ♦❢ q✉❛♥t✉♠ ❞♦t✲❧✐❦❡ str✉❝t✉r❡s ✐♥ ❛ ♠♦♥♦✲

❧❛②❡r ♦❢ ❲❙❡2 ❡①❢♦❧✐❛t❡❞ ♦♥t♦ ❛ r♦✉❣❤ ♠❡t❛❧❧✐❝ s✉r❢❛❝❡✳ ❚❤❡ ♠❡t❛❧❧✐❝ s✉r❢❛❝❡ s❡r✈❡s ❛ ❞✉❛❧

♣✉r♣♦s❡ ♦❢ ♥♦t ♦♥❧② ❝r❡❛t✐♥❣ q✉❛♥t✉♠ ❡♠✐tt❡rs ✐♥ t❤❡ ♠♦♥♦❧❛②❡r ✈✐❛ ♥❛♥♦s❝♦♣✐❝ str❛✐♥ ❡♥❣✐✲

♥❡❡r✐♥❣✱ ❜✉t ❛❧s♦ ❜② ❡♥❤❛♥❝✐♥❣ t❤❡ s♣♦♥t❛♥❡♦✉s ❡♠✐ss✐♦♥ r❛t❡✳ ❚❤❡ ❧❛tt❡r ✐s ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧②

❝♦♥✜r♠❡❞ ❜② t✐♠❡ r❡s♦❧✈❡❞ st✉❞✐❡s✱ ②✐❡❧❞✐♥❣ ❞❡❝❛② t✐♠❡s ❞♦✇♥ t♦ ✶✵✵ ♣s✳ ❖✉r ♥✉♠❡r✐❝❛❧

❝❛❧❝✉❧❛t✐♦♥ s✉❣❣❡sts ❞❡❝❛② r❛t❡ ❡♥❤❛♥❝❡♠❡♥ts ❞✉❡ t♦ ❛ ♥❛♥♦❝♦♥❡ ❛♥t❡♥♥❛✳ ❲❡ ✈❡r✐❢② t❤❛t

t❤❡ ❝♦✉♣❧✐♥❣ ❡✣❝✐❡♥❝② ✐s ♦♣t✐♠✉♠ ♥❡❛r t❤❡ ❡❞❣❡s ♦❢ t❤❡ ❝♦♥❡✱ r❛t❤❡r t❤❛♥ t❤❡ ❝❡♥t❡r ♦❢

t❤❡ t✐♣✳ ❖✉r ✇♦r❦ ♦♥ t❤❡ ❤②❜r✐❞ ❞❡✈✐❝❡ ✇✐❧❧ ♠♦t✐✈❛t❡ t❤❡ ❢✉rt❤❡r r❡s❡❛r❝❤ ♦♥ ✐♥t❡❣r❛t✐♦♥

♦❢ ❚▼❉❈✲❜❛s❡❞ s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥ s♦✉r❝❡s ❛♥❞ ♣❧❛s♠♦♥✐❝ ✇❛✈❡❣✉✐❞❡✴♥❛♥♦✲❝✐r❝✉✐ts ❢♦r q✉❛♥t✉♠

♣❤♦t♦♥✐❝s✴♣❧❛s♠♦♥✐❝s ❛♣♣❧✐❝❛t✐♦♥ ♦♥ ❛ ❢✉❧❧② ♠❡t❛❧❧✐❝ s✉❜str❛t❡✳

▼❡t❤♦❞s✿ ❙❛♠♣❧❡ ❢❛❜r✐❝❛t✐♦♥✿ ❙✐❧✈❡r s✉❜str❛t❡s ✇❡r❡ ♣r❡♣❛r❡❞ ❜② ❞❡♣♦s✐t✐♦♥ ♦❢ 200±10

♥♠ s✐❧✈❡r t❤✐♥ ✜❧♠ ♦♥ ❛ s❛♣♣❤✐r❡ s✉❜str❛t❡ ✉s✐♥❣ ❡✲❜❡❛♠ ❡✈❛♣♦r❛t✐♦♥✳ ❚❤❡ s✐❧✈❡r s✉r❢❛❝❡

✇❛s ♣♦❧✐s❤❡❞ ❜② ❆r ✐♦♥ ♠✐❧❧✐♥❣ ❛t ❛♥❣❧❡ ✼✺◦ ❢♦r ✹ ♠✐♥ ✶✾ s❡❝♦♥❞ ❛♥❞ t❤❡♥ ❛t ✽✺◦ ❢♦r ✹ ♠✐♥

✸✺ s❡❝♦♥❞✳ ❚♦ ♣r♦t❡❝t t❤❡ s✉r❢❛❝❡ ❢r♦♠ ♦①✐❞❛t✐♦♥✱ ✸ ♥♠ Al2O3 ✇❡r❡ ❞❡♣♦s✐t❡❞ ✈✐❛ ❛t♦♠✐❝

❧❛②❡r ❞❡♣♦s✐t✐♦♥ ✭❆▲❉✮✳✻✵ ◆❡①t✱ ♠♦♥♦❧❛②❡rs ♦❢ ❲❙❡2 ✇❡r❡ ♠❡❝❤❛♥✐❝❛❧❧② ❡①❢♦❧✐❛t❡❞✻✶ ✈✐❛

❝♦♠♠❡r❝✐❛❧ ❛❞❤❡s✐✈❡ t❛♣❡ ❢r♦♠ ❜✉❧❦ ❲❙❡2 ❝r②st❛❧s ✭✷❉ s❡♠✐❝♦♥❞✉❝t♦rs✱ ❯❙❆✮ ♦♥t♦ ❛ P❉▼❙

st❛♠♣✱ ❛♥❞ s✉❜s❡q✉❡♥t❧② tr❛♥s❢❡rr❡❞ ♦♥t♦ t❤❡ s✐❧✈❡r✴✐♥s✉❧❛t♦r s✉r❢❛❝❡✳

❖♣t✐❝❛❧ ❙♣❡❝tr♦s❝♦♣②✿ ❙♣❛t✐❛❧❧② ❛♥❞ s♣❡❝tr❛❧❧② r❡s♦❧✈❡❞ ♣❤♦t♦❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡ ✭P▲✮ ♠❡❛s✉✲

r❡♠❡♥ts✱ ✇❤✐❝❤ ✇❡r❡ ❝❛rr✐❡❞ ♦✉t ♦♥ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ❛tt❛❝❤❡❞ t♦ ❧✐q✉✐❞ ❤❡❧✐✉♠ ✢♦✇ ❝r②♦st❛t ❛t

t❡♠♣❡r❛t✉r❡ ♦❢ ✺❑✳ ❲❡ ❡①❝✐t❡❞ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✇✐t❤ ❛ ✺✸✷ ♥♠ ❈❲ ❧❛s❡r ❛♥❞ ❝♦❧❧❡❝t❡❞ t❤❡ P▲✲

s✐❣♥❛❧ ✇✐t❤ ❛ ▼✐t♦t♦②♦ ♦❜❥❡❝t✐✈❡ ✭✺✵① ❛♥❞ ✵✳✹✷ ◆❆✮✳ ❚❤❡ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ❧❛s❡r ✇❛s ✜❧t❡r❡❞ ❜②

❛ ❤✐❣❤ ♣❛ss ❝♦❧♦r ✜❧t❡r ✭✻✸✵ ♥♠✮✳ ❚❤❡ s✐❣♥❛❧ ✐s t❤❡♥ s♣❡❝tr❛❧❧② ✜❧t❡r❡❞ ❜② s❡❧❡❝t✐♥❣ ✶✺✵✵

✶✸



❣✴♠♠ ❢♦r ❤✐❣❤❡r r❡s♦❧✉t✐♦♥ ❛♥❞ ✸✵✵ ❣✴♠♠ ❢♦r ❝❛♣t✉r✐♥❣ ❢✉❧❧ s♣❡❝tr✉♠✱ ✉s✐♥❣ Pr✐♥❝❡t♦♥ ■♥✲

str✉♠❡♥ts✱ ❙P✷✼✺✵✐ s♣❡❝tr♦♠❡t❡r ❝♦♥s✐st✐♥❣ ♦❢ ❛ ❧✐q✉✐❞ ♥✐tr♦❣❡♥ ❝♦♦❧❡❞ ❈❤❛r❣❡❞ ❈♦✉♣❧❡❞

❉❡✈✐❝❡ ✭❈❈❉✮✳ ❋♦r t✐♠❡ r❡s♦❧✈❡❞ ♣❤♦t♦❧✉♠✐♥❡s❝❡♥❝❡ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t✱ t❤❡ s❛♠♣❧❡ ✇❛s ❡①❝✐t❡❞

✇✐t❤ ✹✹✺ ♥♠ ♣✉❧s❡❞ ❧❛s❡r ✇✐t❤ ✼✻ ▼❍③ r❡♣❡t✐t✐♦♥ r❛t❡✱ ✶✷ µ❲ ❡①❝✐t❛t✐♦♥ ♣♦✇❡r t❤r♦✉❣❤♦✉t

t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥ts✳ ❚❤❡ t✐♠❡ r❡s♦❧✈❡❞ s♣❡❝tr✉♠ ✇❛s r❡❝♦r❞❡❞ ✇✐t❤ ❛♥ ❛✈❛❧❛♥❝❤❡ ♣❤♦t♦ ❞✐♦❞❡

✭❆P❉✮ ❤❛✈✐♥❣ ❛ t✐♠✐♥❣ r❡s♦❧✉t✐♦♥ ♦❢ ✸✺✵ ♣s✳ ❚❤❡ s❡❝♦♥❞ ♦r❞❡r ❝♦rr❡❧❛t✐♦♥ ♠❡❛s✉r❡♠❡♥t

✭❍❇❚ ✐♥t❡r❢❡r♦♠❡tr②✮ ✇❛s ❞♦♥❡ ❜② ✐♥❝❧✉❞✐♥❣ ❛♥♦t❤❡r ❆P❉ ✭❈♦✉♥t ❚✶✵✵✲❋❈✮✳ ❆ ✜❜❡r ❜❡❛♠

s♣❧✐tt❡r ✇❛s ✉s❡❞ t♦ ❝♦♥♥❡❝t t❤❡ t✇♦ ❆P❉s ❛❢t❡r ✜❧t❡r✐♥❣ t❤❡ s✐❣♥❛❧ ✈✐❛ t❤❡ ♠♦♥♦❝❤r♦♠❛✲

t♦r✳ ❚❤❡ ❧✐♥❡✇✐❞t❤ ♦❢ ❛♥ ❡♠✐tt❡r ✐s ♦❜t❛✐♥❡❞ ❜② ❛ ▲♦r❡♥t③✐❛♥ ✜t ♦❢ s♣❡❝tr✉♠ ♦❜t❛✐♥❡❞ ❛❢t❡r

s✉❜tr❛❝t✐♦♥ ♦❢ ❜❛s❡❧✐♥❡✳

◆✉♠❡r✐❝❛❧ ❙✐♠✉❧❛t✐♦♥✿ ❆ ♥❛♥♦❝♦♥❡ ✇✐t❤ ❛ ❤❡✐❣❤t ♦❢ ✷✵ ♥♠ ❛♥❞ ❛ ❞✐❛♠❡t❡r ♦❢ ✷✸ ♥♠

✐s ❛ss✉♠❡❞ t♦ ♠✐♠✐❝ t❤❡ ❢❛❜r✐❝❛t❡❞ r♦✉❣❤ ♠❡t❛❧❧✐❝ s✉r❢❛❝❡✳ ❆❧2O3 ✇✐t❤ t❤❡ r❡❢r❛❝t✐✈❡ ✐♥❞❡①

♦❢ ✶✳✻✼✶ ✐s ❝♦♥❢♦r♠❛❜❧② ❝♦❛t❡❞ ✇✐t❤ ❛ t❤✐❝❦♥❡ss ♦❢ ✸ ♥♠ ♦✈❡r ✇❤♦❧❡ ♥❛♥♦str✉❝t✉r❡✱ ✇❤❡r❡

t❤❡ ❞✐♣♦❧❡ ❡♠✐tt❡r ✐s ❛ss✉♠❡❞ t♦ ❜❡ ♣❧❛❝❡❞ ♦♥ t❤❡ Al2O3 ❧❛②❡r ❧✐❦❡✇✐s❡ t❤❡ ❚▼❉❈ ❧❛②❡r ✐♥

t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t✳ ❚❤❡ ♠❛t❡r✐❛❧ ♦❢ ❞✐❡❧❡❝tr✐❝ s✉❜str❛t❡✱ s❛♣♣❤✐r❡ ❤❛s t❤❡ ✐♥❞❡① ♦❢ ✶✳✼✺✷✷ ❛♥❞

♥♦ ❛❜s♦r♣t✐♦♥ ❢♦r t❤❡ t❛r❣❡t ✇❛✈❡❧❡♥❣t❤ ♦❢ ✽✵✵ ♥♠✳ ❖♣t✐❝❛❧ ❝♦♥st❛♥t ♦❢ s✐❧✈❡r ✐s ♠♦❞❡❧❡❞

❜❛s❡❞ ♦♥ t❤❡ ❡①♣❡r✐♠❡♥t❛❧❧② ❞❡t❡r♠✐♥❡❞ ❞✐❡❧❡❝tr✐❝ ❢✉♥❝t✐♦♥ ♦❢ s✐❧✈❡r✳✻✷ ❋♦r t❤❡ ❋✐♥✐t❡ ❊❧❡♠❡♥t

▼❡t❤♦❞ ✭❋❊▼✮ s✐♠✉❧❛t✐♦♥ t❤❡ t✐♣ ❛♥❞ t❤❡ ❡❞❣❡ ♦❢ t❤❡ ♥❛♥♦❝♦♥❡ ✐s ♠♦❞❡❧❡❞ ✇✐t❤ ❛ r❛❞✐✉s ♦❢

✶ ♥♠✳

❆❝❦♥♦✇❧❡❞❣♠❡♥t✿

❲❡ t❤❛♥❦ Pr♦❢ ❉❛✐ ❙✐❦ ❑✐♠✱ ❙❡♦✉❧ ◆❛t✐♦♥❛❧ ❯♥✐✈❡rs✐t②✱ ❙❡♦✉❧✱ ❙♦✉t❤ ❑♦r❡❛ ❢♦r ♣r❡♣❛r❛✲

t✐♦♥ ♦❢ t❤❡ s✐❧✈❡r s✉❜str❛t❡s✳ ❲❡ ❛❧s♦ t❤❛♥❦ ❚r✐st❛♥ ❍❛r❞❡r ❢♦r ❤❡❧♣✐♥❣ ✇✐t❤ ❛ ♠❛t❧❛❜ ❝♦❞❡

✉s❡❞ ✐♥ ♦♣t✐❝❛❧ ❛♥❛❧②s✐s✳ ❖✉r s✐♥❝❡r❡ t❤❛♥❦s ❢♦r ❢✉♥❞✐♥❣ ❛r❡ ❞✉❡ t♦ ❙t❛t❡ ♦❢ ❇❛✈❛r✐❛❀ ❍✷✵✷✵

❊✉r♦♣❡❛♥ ❘❡s❡❛r❝❤ ❈♦✉♥❝✐❧ ✭❊❘❈✮ ✭Pr♦❥❡❝t ❯♥❧✐♠✐t✲✷❉✮✳

✶✹



❘❡❢❡r❡♥❝❡s

✭✶✮ P❛♥✱ ❏✳✲❲✳❀ ❈❤❡♥✱ ❩✳✲❇✳❀ ▲✉✱ ❈✳✲❨✳❀ ❲❡✐♥❢✉rt❡r✱ ❍✳❀ ❩❡✐❧✐♥❣❡r✱ ❆✳❀ ➏✉❦♦✇s❦✐✱ ▼✳ ▼✉❧✲

t✐♣❤♦t♦♥ ❡♥t❛♥❣❧❡♠❡♥t ❛♥❞ ✐♥t❡r❢❡r♦♠❡tr②✳ ❘❡✈✳ ▼♦❞✳ P❤②s✳ ✷✵✶✷✱ ✽✹✱ ✼✼✼✕✽✸✽✳

✭✷✮ ❑♦❦✱ P✳❀ ▼✉♥r♦✱ ❲✳ ❏✳❀ ◆❡♠♦t♦✱ ❑✳❀ ❘❛❧♣❤✱ ❚✳ ❈✳❀ ❉♦✇❧✐♥❣✱ ❏✳ P✳❀ ▼✐❧❜✉r♥✱ ●✳ ❏✳ ▲✐♥❡❛r

♦♣t✐❝❛❧ q✉❛♥t✉♠ ❝♦♠♣✉t✐♥❣ ✇✐t❤ ♣❤♦t♦♥✐❝ q✉❜✐ts✳ ❘❡✈✳ ▼♦❞✳ P❤②s✳ ✷✵✵✼✱ ✼✾✱ ✶✸✺✕✶✼✹✳

✭✸✮ ❖✬❇r✐❡♥✱ ❏✳ ▲✳ ❖♣t✐❝❛❧ q✉❛♥t✉♠ ❝♦♠♣✉t✐♥❣✳ ❙❝✐❡♥❝❡ ✷✵✵✼✱ ✸✶✽✱ ✶✺✻✼✕✶✺✼✵✳

✭✹✮ ❑✐♠✱ ❏✳❀ ❇❡♥s♦♥✱ ❖✳❀ ❑❛♥✱ ❍✳❀ ❨❛♠❛♠♦t♦✱ ❨✳ ❆ s✐♥❣❧❡✲♣❤♦t♦♥ t✉r♥st✐❧❡ ❞❡✈✐❝❡✳ ◆❛t✉r❡

✶✾✾✾✱ ✸✾✼✱ ✺✵✵✕✺✵✸✳

✭✺✮ ❑r❡♠❡r✱ P✳ ❊✳❀ ❉❛❞❛✱ ❆✳ ❈✳❀ ❑✉♠❛r✱ P✳❀ ▼❛✱ ❨✳❀ ❑✉♠❛r✱ ❙✳❀ ❈❧❛r❦❡✱ ❊✳❀ ●❡r❛r❞♦t✱ ❇✳ ❉✳

❙tr❛✐♥✲t✉♥❛❜❧❡ q✉❛♥t✉♠ ❞♦t ❡♠❜❡❞❞❡❞ ✐♥ ❛ ♥❛♥♦✇✐r❡ ❛♥t❡♥♥❛✳ P❍❨❙■❈❆▲ ❘❊❱■❊❲

❇ ✷✵✶✹✱ ✾✵ ✳

✭✻✮ ❑✉rts✐❡❢❡r✱ ❈✳❀ ▼❛②❡r✱ ❙✳❀ ❩❛r❞❛✱ P✳❀ ❲❡✐♥❢✉rt❡r✱ ❍✳ ❙t❛❜❧❡ s♦❧✐❞✲st❛t❡ s♦✉r❝❡ ♦❢ s✐♥❣❧❡

♣❤♦t♦♥s✳ P❤②s✳ ❘❡✈✳ ▲❡tt✳ ✷✵✵✵✱ ✽✺✱ ✷✾✵✕✷✾✸✳

✭✼✮ ▼✐❝❤❧❡r✱ P✳❀ ❑✐r❛③✱ ❆✳❀ ❇❡❝❤❡r✱ ❈✳❀ ❙❝❤♦❡♥❢❡❧❞✱ ❲✳ ❱✳❀ P❡tr♦✛✱ P✳ ▼✳❀ ❩❤❛♥❣✱ ▲✳ ❉✳❀

❍✉✱ ❊✳❀ ■♠❛♠♦❣❧✉✱ ❆✳ ❆ q✉❛♥t✉♠ ❞♦t s✐♥❣❧❡✲♣❤♦t♦♥ t✉r♥st✐❧❡ ❞❡✈✐❝❡✳ ❙❝✐❡♥❝❡ ✷✵✵✵✱

✷✾✵✱ ✷✷✽✷✕✷✷✽✺✳

✭✽✮ ❙❛♥t♦r✐✱ ❈✳ ◗✉❛♥t✉♠ ♦♣t✐❝s✿ ❆ ❜r✐❣❤t❡r s♦✉r❝❡ ♦❢ s✐♥❣❧❡ ♣❤♦t♦♥s✳ ◆❛t P❤♦t♦♥ ✷✵✵✼✱ ✶✱

✻✽✻✕✻✽✼✳

✭✾✮ ❉✐♥❣✱ ❳✳❀ ❍❡✱ ❨✳❀ ❉✉❛♥✱ ❩✳✲❈✳❀ ●r❡❣❡rs❡♥✱ ◆✳❀ ❈❤❡♥✱ ▼✳✲❈✳❀ ❯♥s❧❡❜❡r✱ ❙✳❀ ▼❛✐❡r✱ ❙✳❀
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