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Представлен обзор по спектроскопии фотонного эха при резонансном возбуждении экситонных комплек-

сов в полупроводниковых наноструктурах. Использвание импульсной методики четырехволнового смешива-

ния с гетеродинным детектированием позволяет измерять когерентный отклик системы с пикосекундным

временным разрешением. Показано, что при резонансном селективном импульсном возбуждении локализо-

ванных экситонных комплексов когерентный сигнал определяется фотонным эхом вследствие неоднородного

уширения оптических переходов. Для случая резонансного возбуждения трионов или экситонов, связанных

на донорах, зеемановское расщепление спиновых уровней резидентных электронов в поперечном магнитном

поле приводит к появлению квантовых биений фотонного эха на частоте ларморовой прецессии. При этом в

магнитном поле удается осуществить когерентный перенос оптического возбуждения в спиновый ансамбль

резидентных электронов и наблюдать долгоживущее фотонное эхо. Данные эксперименты могут быть

использованы в качестве спектроскопии c высоким разрешением для измерения расщеплений в основном

состоянии системы. В обзоре обсуждаются осцилляции Раби и их затухание при возбуждении мощными

оптическими импульсами экситонных комплексов с разной степенью локализации. Показано, что гашение

сигнала фотонного эха с увеличением интенсивности возбуждающих импульсов наиболее ярко выражено

при возбужденни экситонов, в то время как для трионов и экситонов связанных на донорах, этот эффект

значительно слабее.
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1. Введение

Когерентная оптическая спектроскопия позволяет по-

лучить богатую информацию об энергетической струк-

туре и естественной ширине спектральных линий иссле-

дуемой системы. Использование импульсных источников

света позволяет проводить эксперименты с временным

разрешением и получать информацию о динамических

процессах и основных механизмах, приводящих к по-

тере когерентности (фазовой релаксации). Естествен-

ным свойством большинства макроскопических систем

является неоднородное уширение оптических преходов.

В этом случае резонансное возбуждение последователь-

ностью оптических импульсов приводит к появлению

фотонного эха — нелинейного когеретного отклика си-

стемы в виде запаздывающего светового импульса [1,2].
Времена запаздывания, на которых можно наблюдать фо-

тонное эхо, определяются когерентными свойствами ло-

кального (одиночного) квантово-механического возбуж-

денного состояния. Таким образом, изучение сигналов

фотонного эха позволяет преодолеть неоднородное уши-

рение оптических переходов и получить информацию о

когерентной динамике одиночного оптического возбуж-

дения в большом ансамбле излучателей. Двухимпульс-

ное и трехимпульсное фотонное эхо активно используют

для изучения энергетической структуры и когерентной

эволюции оптических возбуждений в атомных системах,

редкоземельных кристаллах и полупроводниках [3–5].
Кроме того, фотонное эхо рассматривается в качестве

возможного кандидата для реализации оптической памя-

ти в ансамбле излучателей [6].
В полупроводниках элементарными оптическими воз-

буждениями являются экситонные комплексы (связан-
ные электронно-дырочные пары). Экситоны обладают

большой силой осциллятора, что позволяет осуществ-

лять быстрое и эффективное оптическое возбуждение

при помощи субпикосекундных импульсов. Следует от-

метить, что взаимодействие между экситонами в полу-

проводниковых кристаллах довольно велико, что при-

водит к сложной динамике оптического когерентного

отклика [4]. Более того, такой отклик наблюдается на ко-

ротких временах в пределах нескольких пикосекунд. Од-

нако, в случае локализации экситонов многочастичные

взаимодействия подавлены, и локализованные экситоны

могут рассматриваться как одиночные невзаимодейству-

ющие комплексы с дискретным энергетическим спек-
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тром. В простейшем случае резонансного возбуждения

экситонный комплекс можно рассматривать как двух-

уровневую энергетическую систему с основным и воз-

бужденным состояниями. Наличие флуктуаций состава и

размера локализующего потенциала приводят к неодно-

родному уширению оптических переходов, и когерент-

ный оптический отклик представляет собой фотонное

эхо [7,8]. Ярким примером полупроводниковой системы

с локализованными экситонами являются самоорганизо-

ванные квантовые точки. Эксперименты по четырехвол-

новому смешению с фемтосекундными импульсами в

ансамбле квантовых точек показали, что при низких

температурах время когерентности экситона T2 может

быть сравнимо с его временем жизни T1 ∼ 1 ns [9]. Таким
образом, локализация экситонных комплексов приводит

к увеличению их времен когерентности. При этом,

поскольку многочастичные взаимодействия подавлены,

то появляется возможность когерентного управления

экситонными состояниями при помощи интенсивных

лазерных импульсов. Примером такого когерентного

управления может служить демонстрация осцилляций

Раби в двухуровневой системе [10,11].
Особый интерес привлекают системы с более чем

двумя электронными состояниями, взаимодействующи-

ми со светом. Здесь наиболее яркими примерами яв-

ляются энергетические уровни с порядком V - (3-) типа,
где одно основное (возбужденное) состояние оптически

связано с двумя возбужденными (основными) состояни-

ями [12]. Такие схемы уровней позволяют наблюдать

различные интересные явления, к которым относятся

квантовые биения, когерентное пленение заселенностей

и электромагнитно-индуцированная прозрачность [6,13].
Основной особенностью 3-схемы является длительное

время когерентности основных состояний. В полупро-

водниках 3-схема может быть реализована при опти-

ческом возбуждении локализованных резидентных но-

сителей, например, электронов в зоне проводимости

или дырок в валентной зоне, с использованием их

спиновой степени свободы. В случае резидентных элек-

тронов отрицательно заряженный экситон (трион X−)
и связанный с донором экситон (D0X) являются воз-

можными оптически возбужденными состояниями [14].
Оптическое управление спина резидентных носителей

при помощи коротких пикосекундных импульсов было

успешно продемонстрировано в различных полупровод-

никовых системах [15–17]. Однако большинство иссле-

дований четырехволнового смешения и фотонного эха в

полупроводниках до сих пор не использовали спиновой

степени свободы в основном состоянии [18–21].
В настоящей работе представлен обзор недавних ре-

зультатов по спектроскопии фотонного эха при резо-

нансном возбуждении локализованных экситонных ком-

плексов в полупроводниках. Особое внимание уделяется

системам с резидентными электронами в поперечном

магнитном поле. В этом случае последовательный сти-

мулированный рамановский процесс при возбуждении

двумя оптическими импульсами позволяет осуществить

когерентный перенос оптического возбуждения в спи-

новый ансамбль резидентных электронов и наблюдать

долгоживущее фотонное эхо [22,23]. Долгоживущее эхо

отражает локальную динамику основного состояния си-

стемы и позволяет получать богатую информацию о

спиновых процессах в ансамбле резидентных электронов

даже для объектов с большим спектральным уширением

оптических переходов [24]. При этом выбор материа-

ла и размерность квантовой системы играют важную

роль. Это влияет на правила отбора для оптических

переходов, степень локализации, а также на процессы

спиновой релаксации как для оптически возбужденного,

так и для основного состояния. В настоящей статье

мы обсудим основные эффекты на примере модельной

системы — квантовых ямах CdTe/(Cd,Mg)Te, в которых

неоднородное уширение оптических переходов невелико

и позволяет селективно возбуждать различные экситон-

ные комплексы с разной степенью локализации [24,25].
При этом мы обсудим также сигналы фотонного эха в

гексагональных эпитаксиальных слоях ZnO [26], кван-

товых ямах ZnSe/(Zn,Mg)(S, Se) и самоорганизованных

квантовых точках (In, Ga)As/GaAs, помещенных в пла-

нарные микрорезонаторы для усиления взаимодействия

экситонов со светом [27,28]. Экспериментальные резуль-
таты были получены с использованием четырехволно-

вого смешения с гетеродинным детектированием, ко-

торое описано в разд. 2. В разд. 3 рассматриваются

долгоживущие сигналы фотонного эха, полученные от

ансамбля резидентных электронов. В разд. 4 обсужда-

ются осцилляции Раби при интенсивном оптическом

возбуждении, что является одним из необходимых усло-

вий для эффективного оптического контроля квантовых

состояний.

2. Техника эксперимента

Для исследования сигналов четырехволнового смеше-

ния и фотонного эха была разработана эксперименталь-

ная установка, обладающая высокой чувствительностью

и пикосекундным временным разрешением. Оптическая

схема установки изображена на рис. 1. Источником

пикосекундных лазерных импульсов служит перестра-

иваемый в диапазоне 700−1000 nm титан-сапфировый

лазер Mira-900, накачиваемый излучением твердотель-

ного лазера Verdi-V10 с длиной волны 532 nm. Лазерные

импульсы длительностью около 2 ps делятся неполя-

ризующими делителями света на несколько импуль-

сов, включая первый, второй и третий возбуждающие

импульсы, а также опорный импульс (Reference). Все

импульсы, кроме первого, задерживаются с помощью

оптических линий задержки так, как показано на вставке

в рис. 1: второй импульс задерживается на время τ12
относительно первого, третий — на τ23 относительно

второго, и опорный — на τRef относительно первого.

Три возбуждающих импульса фокусируются на образце,

помещенном в гелиевый заливной криостат и охлажден-
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Рис. 1. Оптическая схема установки для измерения фотонного эха с пикосекундным временным разрешением. Обозначения:

SHG — генератор второй гармоники, CryoLH — гелиевый заливной криостат, PD — фотодетектор, AOM — акусто-оптический

модулятор, UV — ультрафиолетовое излучение. Вставка: временная диаграмма задержки возбуждающих лазерных импульсов и

сигналов эха. Двухимпульсное (PE) и трехимпульсное (SPE) эхо задержаны на время τ12 после второго и третьего импульса

соответственно.

ном до температуры около 2K, в пятно диаметром

около 300µm с помощью сферического зеркала с фо-

кусным расстоянием 500mm. Все импульсы линейно ко-

поляризованы. Первый и второй импульсы с волновыми

векторами k1 и k2 падают на образец под углами

соответственно 3◦ и 4◦. Третий импульс распростра-

няется в том же направлении, что и второй (k3 = k2).
Сигнал четырехволнового смешения (FWM) собирается

в геометрии отражения в направлении 2k2 − k1 с по-

мощью того же сферического зеркала и заводится на

два канала балансного фотодетектора с использованием

неполяризующего делителя света, делящего интенсив-

ность сигнала в соотношении 1 : 1. На этот же фотоде-

тектор в обход образца заводится и опорный импульс,

и измеряется кросс-корреляция опорного импульса с

полем четырехволнового смешения.

Для детектирования слабых сигналов четырехволно-

вого смешения используется оптическое гетеродини-

рование. Оно реализовано с помощью двух акусто-

оптических модуляторов AOM-1 и AOM-2, сдвигающих

оптические частоты света первого возбуждающего и

опорного импульсов на −81MHz и +80MHz соот-

ветственно. Оптическая частота света четырехволно-

вого смешения νGWM при этом равна 2ν2 − ν1, где

ν1 = ν0 − 81MHz, ν2 = ν0 (ν0 — исходная частота све-

та), что дает νFWM = ν0 + 81MHz. В результате интер-

ференции с опорным излучением (νRef = ν0 + 80MHz)
на фотодетекторе регистрируются оптические биения,

в частности, на разностной частоте опорного света

и четырехволнового смешения 1 f = 1MHz. Причем

постоянные составляющие, пропорциональные суммар-

ной интенсивности света лучей в каждом канале фо-

тодетектора, взаимовычитаются в балансной схеме, а

амплитуда оптических биений, наоборот, удваивается.

Детектируемая
”
быстрым“ синхронным детектором на

частоте 1MHz, амплитуда оптических биений пропор-

циональна модулю произведения амплитуд опорного

света ERef и сигнала четырехволнового смешения EPE :

δIDet ∼ |EPEE∗
Ref|. Для уменьшения паразитных помех

применяется модуляция интенсивности первого возбуж-

дающего луча с помощью механического прерывателя

(чоппера) на частоте около 1 kHz. На этой частоте

осуществляется вторичное детектирование сигнала с

помощью
”
медленного“ синхронного детектора.

К образцу прикладывается внешнее магнитное поле

свехпроводящего магнита, направленное вдоль плоско-

сти структуры величиной до 6 T. В экспериментах с ши-

рокозонными полупроводниковыми структурами (ZnO,
ZnSe) дополнительно используется генератор второй

гармоники (SHG), позволяющий работать с пикосекунд-

ными импульсами ультрафиолетового излучения с дли-

ной волны 350−495 nm и длительностью 1.3 ns. При ис-

следовании структур на основе ZnO с полированной сап-

фировой подложкой сигнал FWM детектируется в гео-

метрии на пропускание с использованием другого сфери-

ческого зеркала с фокусным расстоянием 500mm и той

же схемы детектирования. Объектами наших исследова-

ний являются различные эпитаксиальные полупроводни-

ковые гетероструктуры A2B6 и A3B5, включая кванто-

вые ямы CdTe/(Cd,Mg)Te [22–24], ZnSe/(Zn,Mg)(S, Se),
квантовые точки (In, Ga)As/GaAs [27,28], а также эпи-

таксиальные слои ZnO [26]. В квантовых ямах и объем-
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квантовой яме CdTe/(Cd,Mg)Te (кружки), на D0X в эпитаксиальном слое ZnO (квадраты), на трионе в квантовой яме

ZnSe/(Zn,Ṁg)(S,Ṡe) (треугольники) и на экситоне в квантовых точках (In, Ga)As/GaAs, помещенных в брегговский микрорезонатор

(ромбы).

ных материалах проблем с детектированием сигнала

FWM не возникает. Однако в квантовых точках сильное

неоднородное уширение существенно уменьшает число

квантовых точек, у которых энергия оптического пе-

рехода соответствует резонансному возбуждению. Для

усиления сигнала FWM квантовые точки выращивают в

микрорезонаторах, образованных, например, двумя брег-

говскими зеркалами, формируемыми в процессе роста

структуры. При этом фотонная мода микрорезонатора

пропускает пикосекундный лазерный импульс без суще-

ственных искажений, так как используемый резонатор

обладает малым Q-фактором (Q ≈ 100−200) и эффектов

сильной связи не возникает.

Описанная установка позволяет измерять различные

вклады сигнала четырехволнового смешения, в част-

ности, двухимпульсное (PE) и трехимпульсное (SPE)
фотонное эхо, распространяющиеся во времени в со-

ответствии со схемой на вставке на рис. 1. Изменение

задержки опорного импульса τRef позволяет измерять

временной профиль фотонного эха с пикосекундным

разрешением. На рис. 2, a показаны временные профили

двухимпульсного фотонного эха, полученные на четырех

разных системах: связанном на доноре экситоне (D0X)
в одиночной квантовой яме CdTe/(Cd,Mg)Te, D0X в

эпитаксиальном слое ZnO толщиной 140 nm, на трионе

в квантовой яме ZnSe/(Zn,Mg)(S, Se), а также на эксито-
нах в квантовых точках (In, Ga)As/GaAs, помещенных в

брегговский микрорезонатор. Так как измеряется кросс-

корреляция сигнала FWM с опорным импульсом, то

профиль фотонного эха есть результат свертки импульса

эха с опорным импульсом. Ширина профиля эха частич-

но отражает неоднородное уширение возбужденного

ансамбля, связанное со временем обратимой фазовой

релаксации, Ŵ∗
2 ∝ 1/T ∗

2 . Когда ширина ансамбля значи-

тельно уже спектра импульса, профиль эха становится

широким. К этому случаю относится эхо на D0X в

квантовой яме CdTe/(Cd,Mg)Te, длительность которого

составляет 8 ps. Когда же неоднородная ширина спектра

сравнима или существенно больше ширины спектра

импульса, импульс эха примерно соответствует функции

автокорреляции лазерного импульса. Это наблюдается

в случае эха от остальных систем на рис. 2, a. При

этом нужно иметь в виду, что для ультрафиолетового

диапазона длительность импульса сокращается в
√
2 раз

по сравнению с исходными инфракрасными импульсами.

Профиль фотонного эха, однако, может принимать и бо-

лее сложную форму, когда интенсивность возбуждения

значительно увеличивается. Тогда измерение сигнала че-

тырехволнового смешения выходит из режима χ(3) и пе-

реходит в режим осцилляций Раби. Экспериментам тако-

го рода с фотонным эхом посвящен разд. 4 этой работы.

Если изменить одновременно задержку между

первым и вторым возбуждающими импульсами и

задержку опорного импульса с условием τRef = 2τ12,

то можно измерить затухание амплитуды фотонного

эха. На рис. 2, b показана кинетика затухания эха для

исследованных четырех систем. Видно, что полученные

зависимости могут быть аппроксимированы с помощью

экспоненциального затухания ∼ exp(−2τ12/T2), из

которого извлекается время необратимой фазовой

релаксации T2 изучаемого резонанса. Оно соответствует

однородной ширине спектральной линии резонанса

Ŵ2 = 2~/T2 (полная ширина на уровне половинной

амплитуды). Самое большое время T2 = 750 ps наблю-

дается на ансамбле квантовых точек (In, Ga)As/GaAs
и соответствует Ŵ2 = 1.8µeV. Самое короткое время,
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Рис. 3. Спектральная зависимость времени необратимой фазовой релаксации T2, измеренные в одиночной квантовой яме

CdTe/(Cd,Mg)Te (a) и в эпитаксиальном слое ZnO толщиной 140 nm (b). Сплошная линия на панели (a) соответствует спектру

фотолюминесценции, в котором видны: экситон (X), трион (X−) и связанный на доноре экситон (D0X). Пунктирная линия на

панели (b) — это спектр фотонного эха, измеренный при задержке τ12 = 27 ps. Символами показаны значения T2 .

в данном случае, T2 = 16 ps наблюдается для трионов

в квантовой яме ZnSe/(Zn,Mg)(S, Se), для которых

Ŵ2 = 82µeV. Время обратимой фазовой релаксации T ∗
2

и время необратимой фазовой релаксации T2 в общем

случае не коррелируют, и могут быть независимо

измерены с помощью фотонного эха.

С помощью перестройки длины волны возбуждающих

импульсов можно измерить спектральную зависимость

кинетики затухания фотонного эха. На рис. 3 изображе-

ны полученные таким образом спектральные зависимо-

сти T2 для одиночной квантовой ямы CdTe/(Cd,Mg)Te
и эпитаксиального слоя ZnO. Интересным фактом явля-

ется немонотонность обеих зависимостей в окрестности

резонанса D0X , где время T2 в области низких энергий

сокращается. Это противоречит простой гипотезе об

увеличении времени когерентности для экситонных ком-

плексов с меньшей энергией оптического перехода из-

за большей локализации, которая, как правило, хорошо

работает. К связанным на донорах экситонам в данных

случаях она, по-видимому, не применима.

3. Долгоживущее эхо от ансамбля
резидентных электронов

Исследования, описанные в этом разделе, выпол-

нялись в режиме слабого возбуждения. Это соответ-

ствует режиму χ(3), когда интенсивность сигнала че-

тырехволнового смешения зависит линейно от интен-

сивности каждого из импульсов (энергия импульса

∼ 10−100 nJ · cm−2).

Рассмотрим фотонное эхо от локализованных трионов

на примере квантовой ямы CdTe/(Cd,Mg)Te. Структура
энергетических уровней и оптические переходы пока-

заны на рис. 4, a. Основное состояние соответствует

резидентному электрону и определяется дублетом с

электронным спином S = 1/2. Оптически возбужден-

ное состояние с наименьшей энергией соответствует

локализованному триону с нулевым электронным спи-

ном (синглетное состояние). Таким образом, угловой

момент триона J = 3/2 задается тяжелой дыркой и
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Рис. 4. a — схема энергетических уровней и оптических

переходов при возбуждении локализованного триона (X−) или
экситона, связанного на доноре (D0X), в синглетном состоянии

в квантовой яме CdTe/(Cd,Mg)Te. H и V соответствуют

линейной поляризации оптических переходов параллельно и

перпендикулярно магнитному полю, соответственно. b — зави-

симость амплитуды SPE эха от времени τ23 при резонансном

возбуждении комплексов X− (1.5985 eV) и D0X (1.5972 eV).
T = 2K, B = 260mT, τ12 = 27 ps. Последовательность импуль-

сов имеет поляризационную схему HVV . c — спектральная

зависимость амплитуды долгоживущего фотонного эха SPE

(кружки) и зеемановского расщепления в основном состоя-

нии ~ωL (треугольники).
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возбужденное состояние тоже представляет собою дуб-

лет. В поперечном магнитном поле B, приложенном

в плоскости квантвой ямы (перпендикулярно направ-

лению роста структуры), электронные спиновые со-

стояния расщепляются на энергию ~ωL = gµBB , где

ωL — частота ларморовой прецессии, g — электронный

g-фактор, µB — магнетон Бора. Расщепление трионного

дублета невелико из-за сильной анизотропии g-фактора
у тяжелых дырок в структурах с квантовыми яма-

ми [29]. Резонансное возбуждение трионов происходит

при помощи световых импульсов, распространяющихся

вдоль направления роста структуры, т. е. перпендикуляр-

но направлению магнитного поля (геометрия Фойхта).
В такой геометрии оптические переходы допускаются

между всеми четырьмя состояниями, которые опреде-

ляются проекцией углового момента на направление

магнитного поля. Можно считать, что оптические пе-

реходы линейно поляризованы вдоль (H) или перпен-

дикулярно (V ) направлению магнитного поля, как это

показано на рис. 4, a. Аналогичная схема уровней и

правила отбора для оптических переходов реализуется

для случая связанных на донорах экситонов. Поэтому

наше рассмотрение относится не только к трионам,

но и к связанным на донорах экситонам. Более того,

аналогичная схема энергетических уровней в попереч-

ном магнитном поле и правила отбора для оптических

переходов реализуется для комплекса D0X в гексаго-

нальном объемном кристалле ZnO в случае, если опти-

ческое возбуждение направлено вдоль оси c кристалла.

В данном случае кристаллическое поле приводит к

расщеплению дырочных состояний в валентной зоне и

играет ту же самую роль, что и квантующий потенциал

в квантовой яме.

Для демонстрации долгоживущего эха мы осуществ-

ляем возбуждение системы при помощи последова-

тельности из трех лазерных импульсов. Правильный

выбор поляризации света в последовательности импуль-

сов обеспечивает дополнительную селективность между

различными путями возбуждения [24]. Мы рассмотрим

поляризационную последовательность HVV (импульс 1

поляризован в направлении H , а импульсы 2 и 3 — в на-

правлении V ). Это соответствует наиболее интересному

случаю, когда задействованы все переходы, а когерент-

ная суперпозиция одной пары состояний переносится

на другую пару после каждого события возбуждения в

ступенчатом режиме.

В данном случае, первый импульс (H) приводит к воз-

буждению трионов при помощи оптических переходов

между состояниями |1〉 и |3〉 на частоте �0 − ωL/2 или

|2〉 и |4〉 на частоте �0 + ωL/2. Здесь �0 соответствует

резонансной частоте триона в отсутствие магнитного

поля (ωL = 0). Первый импульс создает когерентные су-

перпозиции между парами состояний |1〉−|3〉 и |2〉−|4〉,
т. е. оптическую поляризацию. На языке матрицы плот-

ности эта поляризация соответствует недиагональным

элементам ρ13 и ρ24. При этом предполагается, что до

прихода первого импульса система находится в основ-

ном состоянии с нулевой спиновой поляризацией, т. е.

зеемановское расщепление уровней ~ωL мало по сравне-

нию с тепловой энергией kBT , и единственные ненуле-

вые элементы матрицы плотности ρ11 = ρ22 = 1/2. Здесь

kB — постоянная Больцмана, а T — температура кри-

сталла. Это условие хорошо выполняется в небольших

магнитных полях до 1 T при T = 2K.

Будем считать, что когерентность каждого возбужден-

ного триона сохраняется к приходу второго оптического

импульса несмотря на то, что макроскопическая поляри-

зация среды быстро исчезает из-за наличия неоднород-

ного уширения оптических переходов (обратимая дефа-

зировка). Второй импульс (V -поляризация) стимулирует
оптический переход вниз, в основное состояние систе-

мы, таким образом, что оптические когерентности ρ13
и ρ24 трансформируются в спиновую когерентность в

электронном ансамбле ρ12. В этом состоянии процесс

оптической дефазировки замораживается, и дальнейшая

эволюция системы определяется лишь спиновой динами-

кой локализованных электронов во внешнем магнитном

поле. При этом интересно отметить, что время спиновой

релаксации электронов может превосходить время жиз-

ни трионов на несколько порядков [30]. Третий импульс с

V -поляризацией снова возбуждает трионы, создавая тем

самым оптическую поляризацию ρ42 и ρ31. Это запускает

процесс рефазировки и приводит к наблюдению долго-

живущего фотонного эха.

Для случая, когда зеемановское расщепление элек-

тронных уровней в основном состоянии меньше спек-

тральной ширины возбуждающего лазера (∼ 1meV) и

неоднородного уширения оптических переходов, сигнал

трехимпульсного фотонного эха хорошо описывается

импульсами гауссовой формы c амплитудой

P ∝ e−
2τ12
T2

[

e−
τ23
τT cos(ωLτ12) + e−

τ23
T2e cos

(

ωL(τ12 + τ23)
)

]

,

(1)

где τT — время жизни трионного спина. Выражение (1)
получается путем решения уравнений Линблада в при-

ближении коротких прямоугольных импульсов [23,24],
длительность которых мала по сравнению с периодом

ларморовой прецессии спина в основном состоянии

TL = 2π/ωL. В свою очередь, считается, что TL коро-

че, чем время между первыми двумя импульсами τ12.

Выражение (1) содержит два вклада. Первое слагаемое

с правой стороны отвечает за спиновую релаксацию

и рекомбинацию трионов, которая происходит быстро

(до 100 ps в квантовых ямах CdTe/(Cd,Mg)Te). Второе
слагаемое с правой стороны определяется временем

поперечной спиновой релаксации в ансамбле локализо-

ванных резидентных электронов T2e . Именно это слага-

емое отвечает за долгоживущий сигнал фотонного эха,

который наблюдается в случае если T2e ≫ τT .

Из выражения (1) следует, что амплитуда трехим-

пульсного эха в магнитном поле осциллирует на частоте

ларморовой прецессии. Таким образом, имеется возмож-
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Рис. 5. Зависимость пика SPE от времени τ23 при резонансном возбуждении комплекса D0XA (энергия фотона 3.3566 eV)
в эпитаксиальном слое ZnO толщиной 140 nm. T = 2K, τ12 = 27 ps. Последовательность импульсов имеет поляризацию HVV .

B = 0 (a), B = 250mT (b).

ность измерить величину зеемановского расщепления в

основном состоянии при селективном резонансном воз-

буждении оптическими импульсами. Следует отметить,

что измерение возможно даже в том случае, если ве-

личина однородного уширения 2~/T2 превосходит вели-

чину энергетического расщепления, поскольку долгожи-

вущий сигнал определяется исключительно уширением

уровней в основном состоянии. Таким образом, данная

методика может использоваться в качестве когерентной

оптической спектроскопии с высоким спектральным раз-

решением.

Динамика долгоживущего фотонного эха при резо-

нансном возбуждении трионов и экситонов, связанных

на донорах, в квантовой яме CdTe/(Cd,Mg)Te пред-

ставлена на рис. 4, b. При этом варьировалось время

задержки между вторым и третьим оптическими импуль-

сами и измерялась величина сигнала в максимуме пика

фотонного эха (опорный импульс следовал за положени-

ем фотонного эха τRef = 2τ12 + τ23). Величина внешнего

магнитного поля составляла B = 260mT, а задержка

между первым и вторым импульсом — τ12 = 27 ps. Из

рис. 4, b следует, что при изменении задержки τ23,

наблюдается осциллирующий сигнал, который затухает

на временах порядка нескольких наносекунд, что суще-

ственно длиннее времени оптической когерентности T2

в этом же образце, показанного для разных энергий

возбуждения на рис. 3, a. Отметим, что долгоживущий

сигнал наблюдается только в присутствии магнитного

поля при оптическом возбуждении в спектральном диа-

пазоне 1.597−1.599 eV, т. е. при резонансном воздействии

на комплексы X− и D0X . Очевидно, что для получе-

ния долгоживущего сигнала необходимо использовать

оптические переходы с резидентными электронами в

основном состоянии.

Используя уравнение (1), мы получили спектральную

зависимость долгоживущей амплитуды SPE, частоты ко-

лебаний ωL, а также времени затухания T2e . Спектраль-

ная зависимость для зеемановского расщепления при

B = 260mT представлена на рис. 4, c. Наиболее яркой

особенностью является изменение частоты колебаний с

энергией фотонов, демонстрирующее ступенчатое пове-

дение, т. е. ~ωL увеличивается с 24.0 до 24.6 µeV, когда

энергия возбуждения перемещается от D0X резонанса

к X−. По этим данным мы оценили g-фактор: |g| = 1.595

и 1.635 для резидентных электронов, связанных с до-

нором и локализованных на флуктуациях потенциала,

соответственно. Таким образом, для случая квантовой

ямы CdTe/(Cd,Mg)Te мы измерили расщепление между

зеемановскими подуровнями электронов в основном со-

стоянии с разрешением выше 1µeV. Это позволило най-

ти различия между двумя подансамблями электронов:

электронами, связанными на донорах, и электронами,

локализованными на флуктуациях потенциала кванто-

вой ямы.

Отметим, что трехимпульсное долгоживущее эхо,

чья динамика определяется спиновой когерентностью

в основном состоянии, наблюдается также и в других

полупроводниковых системах. Одним из ярких примеров

является объемный ZnO при резонансном возбуждении

A-экситонов, связанных на донорах (комплекс D0XA).
Результаты измерения в эпитаксиальном слое толщи-

ной 140 nm показаны на рис. 5. При этом гексагональ-

ная ось кристалла (ось c) направлена перпендикуляр-

но плоскости образца и, соответственно, практически

совпадает с направлением распространения возбуждаю-

щих импульсов. В отсутствие магнитного поля сигнал

SPE затухает экспоненциально при увеличении задерж-

ки τ23 со временем жизни комплекса D0XA, т. е. анали-

за SPE ∼ exp(−τ23/T1). Время затухания соответствует

T1 = 27 ps [26]. Приложение магнитного поля приводит

к появлению долгоживущего осциллирующего сигнала.

Из периода осцилляций TL = 150 ps при B = 250mT мы

определяем |g| = 1.92, который соответствует электрон-

ному g-фактору. Заметим, что T2e в ZnO превышает

это время в квантовой яме CdTe/(Cd,Mg)Te, что, по-

видимому, обусловлено меньшим разбросом g-факторов
в ансамбле электронов, связанных на донорах. Как видно

из рис. 5, b осциллирующий сигнал наблюдается даже

Физика твердого тела, 2018, том 60, вып. 8



1594 Международная школа-семинар
”
Экситоны в кристаллах и полупроводниковых наноструктурах“

40

40

45

45

50

50

55

55

60

60

1
st

 p
u
ls

e 
am

p
li

tu
d
e,

 p
J1

/2
1
st

 p
u
ls

e 
am

p
li

tu
d
e,

 p
J1

/2

0

0

5

5

10

10

15

15

20

20

Time, ps

Time, ps

2t12

2t12

Experiment
1.5985 eV

Experiment
1.5990 eV

X

40

40

45

45

50

50

55

55

60

60

1
st

 p
u
ls

e 
am

p
li

tu
d
e,

 p
J1

/2
1
st

 p
u
ls

e 
ar

ea
,
p

Q
1

0

0

5

10

1

15

2

20

3

Time, ps

Time, ps

2t12Experiment
1.5980 eV

Simulation

= /2Q p2

X –

a b

Рис. 6. Осцилляции Раби в амплитуде фотонного эха, измеренные на одиночной квантовой яме CdTe/(Cd,Mg)Te: a — вариация

амплитуды первого возбуждающего импульса на локализованном экситоне в двух спектральных точках; b, c — вариация амплитуды

первого и второго импульсов, соответственно, на трионе; d — вариация амплитуды первого импульса на D0X . Верхние

панели (b−d ) — экспериментальные данные, нижние панели — теоретическое моделирование. Площади импульсов измеряются

в единицах π.

при отрицательных задержках. Этот диапазон задержек

соответствует большим значениям τ23, которые сравни-

мы с периодом повторения лазерных импульсов (13 ns).
В этом случае возможна реализация интересного режи-

ма, схожего с эффектом резонансного спинового усиле-

ния [31], в котором накопление спиновой поляризации

от последовательности импульсов должно приводить к

усилению или ослаблению сигналов фотонного эха в

зависмости от величины магнитного поля.

4. Осцилляции Раби

При увеличении интенсивности возбуждения изучае-

мого оптического перехода возможен переход из режима

измерения фотонного эха χ(3) в режим когерентных

осцилляций Раби, которые можно наблюдать в неко-

торых исследуемых системах [25,27,28]. Поскольку для

генерации фотонного эха требуется как минимум два

возбуждающих импульса, то варьироваться может ам-

плитуда каждого из них. В оптической схеме для этого

используются аттенюаторы в каждом из каналов возбуж-

дения, которые управляются автоматически. Поэтому

эксперимент состоит в последовательном увеличении

амплитуды одного из возбуждающих импульсов и изме-

рении временного профиля фотонного эха, что приводит

к получению двумерного изображения осцилляций Раби

в амплитуде эха. Измерения проводились в нулевом маг-

нитном поле, что позволяет упростить энергетическую

схему оптических переходов до двухуровневой системы

с одиночными основным и возбужденным состояниями.

На рис. 6. показаны экспериментальные данные и

теоретическое моделирование этих данных, полученных

на различных оптических переходах в одиночной кван-

товой яме CdTe/(Cd,Mg)Te [25]. Как видно из этих

измерений, картина осцилляций Раби очень чувстви-

тельна к энергии возбуждения, которую можно сопоста-

вить со спектром фотолюминесценции, показанным на

Физика твердого тела, 2018, том 60, вып. 8
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рис. 3, a. Возбуждение локализованного экситона с энер-

гией 1.5985−1.5990 eV при изменении амплитуды перво-

го импульса не приводит к осцилляциям амплитуды эха,

но приводит к быстрому затуханию эха (рис. 6, a). Это
обусловлено недостаточной локализацией экситонов, в

результате чего возникают эффекты необратимой дефа-

зировки, индуцированные накачкой (Excitation-Induced
Dephasing, EID) [4].
При возбуждении локализованного триона ситуация

радикально меняется. На рис. 6, b и c показаны резуль-

таты измерения фотонного эха при изменении амплитуд

первого и второго импульсов соответственно. В первом

случае мы наблюдаем осцилляции со смещенным во

времени вторым максимумом и при этом сильным

затуханием амплитуды эха в силу эффектов EID. Во

втором случае временного смещения не наблюдается, а

осцилляции сильно сглажены.

Временное смещение амплитуды фотонного эха при

изменении амплитуды первого импульса наблюдалось

нами на ансамбле квантовых точек (In, Ga)As/GaAs,
помещенных в брэгговский резонатор [27]. Этот эффект

обусловлен тем, что широкий спектральный ансамбль

экситонов когерентно возбуждается спектрально узкими

импульсами лазера. В результате уже в процессе относи-

тельно длительного возбуждения ансамбль испытывает

обратимую дефазировку из-за большого разброса резо-

нансных частот у возбуждаемых осцилляторов по срав-

нению с центральной частотой возбуждающего света.

Когда второй возбуждающий импульс обращает време-

ную эволюцию ансамбля, то рефазировка ансамбля про-

исходит в момент времени, который несколько смещает-

ся относительно задержки 2τ12 [32]. Этот эффект, однако,
удается учесть в простой модели ансамбля двухуровне-

вых систем, когерентная динамика которых описывается

оптическими уравнениями Блоха. Результат численного

моделирования, описывающий экспериментальные дан-

ные для триона, показан на нижних панелях рис. 6, b

и c. Помимо процессов дефазировки, индуцированной

оптической накачкой, в расчетах учитывается также

пространственная неоднородность пятна возбуждения,

имеющего гауссово распределение интенсивности [25].
Детектирование осцилляций Раби на комплексе D0X

качественно выглядит так же, как и на трионе, однако на-

блюдаются некоторые отличия. Во-первых, длительность
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импульса фотонного эха на комплексе D0X больше,

что объясняется меньшим неоднородным уширением

возбуждаемого ансамбля, чем в случае локализованных

трионов. Во-вторых, дефазировка, индуцированная опти-

ческим возбуждением, существенно меньше, в резуль-

тате чего осцилляции затухают медленнее при росте

амплитуды импульса.

Таким образом, результаты измерения фотонного эха

показывают, что ансамбль комплексов D0X в кванто-

вых ямах CdTe/(Cd,Mg)Te с небольшой концентрацией

доноров (∼ 1010 cm−2) является хорошей системой для

получения эффективного сигнала фотонного эха при

помощи последовательности двух интенсивных оптиче-

ских импульсов с площадями π/2 и π соответственно.

Однако, дальнейшее увеличение мощности возбуждения

приводит к неизбежному разрушению когерентности

и ослаблению сигналов фотонного эха за счет мно-

гочастичных взаимодействий и разогрева электронной

системы.
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легам L. Langer, M. Salewski, T. Meier, M. Reichelt,
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