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Методом спектроскопии с временным разрешением исследована индуцированная внешним магнитным

полем поляризация излучения триплетных локализованных экситонов в одноосных твердых растворах

GaSe−GaTe (геометрия Фойгта). Возникающая в магнитном поле линейная поляризация излучения

обусловлена различным поведением в поле компонент излучения, поляризованных с E ‖ B и E ⊥ B

(π- и σ -компонент соответственно). В стационарных условиях возбуждения неполяризованным светом

интенсивность π-компоненты в поле увеличивается, а интенсивность σ -компоненты плавно уменьшается

при увеличении поля. Установлено, что зависимости интенсивностей π- и σ -компонент излучения от

магнитного поля, Iπ(B, t) и Iσ (B, t), существенно меняются в течение времени жизни возбужденных

состояний t . Различная скорость затухания π- и σ -компонент приводит к сильной зависимости степени

индуцированной магнитным полем линейной поляризации экситонного излучения от времени t . Степень
линейной поляризации излучения в максимуме экситонной полосы люминесценции в полях B ≥ 0.4 T при

больших t приближается к 1. Предложено теоретическое описание наблюдаемых зависимостей Iπ(B, t)
и Iσ (B, t). Из сравнения теории и эксперимента определены параметры тонкой структуры и времена жизни

триплетных экситонов в различных спиновых состояниях.

Работа выполнена при поддержке РФФИ (проект № 13-02-00891).

1. Введение

Смешанные кристаллы представляют собой слабо

неупорядоченные системы, в которых сохраняется гео-

метрический дальний порядок в расположении атомов.

Флуктуации состава смешанного кристалла порождают

флуктуационный электронный потенциал, ответствен-

ный за наличие границы подвижности для электронов

и дырок и формирование хвостов плотности локали-

зованных состояний [1]. Кулоновское взаимодействие

локализованных электронов (или дырок) с носителями

заряда противоположного знака приводит к форми-

рованию двухчастичных состояний — локализованных

экситонов [2–6]. Наличие набора экситонных состояний

с различной энергией локализации приводит к суще-

ственному неоднородному уширению экситонных полос

излучения в смешанных кристаллах, что препятствует

прямому исследованию энергетической структуры лока-

лизованных экситонов методами оптической спектроско-

пии. В этих условиях эффективным методом получения

информации о тонкой энергетической структуре экси-

тонных состояний может явиться метод поляризованной

люминесценции [7–9], в том числе, исследования поля-

ризационных характеристик экситонного излучения во

внешнем магнитном поле.

При непрерывном возбуждении люминесценции зави-

симости интенсивностей компонент излучения, поляри-

зованных вдоль осей X ,Y , от магнитного поля, Ix ,y (B),
определяются вкладами в излучение элементарных излу-

чателей, возбужденных в различные моменты времени t,

предшествующие моменту регистрации излучения

Ix ,y(B) = const

∫ ∞

0

Ix ,y (B, t)dt. (1)

Вид зависимостей Ix ,y (B, t) (а следовательно, и Ix ,y (B))
определяется оптической активностью состояний тонкой

структуры спектра в соответствующей поляризации и

эволюцией их заселенностей со временем. Формально,

однако, одна и та же зависимость Ix ,y(B) может соот-

ветствовать различным наборам зависимостей Ix ,y (B, t).
В связи с этим точная информация о зависимо-

стях Ix ,y (B, t) позволяет заметно повысить достовер-

ность выводов о свойствах излучателей, ответственных

за поляризованную люминесценцию (сравнительно с

анализом данных, полученных в условиях непрерывного

возбуждения). Целью настоящей работы явилось иссле-

дование методом спектроскопии с временным разреше-

нием эффекта магнитоиндуцированной линейной поля-

ризации излучения локализованных экситонов в твердых

растворах GaSe−GaTe. Наряду с установлением деталей

тонкой энергетической структуры локализованных экси-

тонов в смешанных кристаллах, задачей исследования

было выяснить влияние особенностей энергетической

релаксации локализованных экситонов на проявление

изучаемого магнитооптического эффекта.

Эффект магнитоиндуцированной линейной поляриза-

ции наблюдался ранее в излучении экситонов, связанных

на ионизованных центрах, в чистых кристаллах селенида

галлия [10]. При распространении света вдоль оптиче-

ской оси кристаллов c эффект наиболее ярко проявля-

ется при приложении к кристаллу поперечного (B ⊥ c)
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магнитного поля. Эффект наблюдается в условиях непо-

ляризованной накачки и не связан с термализацией

экситонов между различными зеемановскими подуров-

нями. Появление линейной поляризации обусловлено

формированием в магнитном поле новой системы состо-

яний тонкой структуры экситонного спектра, в которой

состояния, оптически активные в поляризациях E ‖ B и

E ⊥ B (ответственные за π- и σ -компоненты излучения

соответственно) имеют существенно разные времена

жизни.

2. Методика эксперимента

Кристаллы селенида и теллурида галлия относятся к

группе слоистых кристаллов AIIIBVI. Твердые раство-

ры GaSe1−xTex (x = 0.05; 0.15) выращивались методом

Бриджмена и специально не легировались. Образцы для

исследований получались из слитков путем скалывания

вдоль плоскости кристаллических слоев перпендикуляр-

но оптической оси кристаллов. Возбуждение экситонной

люминесценции кристаллов осуществлялось излучением

импульсного лазера на парах меди (hνexc = 2.428 eV) с

длительностью импульсов τp = 20 ns и частотой повто-

рения 10 kHz. Плотность возбуждения в импульсе со-

ставляла около 100W/cm2. Возбуждающий свет с энер-

гией фотонов hνexc > Eg (Eg — ширина запрещенной

зоны смешанного кристалла) падал под малым углом

к нормали (n ‖ z ) к поверхности образца, излучение

регистрировалось в направлении нормали, параллельно

оптической оси кристалла c (геометрия
”
на отраже-

ние“). Для регистрации спектров использовался дифрак-

ционный спектрометр, снабженный устройством счета

фотонов с временным разрешением ∼ 30 ns. Средняя

величина темнового тока в системе счета фотонов со-

ставляла менее 1 импульса в секунду. Для исследования

излучения в различные моменты жизни возбужденных

состояний импульс ворот системы счета фотонов был

задержан по отношению к возбуждающему импульсу.

В каждом случае проверялась линейность отклика систе-

мы регистрации на изменение интенсивности излучения,

падающего на входную щель спектрометра. Для полу-

чения магнитных полей применялся сверхпроводящий

соленоид. Во время эксперимента образцы находились

в жидком гелии при температуре 2K. Поскольку экс-

периментальные результаты, относящиеся к составам

с x = 0.05 и 0.15 подобны, в дальнейшем будет рас-

смотрено поведение поляризованной люминесценции в

кристалле GaSe0.85Te0.15.

3. Экспериментальные результаты

Спектр люминесценции локализованных экситонов в

твердом растворе GaSe0.85Te0.15 при межзонном воз-

буждении светом приведен на рис. 1. Спектр состоит

из асимметричной полосы шириной ∼ 0.04 eV. Форма

полосы отражает распределение локализованных экси-

Рис. 1. Спектр люминесценции твердого раствора

GaSe0.85Te0.15 при межзонном возбуждении. T = 2K.

тонов по состояниям с различной энергией локали-

зации [5,11], при этом положение коротковолнового

края соответствует энергии образования локализован-

ных экситонов на границе подвижности [11] с энергией

локализации ε ≈ 0. При увеличении температуры кри-

сталла интенсивность люминесценции быстро уменьша-

ется. Форма полосы люминесценции, ее спектральное

положение и температурная зависимость типичны для

локализованных экситонов.

Приложение магнитного поля, ортогонального опти-

ческой оси кристалла и направлению распространения

света (B ⊥ c ‖ kphoton — геометрия Фойгта) приводит

к изменению интенсивности экситонного излучения.

Рис. 2 иллюстрирует изменение интенсивностей π- и

σ -компонент излучения твердого раствора Iπ,σ (B) в мак-
симуме полосы излучения (hνdet = 1.986 eV) в условиях

непрерывного возбуждения кристалла. Интенсивность

компоненты экситонного излучения, поляризованной

с E ‖ B, Iπ(B), монотонно увеличивается в интервале

полей 0−0.2T, в то время как интенсивность другой ком-

поненты, поляризованной с E ⊥ B, Iσ (B), уменьшается

(при этом полная интенсивность экситонного излучения

в поле возрастает). При дальнейшем увеличении поля

(B > 0.2T) интенсивность излучения практически не

меняется (рис. 2). Такое поведение интенсивностей π-

и σ -компонент приводит к появлению в поле преиму-

щественной линейной поляризации излучения с E ‖ B.

При B = 0.2 T величина степени линейной поляризации

минимальна на коротковолновом краю полосы излуче-

ния, увеличивается по мере увеличения длины волны,

достигает наибольшего значения в максимуме полосы
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Рис. 2. Экспериментальные зависимости интенсивностей π-

и σ -компонент излучения триплетных локализованных эксито-

нов при hνdet = 1.986 eV от магнитного поля, Iπ(B) и Iσ (B), в
условиях стационарного возбуждения. T = 2K.

Рис. 3. Зависимость интенсивности π-компоненты излучения

триплетных локализованных экситонов при hνdet = 1.986 eV от

магнитного поля в различные моменты жизни t экситонов.

Время t указано на рисунке. Точки — экспериментальные

значения, сплошные линии — расчетная зависимость. T = 2K.

и при дальнейшем увеличении длины волны излучения

практически не меняется.

Рассмотрим теперь временную эволюцию зависимо-

стей интенсивностей π- и σ -компонент излучения от

магнитного поля. На рис. 3 представлены зависимо-

сти интенсивности π-компоненты излучения (E ‖ B) в

максимуме экситонной полосы от магнитного поля в

различные моменты времени t после окончания возбуж-

дающего импульса Iπ(B, t). Интервал времени, в течение

которого проводилась регистрация (ширина импульса

ворот), составлял 1t = 150 ns. Временная эволюция за-

висимости от магнитного поля компоненты излучения,

поляризованной с E ⊥ B, Iσ (B, t), показана на рис. 4.

Поскольку при t > 0 зависимости Iπ(B, t) и Iσ (B, t)
различны, они будут описаны по отдельности.

П ол я р и з а ц и я E ‖ B (π-к о м п о н е н т а и з л у ч е -

н и я). При t ∼= 0 интенсивность компоненты, поляризо-

ванной с E ‖ B, практически не зависит от магнитного

поля (рис. 3). По мере увеличения времени задержки

поведение π-компоненты в магнитном поле меняется: ее

интенсивность монотонно растет с увеличением магнит-

ного поля во всем интервале полей (рис. 3, t = 2µs).
В этом отношении вид зависимости Iπ(B, t) в интер-

вале 0 < t ≤ 4µs подобен зависимости интенсивности

излучения π-компоненты от магнитного поля Iπ(B)
в случае непрерывного возбуждения люминесценции

(рис. 2). При t > 4µs в зависимости интенсивности

π-компоненты от магнитного поля (при фиксирован-

ном t) формируется максимум (рис. 3, t = 12µs), кото-
рый по мере увеличения t смещается в область меньших

магнитных полей.

П ол я р и з а ц и я E ⊥ B (σ -к ом п о н е н т а и з л у ч е -

н и я). Временное поведение зависимости Iσ (B, t) оказы-

вается иным, чем Iπ(B, t). Кроме того, в целом ком-

понента излучения, поляризованная с E ⊥ B, затухает

в магнитном поле быстрее, чем компонента, поляризо-

ванная с E ‖ B. При t ∼= 0 интенсивность σ -компоненты,

как и компоненты, поляризованной с E ‖ B, практически

Рис. 4. Зависимость интенсивности σ -компоненты излучения

триплетных локализованных экситонов при hνdet = 1.986 eV от

магнитного поля в различные моменты жизни t экситонов.

Время t указано на рисунке. Точки — экспериментальные

значения, сплошные линии — расчетная зависимость.
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Рис. 5. Зависимость степени линейной поляризации излуче-

ния триплетных локализованных экситонов при hνdet=1.986 eV

от магнитного поля, P lin(B, t), в различные моменты жизни t
экситонов. Время t указано на рисунке. Точки — эксперимен-

тальные значения, сплошные линии — расчетная зависимость.

не зависит магнитного поля (рис. 4). Такое поведение

интенсивности σ -компоненты наблюдается в широком

интервале времен задержки (рис. 4, t = 4µs). Начиная
с t ≈ 6µs, приложение магнитного поля приводит к

слабому уменьшению интенсивности σ -компоненты. По

мере увеличения времени задержки спад интенсивности

σ -компоненты в поле становится хорошо выраженным

(рис. 4, t = 12µs).

П о л я р и з а ц и о н ны е х а р а к т е р и с т и к и и з л у -

ч е н и я. Затухание компонент экситонного излучения,

поляризованных с E ‖ B и E ⊥ B, происходит с различ-

ными скоростями, что приводит к появлению индуциро-

ванной магнитным полем линейной поляризации излуче-

ния. Степень линейной поляризации можно определить

как

P lin(B, t) =
Iπ(B, t) − Iσ (B, t)
Iπ(B, t) + Iσ (B, t)

. (2)

При B = 0 экситонное излучение неполяризова-

но P lin(0, t) = 0. Приложение магнитного поля приводит

к появлению преимущественной линейной поляризации

излучения с E ‖ B (рис. 5). По мере увеличения

времени задержки вид зависимости P lin(B, t) меняется:

скорость нарастания степени поляризации в магнитном

поле резко увеличивается. При этом, достигнув

практически максимального значения в области малых

полей B ≈ 0.2T, при дальнейшем увеличении поля

величина P lin(B, t) почти не меняется (рис. 5, t = 0.5µs,

t = 4µs), либо слабо увеличивается (рис. 5, t = 12µs).
Максимальное значение степени линейной поляризации,

достигаемое в магнитном поле, с увеличением

времени задержки монотонно растет от P lin(B, t) ≈ 0.1

при t = 0.5µs до P lin(B, t) ≈ 0.7 при t = 12µs (рис. 5).
Таким образом, максимальное значение P lin(B, t)
увеличивается по мере увеличения времени пребывания

локализованных экситонов в магнитном поле, достигая

при больших t практически 100%.

4. Обсуждение результатов

Наблюдаемое поведение π- и σ -компонент излучения

в магнитном поле отражает свойства состояний тонкой

структуры экситонного спектра. Эксперименты по селек-

тивному лазерному возбуждению локализованных экси-

тонов в смешанных кристаллах GaSe−GaTe показывают,

что в больших магнитных полях эффект Зеемана на

локализованных экситонах аналогичен эффекту Зеемана

на триплетных экситонах, связанных на ионизованных

центрах в GaSe [12]. В кристаллах GaSe орбитально-

невырожденное состояние Ŵ4 экситона, связанного на

ионизованном центре (или изоэлектронной ловушке),
как и основное состояние прямого свободного экситона,

при учете обменного взаимодействия расщепляется на

два состояния — синглетное и триплетное [13,14].
Синглетные экситоны оптически активны в поляризации

света E ‖ c и в условиях нашего эксперимента (E ⊥ c)
не проявляются.

Триплетные экситоны характеризуются полным спи-

ном S = 1 и проекциями спина на оптическую ось c :
Sz = 0,±1. Переходы в состояния с Sz = ±1 разрешены

в поляризации света E ⊥ c , состояние с Sz = 0 опти-

чески неактивно [13]. В силу анизотропии кристалла

состояние с Sz = 0 отщеплено от состояний с Sz = ±1

на величину 1 (рис. 6) [14]. Поперечное магнитное

поле B ⊥ c вызывает смешивание состояний с Sz = ±1

и Sz = 0, что приводит к возгоранию оптически неактив-

ного состояния с Sz = 0. В результате линия излучения

Рис. 6. Схема энергетических уровней триплетного экситона

в магнитном поле B ⊥ c при V = 0 (сплошные линии) и V 6= 0

(пунктир) (см. текст).
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экситона расщепляется в триплет (рис. 6). Энергии
состояний 1−3 триплетного экситона в поперечном
магнитном поле описываются выражением [15]

E1,2 = E0 − 0.5[1∓ (12 + �2)0.5], E3 = E0, (3)

где � = g⊥µ0B , g⊥ ≡ gxx = gyy — поперечная компо-
нента g-фактора экситона, µ0 — магнетон Бора. Схема
расщепления уровней энергии триплетного экситона в
поперечном магнитном поле приведена на рис. 6.

Для анализа излучательных переходов в поперечном
магнитном поле удобно перейти от базисных волно-
вых функций | ± 1〉 и |0〉 к системе функций |X〉,
|Y 〉, |0〉. Волновые функции |X〉 = i(|1〉 + | − 1〉)/

√
2 и

|Y 〉 = (|1〉 − | − 1〉)/
√
2 описывают состояния экситона

при B = 0, оптически активные в поляризациях света
E ‖ x и E ‖ y соответственно. Магнитное поле B ‖ x
смешивает состояния |X〉 и |0〉, приводя к формированию
состояний 1 и 2, энергии которых определены (3).
Учитывая, что состояние |0〉 оптически неактивно, из-
лучательные переходы из состояний 1 и 2 поляризо-

ваны так же, как и переходы из состояния |X〉, то
есть с E ‖ B ‖ x (рис. 6). Доля оптически активного
состояния |X〉 в волновых функциях состояний 1 и
2 определяет излучательные времена жизни экситонов

в этих состояниях. Свойства третьего состояния, |Y 〉
в поле B ‖ x не меняются. В соответствии с (3) его
энергия в поле неизменна E3 = E0 = const, а излучение

экситона в состоянии 3 поляризовано с E ⊥ B. Однако
вытекающая из рассмотренной выше модели зависи-
мость Iσ (B) находится в противоречии с эксперимен-
тальными данными. Действительно, в рамках описанного

выше изменения свойств различных спиновых состояний
триплетного экситона в магнитном поле интенсивность
компоненты экситонного излучения, поляризованной
с E ⊥ B, не должна зависеть от магнитного поля, то

есть Iσ (B) = const, что противоречит эксперименталь-
ным результатам, приведенным на рис. 2. В принципе,
незначительное изменение интенсивности излучатель-

ных переходов из состояния 3, которые определяют ин-
тенсивность компоненты излучения, поляризованной с
E ⊥ B, возможно вследствие процессов спиновой релак-
сации экситонов, приводящих к их термализации. Одна-

ко ни величина обусловленного термализацией эффекта,
ни характер вычисленных зависимостей Iπ(B) и Iσ (B) не
соответствуют экспериментально наблюдающимся осо-
бенностям магнитолюминесценции. Оставаясь в рамках

модели триплетных экситонов, особенности поведения
компоненты Iσ (B, t) следует отнести к возмущению
энергетического спектра триплетных локализованных
экситонов под влиянием локальных полей. На наличие

статического возмущения V , смешивающего различные
спиновые состояния экситонов, локализованных на де-
фектах, указывают наблюдение эффекта антипересече-

ния спиновых подуровней триплетных связанных экси-
тонов в магнитном поле [16–18], а также эксперименты
по магнитному резонансу [19,20]. Смешивание состоя-
ний |X〉, |Y 〉 и |0〉 может быть обусловлено сверхтонким

взаимодействием экситонного спина со спином ядер
кристаллической решетки в области дефекта [16,19–21].

К аналогичному эффекту может приводить и локальное

электрическое поле [10].
В отсутствие внешних полей возмущение V фор-

мирует в кристалле вместо состояний |X〉, |Y 〉 и |0〉
новые состояния a, b и c , представляющие собой су-

перпозицию исходных состояний. Степень смешивания

исходных состояний зависит от матричных элементов

Vmn = 〈m|V |n〉, (m, n = X ,Y, 0). Волновые функции 9a,b,c

состояний a, b и c могут быть записаны в виде

9k = C1k |X〉 + C2k |Y 〉 + C3k |0〉 (k = a, b, c). (4)

При наличии внешнего магнитного поля коэффициенты

C ik (i = 1, 2, 3, k = a, b, c) зависят от магнитного по-

ля C ik = C ik(B). Энергии состояний a, b и c во внешнем

магнитном поле, а также значения коэффициентов могут

быть вычислены методом теории возмущений. Доля оп-

тически активных состояний |X〉, |Y 〉 в волновых функци-
ях (4) определяет излучательные времена жизни эксито-

нов в состояниях a, b и c τir(B) = [C2
1i(B) + C2

2i(B)]−1τr ,

а также полные времена жизни экситонов в этих

состояниях τi(B) = [τ −1
ir (B) + τ −1

0 ]−1 (i = a, b, c), где

τr — излучательное время жизни состояний |X〉, |Y 〉,
τ0 — безызлучательное время жизни экситонов. Ин-

тенсивности излучения экситонов из состояний a, b, c
можно записать в виде

I i
π(B, t) = C2

1i(B)τ −1
r ni(t, B), (5a)

I i
σ (B, t) = C2

2i(B)τ −1
r ni(t, B), (5b)

где I j
π(B, t) и I j

σ (B, t) — интенсивности излучения экси-

тона из состояния i (i = a, b, c) в поляризациях света

E ‖ B и E ⊥ B соответственно, ni(t, B) — заселенность

i-того состояния.

Как следует из экспериментальных данных по кине-

тике послесвечения локализованных экситонов в иссле-

дованных кристаллах GaSe−GaTe, зависимость заселен-

ности состояний экситонов с определенной энергией

локализации от времени ni(t, 0) носит неэкспоненци-

альный характер, что согласуется с данными по ки-

нетике излучения локализованных экситонов в других

системах [22,23]. В частности, в максимуме экситон-

ной полосы излучения в GaSe0.85Te0.15 интенсивность

после окончания возбуждения вначале увеличивается,

достигая максимума при t ≈ 0.2µs, и затем плавно

спадает. Зависимость заселенности состояния эксито-

на с определенной энергией от времени определяется

рядом факторов. К ним обычно относят аннигиляцию

экситонов, их безызлучательный распад и туннельные

прыжки локализованных экситонов между состояниями

с различной энергией локализации [3–5,11]. При низ-

ких температурах доминируют переходы экситонов из

состояний с меньшей энергией локализации в ниже-

лежащие состояния с большей энергией локализации.

Кинетическое уравнение, описывающее изменение за-

селенностей различных энергетических состояний ло-

кализованных экситонов от времени (без учета тонкой

структуры экситонных состояний) в рамках этой модели

релаксации рассмотрено, например, в работах [3,22].
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С целью интерпретации магнитооптического эффекта
в излучении локализованных экситонов в настоящей
работе используется упрощенная трехуровневая модель
энергетической релаксации экситонов. В этой модели
уровень I соответствует энергии экситонных состояний,

излучение которых анализируется (в рассматриваемом
случае — энергии экситонов, определяющих излучение
в максимуме полосы на рис. 1). Аннигиляция экситонов
на уровне I соответствует излучательному переходу эк-
ситона с уровня I на нижний уровень 0: I → 0. Уровень II
эффективно представляет все вышележащие состояния

локализованных экситонов с энергией EII > EI. В рамках
описанной трехуровневой модели предполагается, что
в момент возбуждения кристалла происходит быстрый
процесс захвата фоторожденных элетронно-дырочных
пар в состояния, отвечающие уровням I и II (этот
процесс определяет заселенность этих состояний сразу
после окончания возбуждающего импульса, то есть в
момент t = 0), а затем осуществляется более медленная
энергетическая релаксация в системе локализованных
экситонов, сопровождаемая переходами II → I. Заселен-
ность уровня I, n(t), определяющая интенсивность лю-

минесценции, в этом случае определяется выражением

n(t) = nII

τIτII

τI − τII

[

exp
(

− t
τI

)

− exp
(

− t
τII

)]

+ nI exp
(

− t
τI

)

, (6)

где τI, τII — времена жизни экситонов в состояниях I и

II, определяемые излучательными и безызлучательными
временами жизни экситонов в этих состояниях; nI —
начальная заселенность уровня I при t = 0; nII определя-
ется начальной заселенностью уровня II и вероятностью
перехода экситона с уровня II на уровень I.
С учетом тонкой структуры экситонов в гексагональ-

ных кристаллах GaSe−GaTe каждый из уровней I и II
расщеплен на три спиновых подуровня. В пренебре-
жении спиновой релаксацией экситонов и полагая, что
локальные поля, действующие на экситоны, и их g-
факторы в состояниях I и II одинаковы, на основе (6)
легко получить выражение, описывающее зависимость
заселенности i-того зеемановского состояния уровня I
от времени, ni(t, B) (i = a, b, c). При выводе выражения
для ni(t, B) также предполагалось, что спиновое состо-
яние локализованных экситонов при переходе II → I не
сохраняется, то есть экситоны с равной вероятностью

переходят из зеемановских состояний уровня II в любое
из зеемановских состояний уровня I.
Зная зависимости ni(t, B), на основе соотношений (5)

можно вычислить величины I i
π(B, t) и I i

σ (B, t). Посколь-
ку оптические переходы из состояний a, b, c спектраль-

но не разрешаются, экспериментально наблюдается сум-
марное излучение

Iπ(B, t) =
∑

i

I i
π(B, t),

Iσ (B, t) =
∑

i

I i
σ (B, t) (i = a, b, c). (7)

Расчетные зависимости Iσ (B, t), Iπ(B, t) и P lin(B, t) в

различные моменты времени t изображены на рис. 3−5

сплошными линиями. При вычислении учитывалась ко-

нечная ширина импульса ворот регистрирующей си-

стемы. В ходе вычислений предполагалось, что из-

лучательные времена жизни τr и величина 1, ха-

рактеризующая расщепление спиновых состояний три-

плетных экситонов в отсутствие локальных и внеш-

них полей, одинаковы для экситонов на уровнях I

и II. Теоретические кривые на рис. 3−5 получены

при значениях параметров g⊥ ≈ g‖ = 3.7 [12], τr = 1µs,

1 = 0.05meV, |Vxy | = 0.03meV, |Vx0| = |Vy0| = 0.01meV,

|Vxx | = |Vyy | = |V00| = 0. Безызлучательные времена жиз-

ни экситонов на уровнях I и II существенно отлича-

ются: τ0I = 30µs и τ0II = 0.04µs соответственно. От-

метим, что в рамках модели безызлучательные вре-

мена жизни локализованных экситонов определяются

не только вероятностями их безызлучательного распа-

да, но и вероятностями их переходов в нижележащие

экситонные состояния. Поэтому значительно меньшее

безызлучательное время жизни экситонов на уровне II,

который представляет экситонные состояния, форми-

рующие коротковолновое крыло полосы излучения на

рис. 1, понятно. Действительно, плотность соответству-

ющих локализованных состояний (особенно формирую-

щих коротковолновый край полосы) выше, чем состоя-

ний формирующих максимум полосы, а интенсивность

излучения меньше. Найденные параметры позволяют

определить излучательные и полные времена жизни эк-

ситонов в состояниях a, b и c , определяющих излучение

в максимуме полосы, при B = 0: τar
∼= 1µs, τa

∼= 1µs,

τbr = 35µs, τb = 16µs, τcr
∼= 1µs, τc

∼= 1µs. Большие

излучательные времена жизни экситонов характерны

для триплетных состояний (напомним, что аннигиляция

триплетных экситонов разрешена только в меру слабого

спин-орбитального взаимодействия). Расчет теоретиче-

ских зависимостей Iπ,σ (B, t) выполнен в предположении,

что возмущение V обусловлено локальным магнитным

полем (ассоциируемым с эффективным сверхтонким

магнитным полем BN), при этом полученные результаты

усреднены в соответствии с условием, что среднее

по ансамблю локализованных экситонов значение Vmn

равно нулю (т. е. среднее значение BN для системы

локализованных экситонов 〈BN〉 = 0). Аналогичный вид

теоретических зависимостей Iπ,σ (B, t) может быть полу-
чен и при вещественных значениях матричных элемен-

тов Vmn (локальное электрическое поле).
Сравнение теоретических и экспериментальных за-

висимостей (рис. 3−5) показывает, что результаты,

полученные на основе использованной модели, нахо-

дятся в хорошем качественном и удовлетворительном

количественном согласии с экспериментальными дан-

ными. Этот позволяет сделать вывод о том, что крае-

вое излучение исследованных кристаллов действительно

обусловлено аннигиляцией триплетных локализованных

экситонов. Сравнение теории и эксперимента позволяет

также получить оценку величин излучательных и безыз-
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лучательных времен жизни локализованных экситонов,

параметров их энергетической структуры, степени влия-

ния на нее локальных полей. Определенное количествен-

ное расхождение теоретических и экспериментальных

зависимостей на рис. 3, 4 при некоторых значения t,
по-видимому, связано с упрощенным описанием энерге-

тической релаксации локализованных экситонов в трех-

уровневой модели. При этом модель дает хорошее каче-

ственное и удовлетворительное количественное описа-

ние экспериментально измеренной кинетики затухания

интенсивности в максимуме экситонной полосы излуче-

ния при B = 0. На основе сравнительного анализа экс-

периментальной и теоретически вычисленной кинетики

затухания экситонной люминесценции была выбрана, в

частности, величина параметра τ0II (см. выше).

В рамках модели простое объяснение получает и на-

блюдаемый при B ≥ 0.4T эффект быстрого увеличения

степени линейной поляризации экситонного излучения

по мере увеличения времени пребывания экситонов в

магнитном поле (рис. 5). Как отмечалось выше, де-

тектируемое излучение есть суммарное излучение трех

зеемановских (спиновых) состояний триплетного экси-

тона a, b и c . В нулевом магнитном поле все три состо-

яния в равной степени активны в π- и σ -поляризациях

(при этом в нулевом поле оптически наиболее активны

состояния a и c), поэтому поляризация экситонного

излучения не меняется в течение времени жизни эк-

ситонов. В магнитном поле B ≥ 0.4 T при больших

временах задержки t вклад в излучение дает практически
только наиболее долгоживущее состояние b, оптическая
активность которого в π-поляризации почти на порядок

выше, чем в σ -поляризации. В результате при больших

временах задержки и больших полях экситонное излу-

чение оказывается линейно поляризованным с высокой

степенью поляризации с E ‖ B.

Интересно сравнить особенности временной эволю-

ции зависимостей интенсивностей π- и σ -компонент от

магнитного поля в максимуме полосы излучения лока-

лизованных экситонов в исследованных смешанных кри-

сталлах и в излучении связанных экситонов в GaSe [10].
Можно отметить, что качественно зависимости Iπ,σ (B, t)
в обоих случаях весьма похожи, но в случае связанных

экситонов временная эволюция зависимостей Iπ,σ (B, t)
выражена резче. В рамках предложенной модели это

объясняется меньшим отношением излучательного и

безызлучательного времен жизни в случае локализо-

ванных экситонов и бoльшими локальными полями,

действующими на экситон в смешанном кристалле.

5. Заключение

На основе трехуровневой модели энергетической ре-

лаксации локализованных экситонов удается воспро-

извести основные черты временной эволюции поля-

ризованной люминесценции экситонов в кристаллах

GaSe−GaTe во внешнем магнитном поле. Сравнение

эксперимента и теории позволяет оценить параметры

тонкой энергетической структуры экситонных состояний

и времена жизни экситонов в различных состояниях.

Таким образом, исследование временного поведения по-

ляризованной люминесценции локализованных эксито-

нов в магнитных полях может рассматриваться как один

из эффективных инструментов получения информации о

свойствах экситонных состояний в полупроводниковых

твердых растворах.
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