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1. Введение

Экситоны во многом определяют оптические свой-

ства низкоразмерных полупроводниковых гетерострук-

тур, поэтому их изучение интересно, как с точки зрения

фундаментальной физики, так и для приборных примене-

ний [1]. Одним из фундаментальных параметров низко-

размерных экситонов является время их жизни, которое

в значительной мере зависит от энергетического спектра

гетероструктуры. Энергетическое строение низкораз-

мерных структур определяет распределение носителей

заряда: (1) В пространстве квазиимпульсов, где может

реализоваться два варианта (i) прямозонные структуры,

когда электрон и дырка расположены в одной и той же

точке зоны Бриллюэна и (ii) непрямозонные структуры,

образующиеся, когда носители заряда имеют разное

значение квазиимпульса; (2) В реальном пространстве,

где также возможно два варианта (iii) структуры первого

рода, в которых оба носителя заряда (и электрон, и

дырка) локализованы в одном из составляющих струк-

туру полупроводников и (iv) структуры второго рода,

в которых электроны и дырки разделяются в реальном

пространстве между слоями различных полупроводни-

ков. Таким образом, в общем случае существуют четыре

различных типа энергетического спектра низкоразмер-

ных гетероструктур, показанных на рис. 1.

В хорошо изученных прямозонных полупровод-

никовых квантовых ямах (КЯ) и квантовых точ-

ках (КТ) (рис. 1, c), таких как (In,Ga)As/GaAs или

GaAs/(Al,Ga)As, характерные времена рекомбинации эк-

ситона лежат в наносекундном диапазоне [2]. Простран-

ственное разделение носителей заряда в прямозонных

гетероструктурах второго рода, например в GaSb/GaAs

КЯ (рис. 1, e), позволяет увеличить времена жизни

экситона до сотен наносекунд [3]. С другой стороны,

закон сохранения квазиимпульса накладывает ограниче-

ния на рекомбинацию экситонов в непрямозонных ге-

тероструктурах первого рода, таких как (In, Al)As/AlAs
(рис. 1, d), увеличивая времена рекомбинации экситона

до сотен микросекунд [4]. Дополнительного увеличения

времени жизни можно достигнуть в непрямозонных

гетерструктурах второго года, например в GaAs/AlAs

КЯ и сверхрешетках (рис. 1, f ), при одновременном раз-

делении носителей заряда, как в реальном пространстве,

так и в пространстве квазиимпульсов [5].
Полупроводниковые гетероструктуры с непрямой за-

прещенной зоной являются удобными объектами для

анализа физических процессов, изучение которых за-

труднено в прямозонных структурах. Характерным при-

мером такого процесса является спиновая динамика

локализованных экситонов. Локализация, как это бы-

ло показано в многочисленных теоретических рабо-

тах, приводит к подавлению механизмов, определяющих

переворот спина свободно двигающихся электронных

возбуждений, таких как механизмы Эллиота−Яфета и

Дьяконова−Переля, а время жизни спиновых состояний

локализованных экситонов, может достигать миллисе-

кунд [6,7]. Поэтому для экспериментального изучения

спиновой динамики локализованных экситонов требуют-

ся гетероструктуры, в которых времена жизни экситонов

сравнимы со временами их спиновой релаксации.

В настоящей статье рассматриваются процессы неко-

герентной динамики рекомбинации, комбинационного

рассеяния с переворотом спина и спиновой динамики

экситонов в непрямозонных квантовых ямах и квантовых

точках. Отметим, что если непрямозонные гетерострук-

туры второго рода изучаются вот уже более 30 лет, глав-

ным образом, благодаря работам, посвященным иссле-
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Рис. 1. Зонные диаграммы гетероструктур [19]. В простран-

стве квазиимпульсов: (a) прямозонные и (b) непрямозонные.

В реальном пространстве: (c) прямозонные первого рода,

(d) непрямозонные первого рода, (e) прямозонные второго

рода, (f ) непрямозонные второго рода. Стрелками обозначены

оптические переходы экситонов в основное состояние.

дованию КТ Ge/Si [8] и короткопериодных сверхрешеток

GaAs/AlAs [9], то изучение непрямозонных гетерострук-

тур первого рода началось относительно недавно. Тем не

менее, несмотря на то, что первые сообщение об этих

объектах появились около десяти лет назад, за прошед-

шее время было показано, что КЯ и КТ с таким энер-

гетическим спектром широко распространены [10,11] и

могут быть реализованы на основе бинарных соединений

А3В5: арсенидов, фосфидов и антимонидов с кубической

симметрией элементарной ячейки таких как, напри-

мер: InAs/AlAs [12], GaSb/AlAs [13,14], InSb/AlAs [14],
GaAs/GaP [15,16], GaSb/GaP [17], (In,Ga)As/GaP [18].
Для демонстрации особенностей рекомбинации и спи-

новой динамики непрямых в пространстве квазиимпуль-

сов экситонов в статье приведены результаты иссле-

дования двух модельных систем: ансамбля квантовых

точек (In, Al)As/AlAs первого рода [12] и ультратонкой

квантовой ямы GaAs/AlAs второго рода [19,20].

Статья организована следующим образом: некогерент-

ная динамика рекомбинации экситонов и метод управ-

ления временем их жизни в непрямозонных кванто-

вых точках описаны во втором разделе. В разделе 3

рассматривается спиновая динамика локализованных от-

рицательно заряженных и нейтральных экситонов в

сильных магнитных полях. Резонансные методы возбуж-

дения непрямозонных экситонных состояний, такие как

резонансное комбинационное рассеяние света с перево-

ротом спина (РКРС) и оптическая ориентация описаны

в разделе 4.

2. Некогерентная динамика
рекомбинации экситонов
в непрямозонных гетероструктурах

Квазиимпульс экситона, составленного из принадле-

жащего боковой долине зоны проводимости электро-

на и дырки, находящейся в центре зоны Бриллюэна,

существенно больше, чем импульс фотона с такой же

энергией, поэтому закон сохранения импульса наклады-

вает ограничения на излучательную рекомбинацию та-

ких экситонов. Основными механизмами излучательной

рекомбинации экситонов в непрямозонных гетерострук-

турах являются (i) одновременное испускание фотона

и фонона или (ii) смешивание электронных состояний

различных долин зоны проводимости на гетерограни-

це, ответственное за появление в спектрах ФЛ линий

бесфонной рекомбинации. В непрямозонных КТ первого

рода основным каналом излучательных переходов экси-

тонов является бесфононая рекомбинация [12]. Следо-
вательно, вероятность рекомбинации экситона в таких

КТ определяется структурой гетерограницы КТ/матрица,

которая и определяет динамику их рекомбинации.

В данном разделе показано влияние структуры ге-

терограницы КТ/матрица на динамику рекомбинации и

распределение времен жизни экситонов в ансамблях

непрямозонных КТ (In, Al)As/AlAs первого рода (энер-
гетический спектр приведен на рис. 1, d). Изучаемые

структуры содержали один слой (In, Al)As квантовых то-
чек, помещенный между слоями AlAs толщиной 50 nm.

Подробности формирования гетероструктур описаны в

работах [12,21]. Низкотемпературный спектр ФЛ струк-

туры с (In, Al)As/AlAs КТ, показан на рис. 2, а (кривая 1).
Спектр структур содержит полосу WL, обусловлен-

ную рекомбинацией экситонов в смачивающем слое

и полосы DQD и IQD, связанные, соответственно, с

рекомбинацией экситонов в подансамблях прямозонных

и непрямозонных КТ [22].
Характерный диаметр, плотность и состав твердого

раствора КТ, сформированныe в различных матрицах

в процессе самоорганизации по механизму Странс-

кого−Крастанова, определяются главным образом, тем-

пературой эпитаксии и временем формирования КТ.

Несмотря на перемешивание материалов КТ и матри-

цы, имеющее место в процессе эпитаксиального роста,
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Рис. 2. Низкотемпературные (5К) спектры ФЛ-структур с КТ, отожженных в течении одной минуты в потоке водорода при

температурах: 1 — неотожженная, 2 — 700◦С, 3 — 850◦С. Группа полос WL, обусловлена рекомбинацией в смачивающем слое;

(b) Гистограммы распределения диаметров КТ в структурах до (1) и после (3) отжига при температуре 850◦C; (c) Динамика

экситонной ФЛ (кружочки) в КТ, измеренные при температуре T = 5K в максимуме полосы IQD до (1) и после (3) отжига

при температуре 850◦С. Штриховыми линиями отмечены кинетические кривые, рассчитанные с использованием функции

распределения G(τ ) определяемой выражением (2) с параметрами, приведенными в тексте; (d) Нормированные распределения

G(τ ) в ансамбле КТ до (1) и после (3) отжига при температуре 850◦С.

самоорганизованные КТ имеют резкую гетерограницу

КТ/матрица [23,24]. Это связано с тем, что состав

КТ определяется перемешиванием в процессе переноса

материала вдоль смачивающего слоя при их формиро-

вании [25–27]. В то время как поверхность КТ любо-

го состава, формируется в виде кристаллографических

плоскостей, обеспечивающих минимальную энергию ин-

терфейса. Эта поверхность остается устойчивой к пе-

ремешиванию в процессе заращивания КТ. Изменить

атомную структуру гетерограницы КТ/матрица можно

при послеростовом высокотемпературном отжиге, за

счет диффузии материала из которого состоит КТ в

окружающую матрицу.

Отжиг структуры с КТ при высоких температурах

(Tan) сопровождается, как это видно на рис. 2, а, сдвигом

полосы IQD в высокоэнергетическую область спектра,

причем величина сдвига возрастает с повышением Tan.

Энергия оптического перехода при рекомбинации эк-

ситонов в КТ определяется двумя основными фактора-

ми: энергией размерного квантования носителей заряда,

Физика твердого тела, 2018, том 60, вып. 8
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которая уменьшается с возрастанием размера КТ и

шириной запрещенной зоны составляющего КТ твeрдого

раствора InAlAs, которая возрастает с уменьшением

доли InAs.

Для того чтобы оценить влияние отжига на размер КТ

проводились измерения планарных изображений неото-

жженной и отожженной при Tan = 850◦C структур в

просвечивающем электронном микроскопе. Построен-

ные по этим изображениям гистограммы распределения

диаметров КТ показаны на рис. 2, b. Отжиг приводит к

возрастанию среднего размера с 13.8 до 19.6 nm. Возрас-

тание размера КТ после отжига, происходит в результате

диффузии InAs от КТ в окружающую матрицу AlAs.

Следовательно, отжиг КТ приводит к образованию раз-

мытого слоя твeрдого раствора InxAl1−xAs переменного

состава (от InAlAs соответствующего составу КТ, до

чистого AlAs) на гетерогранице КТ/матрица. Толщина

этого слоя определяется температурой и длительностью

отжига. Таким образом, высокоэнергетический сдвиг,

имеющий место при отжиге структуры, обусловлен

возрастанием ширины запрещенной зоны InAlAs при

уменьшении InAs в составе КТ. Это возрастание пре-

восходит уменьшение энергии размерного квантования,

связанного с увеличением размера КТ в отожженной

структуре.

Динамика рекомбинации экситонов в ансамбле КТ

после импульсного возбуждения, показанная на рис. 2, c

для гетероструктур до и после отжига, содержит два

характерных участка: участок относительно слабого за-

тухания ФЛ непосредственно после импульса возбужде-

ния, сменяющийся затуханием, описываемым степенным

законом I(t) ∼ (1/t)α . Неэкспоненциальность динамики

экситонной ФЛ в ансамблях КТ обусловлена вкладом

экситонов, излучающих на одной длине волны, но лока-

лизованных в КТ с разными временами излучательной

рекомбинации τ и может быть описана выражением

I(t) =

∞
∫

0

G(t)e−
t
τ dτ . (1)

определенная в работе [21] функция распределения вре-

мeн жизни экситонов

G(τ ) = (C/τ γ)e−
τ0
τ , (2)

где C — константа, γ = α + 1 (где α наклон кривой за-

тухания), а τ0 характеризует наиболее вероятное время

жизни экситонов в ансамбле КТ, позволяет описывать

динамику рекомбинации экситонов в широком динами-

ческом диапазоне.

Параметры функции распределения зависят от усло-

вий отжига, как это показано на рис. 2, d и равны

(γ = 2.55, τ0 = 0.13µs) и (γ = 3.40, τ0 = 5.2µs), для

соответственно неотожженной и отожженной при тем-

пературе 850◦С гетероструктур [21]. Т. е. отжиг приводит
к существенному увеличению характерного времени

жизни экситонов в ансамбле КТ, которое может из-

меняться, как это показано в работе [21], от десятков

наносекунд до почти десяти микросекунд.

Проведенный в работе [21] анализ влияния на время

жизни экситона размера КТ и
”
размытости“ гетерогра-

ницы КТ/матрица показывает, что возрастание времени

жизни непрямого в пространстве квазиимпульсов эк-

ситона в КТ определяется, главным образом, расплы-

ванием гетерограницы КТ/матрица в процессе отжига.

Проведенные в той же работе оценочные расчеты, позво-

ляют получить аналитическую зависимость, качественно

показывающую влияние размера КТ и
”
размытости“

гетерограницы КТ/матрица на время жизни непрямого в

пространстве квазиимпульсов экситона. В соответствии

с этими расчетами время жизни экситона, рассеивающе-

го квазиимпульс на гетерогранице, τ ∼ exp(d/a + d/L),
здесь a — постоянная решетки, L — высота КТ, и d —

толщина слоя твeрдого раствора (In, Al)As на гетерогра-
нице КТ/матрица. Время жизни экситона определяется

первым членом в экспоненте, поскольку отношение d/a
всегда > 1 и возрастает с увеличением толщины

”
раз-

мытого“ слоя на гетерогранице, тогда как отношение

d/L всегда < 1. Таким образом, увеличивая толщину

слоя d посредством высокотемпературного отжига гете-

роструктур с КТ можно управляемо увеличивать время

жизни экситонов. Необходимо, однако, отметить, что

повышение времени жизни экситона с возрастанием от-

ношения d/a имеет свой предел. Как только вероятность

испускания фонона станет больше, чем вероятность рас-

сеяния квазиимпульса за счет смешивания электронных

состояний на гетерогранице, механизм излучательной

рекомбинации экситона изменится, и выполнение закона

сохранения квазиимпульса будет осуществляться за счет

испускания фононов. В гетеросистеме (In, Al)As/AlAs
ограниченное испусканием фононов время жизни экси-

тона, имеет значение больше сотни микросекунд [4].

3. Спиновая динамика экситонов
в непрямозонных гетероструктурах
в магнитном поле

Для изучения спиновой динамики спиновую систему,

как правило [28], необходимо вывести из равновесия и

создать неравновесную заселенность спиновых состоя-

ний. Неоднородность населенности можно создавать с

помощью оптической накачки — возбуждением цирку-

лярно поляризованным светом, однако, слабое экситон-

фотонное взаимодействие создает проблемы для ис-

пользования этой методики в непрямозонных гетеро-

структурах. Удобной альтернативой является создание

неравновесной спиновой заселенности расщепленных

магнитным полем состояний экситонов при нерезонанс-

ном возбуждении неполяризованным или линейно по-

ляризованным светом. Такое возбуждение не привносит

угловой момент в электронную подсистему и, следова-

тельно, в начальный момент времени после возбуждения

расщепленные полем состояния заселяются одинаково.
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Рис. 3. (а) Динамика неполяризованной экситонной ФЛ легированных (In, Al)As/AlAs КТ при температуре 1.8K в продольных

магнитных полях 0, 4 и 8Т [29]. Стрелкой обозначен момент окончания импульса лазерного излучения. Данные приведены в

двойном логарифмическом масштабе, удобном для представления неэкспоненциальных кривых. Спектр ФЛ структуры приведен,

на вставке. Стрелкой обозначена энергия, на которой проводились измерения динамики ФЛ. (b) Динамика степени циркулярной

поляризации ФЛ в максимуме полосы QD (1.72 eV) в продольных магнитных полях при T = 1.8K. Сплошными линиями

показаны кривые, рассчитанные по формуле (5) с различными подгоночными параметрами τS . Зависимости времени спиновой

релаксации отрицательно заряженного экситона от (c) магнитного поля и (d) температуры. Открытыми кружками показаны

данные, определенные посредством аппроксимации экспериментальных данных формулой (5). Сплошными линиями показаны

результаты описания τS(B) и τS(B) степенными функциями. На вставке показана последовательность энергетических уровней

начального и конечного состояний с различными проекциями спина электрона (тонкие стрелки) и дырки (толстые стрелки).

При больших (по сравнению с термической энерги-

ей kT ) величинах зеемановского расщепления одинако-

вая заселенность экситонных состояний с различными

проекциями спина (и соответственно различными энер-

гиями) соответствует термодинамически неравновесно-

му распределению. С течением времени процессы, изме-

няющие энергию и проекцию спина экситона (процессы
спиновой релаксации), стремятся привести заселенности

экситонных состояний в соответствие с равновесным

(больцмановским) распределением.

В этом разделе приводится описание спиновой дина-

мики отрицательно заряженных и нейтральных эксито-

нов, локализованных соответственно, в непрямозонных

(In, Al)As/AlAs квантовых точках и GaAs/AlAs кванто-

вой яме. Эксперименты проводились в геометрии Фара-

дея и с отклонением вектора напряженности магнитного
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поля от оси роста структур до 90 градусов (геометрия
Фохта) в магнитных полях B = 0−10 T при темпера-

турах 1.8−30K. Фотолюминесценция возбуждалась им-

пульсами третьей гармоники YAG лазера (~ω = 3.49 eV)
длительностью 5 ns и регистрировалась матрицей крем-

ниевых фотоприемников, на основе прибора с зарядовой

связью (ПЗС).
А. Отрицательно заряженные экситоны в

(In, Al)As/AlAs квантовых точках. Изучаемая структура

содержала десять слоев (In, Al)As квантовых точек

первого рода (энергетический спектр приведен рис. 1, d),
с плотностью 5 · 1010 cm2 помещенных между слоями

AlAs толщиной 50 nm. Для того чтобы заполнить

ансамбль квантовых точек носителями заряда, в

среднем по одному электрону на КТ, в каждом слое

AlAs на глубине 2 nm под слоем КТ помещался дельта-

слой донорной примеси с плотностью атомов кремния

1 · 1012 cm2. Детали формирования структуры описаны в

работе [29].
Спиновая динамика заряженных экситонов, помещен-

ных в продольное магнитное поле, описывается в рам-

ках простой модели с двумя состояниями, характери-

зующимися различными проекциями полного углового

момента (спина) экситона и расщепляющихся на ве-

личину 1E↑↓. Рекомбинация отрицательно заряженных

экситонов проиллюстрирована на вставке к рис. 3, d.

В начальном состоянии в КТ локализован отрицательно

заряженный экситон, состоящий из двух электронов и

тяжелой дырки. В конечном состоянии, после излучения

фотона, в КТ остается электрон. Излучательные перехо-

ды между этими состояниями (и соответственно поля-

ризация излучаемых фотонов) определяются правилами

отбора по проекции спина.

Динамика изменения заселенности состояний может

быть описана системой кинетических уравнений [29]

dn↑

dt
= C↑ −

n↓

τ
−

n↓

τS
+

n↓

τS
exp

[

−
1E↑↓

kBT

]

,

dn↓

dt
= C↓ −

n↓

τ
+

n↑

τS
−

n↓

τS
exp

[

−
1E↑↓

kBT

]

, (3)

где C↑ = C↓ — скорости генерации, а n↑ и n↓ кон-

центрации заряженных экситонов в верхнем и нижнем

состояниях с различными проекциями спина, τ и τS

время жизни и время спиновой релаксации экситона

соответственно.

Интенсивность ФЛ с поляризацией σ+/− пропор-

циональна n↑/↓ поэтому, время спиновой релаксации

экситона можно определить, описав экспериментально

измеренную динамику степени циркулярной поляриза-

ции ФЛ (ρc) выражением

ρc(t, τ .τS) =
n↓(t, τ , τS) − n↑(t, τ , τS)

n↓(t, τ , τS) + n↑(t, τ , τS)
, (4)

взяв τS в качестве подгоночного параметра. Особенно-

стью ансамблей непрямозонных КТ является разброс

параметров, приводящий к дисперсии времен жизни

экситонов, излучающих на одной длине волны, но лока-

лизованных в различных КТ. Дисперсия времен жизни

экситонов в ансамбле КТ описывается распределени-

ем G(τ ), обсуждавшемся во втором разделе. Для учета

влияния этой дисперсии квантовые точки в ансамбле

можно разбить на группы так, чтобы в каждой КТ,

принадлежащей одной и той же группе, время жиз-

ни экситона было одинаковым. Внутри каждой группы

КТ динамика заселенности экситонов в состояниях с

различными проекциями спина n↑ и n↓ описывается

решением системы уравнений (3). Полное число экси-

тонов в состояниях с различными проекциями спина

(N↑/↓) в ансамбле КТ можно вычислить посредством

суммирования n↑/↓ по всем группам КТ с учетом G(τ ):
N↑/↓(t, τS) =

∫

G(τ )n↑/↓(t, τ , τS)dτ . Таким образом, ди-

намику ρc для ансамбля КТ с дисперсией времен жизни

экситона можно описать выражением

ρc(t, τS) =
N↓(t, τS) − N↑(t, τs )

N↓(t, τS) + N↑(t, τs )
. (5)

Заряженному экситону в процессе перехода между

состояниями с различной проекцией спина необходимо

изменить энергию на величину 1E↑/↓ и удовлетво-

рить требованию закона сохранения проекции углового

момента. Изменение энергии в процессах спиновой

релаксации обеспечивается за счет взаимодействия с

колебаниями решетки, как правило, посредством од-

ного из двух процессов: испускания (поглощения) од-

ного акустического фонона или двух-фононного ра-

мановского процесса, заключающегося в поглощении

одного фонона с одновременным испусканием другого,

так чтобы разница энергий двух фононов равнялась

1E↑↓ [7,30,31]. Сохранение проекции углового момента

может обеспечиваться либо за счет сверхтонкого взаи-

модействия экситона с ядерными спинами, либо за счет

спин-орбитального взаимодействия, которое смешивает

состояния с различными проекциями спина [7]. Раз-

личные механизмы, обеспечивающие переворота спина

по-разному зависят от 1E↑↓ и температуры [7,30,31]
и это позволяет определить доминирующий механизм

спиновой релаксации экситона анализируя полевые и

температурные зависимости ρc в ансамблях КТ.

Спиновая релаксация отрицательно заряженных эк-

ситонов в ансамбле (In, Al)As/AlAs КТ, в продольном

магнитном поле изучалась в работе [29], посредством

измерения динамики наведенной магнитным полем сте-

пени циркулярной поляризации экситонной ФЛ (спектр
ФЛ, измеренный при T = 1.8K приведен на вставке к

рис. 3, а). Люминесценция возбуждалась линейно поля-

ризованным светом, не привносящим углового момента

в электронную подсистему. Динамика степени цирку-

лярной поляризации ФЛ в различных магнитных полях

приведена на рис. 3, b. ФЛ отрицательно поляризована,

т. е. с течением времени после импульса возбуждения

интенсивность σ+ поляризованной компоненты ФЛ за-

тухает быстрее, чем интенсивность σ− поляризованной
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компоненты. В магнитном поле 8 T степень циркулярной

поляризации ФЛ в течение нескольких микросекунд

возрастает от 0 до насыщения, которое наступает при

Psat
c ≈ −0.92. При уменьшении напряженности магнит-

ного поля время нарастания степени циркулярной поля-

ризации ФЛ увеличивается, а значение Psat
c , при котором

она выходит на насыщение, уменьшается. В магнитных

полях с напряженностью 5 и 4Т степень циркулярной

поляризации ФЛ не успевает выйти на насыщение за

время наблюдения (30µs). Повышение температуры до

30K приводило к ожидаемому уменьшению Psat
c , и к

ускорению спиновой релаксации.

Поскольку динамика степени циркулярной поляриза-

ции как это видно из выражений (4 и 5) зависит не толь-
ко от времени спиновой релаксации, но также, от G(τ ),
возникает вопрос о полевой и температурной зависимо-

стях времени жизни экситона в КТ и его распределения

G(τ ) по ансамблю. Форма кривой затухания экситонной

ФЛ (In, Al)As/AlAs КТ после импульса возбуждения

при T < 50K практически не зависит от напряженности

магнитного поля и температуры (рис. 3, а для T = 2K).
Следовательно, в этом диапазоне полей и температур

время жизни экситона в КТ и G(τ ) сохраняются неиз-

менными.

Для определения доминирующего механизма спино-

вой релаксации отрицательно заряженного экситона ра-

боте [29] было экспериментально определено распре-

деление G(τ ) и, с использованием выражения (5), по-
строены полевые и температурные зависимости τS . Эти

зависимости хорошо описываются степенными функци-

ями τS(T ) ∝ B−5 и τS(T ) ∝ T−0.9, как это видно на

рис. 3, c и d соответственно. Следовательно, доминирую-

щим механизмом спиновой релаксации отрицательно за-

ряженных экситонов в (In, Al)As/AlAs КТ является спин-

решеточная релаксация с участием одного акустического

фонона [29].

В. Нейтральные экситоны в квантовых ямах

GaAs/AlAs. В отличие от случая заряженных экситонов,

спиновая динамика которых, как это продемонстриро-

вано в предыдущем подразделе, хорошо описывается в

рамках двухуровневой системы, для описания динамики

спиновой релаксации нейтрального экситона необходи-

мо использовать более сложную модель [19,20]. Тонкая
структура экситона в КЯ GaAs/AlAs (энергетический
спектр КЯ показан на рис. 1, f ), формируется из

состояний электрона со спином 1/2 и тяжелой дырки

с угловым моментом 3/2, c одинаковыми знаками

g факторов (ge, ghh > 0). Сложение моментов этих

квазичастиц приводит к формированию четырех состо-

яний, двух оптически активных, характеризующихся

проекциями момента ±1 и двух оптически неактивных,

с проекциями момента ±2, рекомбинация из которых

запрещена правилами отбора по спину.

Динамика изменения заселенности этих состояний в

магнитном поле, приводит к весьма необычному пове-

дению интенсивности, степени наведенной полем цирку-

лярной фотолюминесценции экситонов и их динамики,

не наблюдаемому в двухуровневых системах.

Низкотемператрурные (2K) спектры неполяризован-

ной ФЛ в изучаемой структуре с двумя мономолекуляр-

ными слоями GaAs, помещенными между слоями AlAs

толщиной 50 nm в продольных магнитных полях (гео-
метрия Фарадея) различной напряженности показаны на

рис. 4, а. Спектры содержат полосу бесфонного перехода

NP и полосы переходов с участием акустических и

оптических фононов GaAs и AlAs, принадлежащих X
минимуму зоны Бриллюэна. Фононные повторения обу-

словлены испусканием поперечного акустического (TA)
фонона AlAs (с энергией 12meV), продольных оптиче-

ских (LO) фононов GaAs (30meV) и AlAs (48meV) [32].
С ростом напряженности магнитного поля происходит

резкое уменьшение интенсивности ФЛ. Поскольку, как

показано в работе [19], изменения всех параметров ФЛ и

еe динамики в зависимости от напряженности и ориента-

ции магнитного поля и температуры для всех полос ФЛ

одинаково, в дальнейшем описании мы сфокусировались,

без потери общности, на поведении самой интенсивной

полосы в спектре — повторения с испусканием LO-

фонона AlAs.

Падение интенсивности сопровождается увеличени-

ем времени рекомбинации экситонов, показанным на

рис. 4, b. Изменение ориентации магнитного поля (пово-
рот поля в геометрию Фохта, (рис. 4, с) или повышение

температуры (рис. 4, d) приводят к восстановлению ин-

тенсивности ФЛ и уменьшению времени излучательной

рекомбинации [19].
Приложение к структурам магнитного поля приво-

дит к появлению наведенной циркулярной поляризации

ФЛ. Интенсивность σ+ поляризованной компоненты ФЛ

меньше, чем интенсивность σ− поляризованной компо-

ненты, т. е. ФЛ поляризована отрицательно [20]. Полевая

зависимость степени поляризации ρc(B) в геометрии Фа-

радея приведена на рис. 5, а для различных температур.

При температуре 1.8K с ростом напряженности поля

абсолютное значение степени наведенной циркулярной

поляризации |ρc | сначала возрастает, достигая значения

0.6 при 4.5 T, а в больших полях начинает уменьшать-

ся (до 0.4 при 10 Т). При повышении температуры

значение напряженности поля, при котором степень

поляризации ФЛ достигает своего максимального зна-

чения, монотонно смещается в область более высоких

полей.

В больших магнитных полях при отклонении поля

от геометрии Фарадея абсолютное значение степени

наведенной полем циркулярной поляризации монотонно

возрастает, как это видно на рис. 5, с и выходит на

насыщение (0.72 при 10T) в области углов отклонения

30−60 градусов. Температурная зависимость абсолютно-

го значения степени наведенной магнитным полем 10Т

поляризации |ρc |, приведенная на рис. 5, b немонотонна.

Она увеличивается от 0.4 до 0.6 с ростом температуры

от 2 до 4K и начинает монотонно уменьшаться при

более высоких температурах.

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



Международная школа-семинар
”
Экситоны в кристаллах и полупроводниковых наноструктурах“ 1549

Magnetic field, T

c

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

0 2 6 84 10

T = 2 K

Temperature, K

Time, msl, nm

d

ba

0

0

2

2

4

10

0

0585

5

5600

10

10 15 20 25 30630

N
o
rm

al
iz

ed
 P

L
in

te
n
si

ty

Voigt 90°

60°

45°
35°

25°

15°

Faraday 0°

3

6

8

4

1

1

N
o
rm

al
iz

ed
 P

L
in

te
n
si

ty

B = 9 T

B = 0 T

5 T

P
L

in
te

n
si

ty
, 
ar

b
. 
u
n
it

s

10

102

103

B = 0 T 4 T

10 T

T = 2 K

P
L

in
te

n
si

ty
, 
ar

b
. 
u
n
it

s

102

103

Time, ms
0 0.5 1.0

Faraday 10 T

Voigt 10 T

P
L

in
te

n
si

ty
, 
ar

b
. 
u
n
it

s

T = 1.8 K

0 T

GaAsLO

AlAsTA

10 T

AlAsLO

AlAs2LO
NP

615

2.10 2.05 2.00

Energy, eV
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положения бесфононной полосы NP и ее фононных повторений [19]. (b) Динамика ФЛ GaAs/AlAs КЯ в полосе фононного

повторения AlAsLO в продольных магнитных полях 0, 4 и 10 Т в геометрии Фарадея. Штриховыми линиями показаны результаты

расчетов по модели из работы [19]. На вставке динамика ФЛ GaAs/AlAs КЯ в полях 0 Т (штриховая линия) и 10 Т (черная линия —

геометрия Фарадея, серая — Фохта). (c) Полевые зависимости интегральной интенсивности ФЛ GaAs/AlAs КЯ при различных

углах между направлениями поля и волновым вектором излучаемых фотонов. (d) Температурная зависимость интегральной

интенсивности ФЛ GaAs/AlAs КЯ в геометрии Фарадея в поле 9Т.

С подробной теорией, описывающей зависимости ин-
тенсивности и поляризации экситонной ФЛ и их ди-
намики в ультратонкой квантовой яме GaAs/AlAs от
температуры, напряженности и ориентации магнитного
поля, можно познакомится в работах [19,20,33]. Здесь
мы, не вдаваясь в детальное описание теоретической мо-
дели, приведем качественное объяснение наблюдаемых
зависимостей. Тонкая структура состояний экситона в
зависимости от напряженности продольного магнитного
поля приведена на рис. 5 d. Комбинация значений g
факторов электрона и дырки (ge = 2 и ghh = 3.5± 0.1)

определяет последовательность состояний нижнее из
которых, с проекцией момента −2 оптически неактивно.
Время жизни экситона в этом состоянии (8.5ms) замет-
но превышает время его излучательной рекомбинации в
оптически активных состояниях (0.34ms) [19]. При по-
вышении напряженности продольного магнитного поля
Зеемановское расщепление состояний приводит к тому,
что энергетический зазор между нижним и возбужден-
ными оптически активными состояниями начинает пре-
вышать тепловую энергию kT (область II на рис. 5, d).
Энергетическая релаксация обуславливает конденсацию
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в продольном магнитном поле. Цифрами, показаны проекции углового момента состояний. Вертикальными стрелками обозначены

переходы из оптически неактивного состояния в оптически активные, необходимые для излучательной рекомбинации в сильных

магнитных полях.

экситонов в долгоживущем нижнем состоянии, причем с

ростом напряженности поля доля сконденсировавшихся

в этом состоянии экситонов увеличивается. Поскольку

рекомбинация экситона возможна только из оптически

активного состояния, конденсация экситонов в опти-

чески неактивном приводит к падению интенсивности

и возрастанию времени жизни экситонов. В малых

магнитных полях ФЛ, когда зеемановское расщепление

между оптически активными и неактивными состояни-

ями невелико по сравнению c тепловой энергией kT ,
степень циркулярной поляризации ФЛ возрастает из-за

увеличения с ростом напряженности поля разности в

тепловой заселенности оптически активных состояний

экситона (проекция момента на ось роста структу-

ры ±1). В больших полях при конденсации экситонов

в оптически неактивном состоянии заселение оптически

активных состояний ±1 из состояния −2 определяется

процессами с переворотом спина электрона и дырки

(показаны вертикальными стрелками на рис. 5, b). Раз-
ность во временах спиновой релаксации электронов

(33± 1µs) и дырок (3± 0.5µs) приводит к уменьшению

разности в заселенности состояний ±1 и, как следствие,
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к уменьшению степени циркулярной поляризации ФЛ.

При отклонении поля от геометрии Фарадея, смеши-

вание оптически активных и неактивных состояний

поперечной компонентой магнитного поля выравнивает

скорости спиновой релаксации электронов и дырок, что

приводит к повышению степени поляризации в сильных

магнитных полях.

4. Резонансное возбуждение
непрямозонных экситонных
состояний

Слабое экситон-фотонное взаимодействие, обуслов-

ленное сохранением квазиимпульса, создает препят-

ствия для применения резонансных методов возбуж-

дений электронных состояний в непрямозонных ге-

тероструктурах. Тем не менее, существуют подкласс

непрямозонных гетеросистем особенности энергетиче-

ского строения которых допускают резонансное опти-

ческое возбуждение непрямых в пространстве квази-

импульсов экситонов. Одним из представителей таких

систем являются квантовые точки, сформированные в

гетеросистеме InAs/AlAs. Недавно было показано, что

в ансамблях квантовых точек (In, Al)As/AlAs с диспер-

сией размеров могут сосуществовать точки, с нижним

электронным состоянием, принадлежащим как Ŵ, так

и X минимуму зоны проводимости [22]. В КТ боль-

шого размера нижний электронный уровень принадле-

жит Ŵ минимуму зоны проводимости (см. рис. 1, с).
С уменьшением размера КТ состояние электрона в

Ŵ минимуме зоны проводимости смещается значительно

сильнее, чем состояние электрона в X минимуме, как

это видно на рис. 6, а. Это приводит к тому, что при

некотором размере КТ, значение которого зависит от

состава (In, Al)As, уровни электронов, принадлежащие

Ŵ и X минимумам зоны проводимости, пересекаются

(в точке обозначенной на рис. 6, а), как EŴX и состо-

яние X минимума становится нижним (см. рис. 1, d),
а состояние Ŵ возбужденным электронным состоянием

в КТ [12,34]. Модификация энергетического спектра

при изменении размера КТ отчетливо проявляется в

спектральной зависимости времени затухания экситон-

ной ФЛ, измеренной в работе [34] при нерезонансном

возбуждении и показанной на рис. 6, b. В низкоэнер-

гетической области спектра (< 1.6 eV), соответствую-

щей рекомбинации прямозонных экситонов в
”
боль-

ших“ КТ, время затухания ФЛ составляет единицы

наносекунд. В то же время в высокоэнергетической

области спектра (~ω > 1.7 eV), соответствующей ре-

комбинации непрямозонных экситонов в
”
маленьких“

КТ такое же затухание ФЛ длится десятки, и да-

же сотни микросекунд. Подансамбль КТ с близкими

значениями энергий электронов в Ŵ и X миниму-

мах зоны проводимости излучает в области энергий

1.6 eV ≪ ~ω ≪ 1.7 eV.

В этом разделе показано, что в КТ с совпадением

энергий электронов, принадлежащим Ŵ и X минимумам

зоны проводимости возможно резонансное, а для непря-

мозонной части ансамбля, квазирезонасное оптическое

возбуждение электронных состояний принадлежащих X
долине зоны проводимости КТ.

А. Комбинационное рассеяние света с переворотом

спина. Спектроскопия резонансного комбинационного

рассеяния света с переворотом спина — когерентный ре-

зонансный оптический метод, широко использующийся

для определения g факторов квазичастиц в прямозонных

полупроводниках и гетероструктурах [35]. Применение

этого метода к анализу электронных и экситонных

состояний в непрямозонных КТ становится возможным

благодаря совпадению энергий электронов, принадле-

жащим Ŵ и X минимумам зоны проводимости. В иде-

альных объемных полупроводниках, волновые функции

электронных состояний Ŵ и X долин не смешиваются

друг с другом. Тем не менее, такое смешение может

иметь место в низкоразмерных гетероструктурах из-

за нарушения трансляционной симметрии на границах

раздела.

Спектры резонансного комбинационного рассеяния

света с переворотом спина в ансамбле (In, Al)As/AlAs
КТ измерялись в работе [34] в геометрии обратного

рассеяния в скрещенных поляризациях при температу-

ре 1.8 K в магнитных полях 0−10 Т и с ориентацией

магнитного поля относительно направления волнового

вектора фотонов (совпадающего с осью симметрии КТ)
от θ = 0◦ (геометрия Фарадея) до θ = 90◦ (геометрия
Фохта) градусов. Спектры РКРС в магнитных полях 4

и 5Т показанные на рис. 6, с в наклонной геометрии

θ = 75◦, содержат три линии, обусловленные перехода-

ми между расщепленными магнитными полем зееманов-

скими подуровнями, положение которых изменяется в

зависимости от напряженности поля. Положения линий

в спектре при изменении угла θ от 0◦ до 90◦ анализи-

ровались в работе [35] с учетом угловых зависимостей

g-факторов g(θ) =
[

(g‖ cos θ)
2 + (g⊥ sin θ)2

]1/2
, где g‖

и g⊥ соответственно компоненты тензора g факторов

вдоль и попрек оси симметрии КТ и соотношения

gex = ghh − ge , связывающего g фактора электрона (ge),
тяжелой дырки (ghh) и экситона (gex). Было показано,

что линии e, hh, и Ex обусловлены переходами с

переворотом спина: электрона в X минимуме зоны про-

водимости, тяжелой дырки и непрямого в пространстве

квазиимпульсов экситона, соответственно.

По pамановскому сдвигу линий были определены

g факторы квазичастиц. Для электрона ge = 2.00± 0.01

изотропен, для тяжелой дырки продольная и попе-

речная компоненты g фактора равны, соответственно,

g‖
hh2.42 ± 0.05 и g⊥

hh = 0.03± 0.05, а продольная и попе-

речная компоненты g фактора экситона имеют разный

знак g‖
ex = 0.43± 0.08 и g⊥

ex = −1.95± 0.08. Угловые

зависимости значений g-факторов приведены на рис. 6, d.

Для электрона в Ŵ долине зоны проводимости значение

g фактора близко к нулю [36], поэтому, при использо-

ванных в работе [34] напряженностях магнитных полей,

линия в спектрах РКРС, связанная с переворотом спина

этого электрона маскируется излучением лазера.
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температуре 1.8K (сплошная линия) и спектральная зависимость времени затухания экситонной ФЛ (заполненные кружки).
Вертикальная пунктирная линия отмечает спектральное положение экситонной ФЛ в КТ с совпадающими энергиями состояний

электронов в Ŵ и X долинах зоны проводимости. (c) Спектры резонансного комбинационного рассеяния света с переворотом спина

в ансамбле (In, Al)As/AlAs КТ в магнитных полях 4 и 5 Т при отклонении поля от геометрии Фарадея на угол θ = 75◦ . Полосы e,
hh и Ex соответствуют переходам с переворотом спина электрона в X долине зоны проводимости, дырки и непрямозонного

экситона. (d) Угловые зависимости значений g факторов для электрона в X долине зоны проводимости, дырки и непрямозонного

экситона, определенные в работе [34] по Рамановскому сдвигу полос e, hh и Ex .

Из приведенных на рис. 7, a резонансных зависимо-

стей интенсивности pамановских переходов видно, что

резонансное возбуждение электрона в X минимуме зоны

проводимости, происходит в узком диапазоне энергий

(с максимумом в точке EŴX), соответствующем КТ с

небольшой разницей в энергиях электронов, принадле-

жащим Ŵ и X минимумам зоны проводимости, обеспечи-

вающей смешивание волновых функций этих состояний.

В тоже время, спектральная зависимость интенсивности

pамановских переходов с переворотом спина тяжелой

дырки, описывается широким контуром с максимумом,

сдвинутым примерно на 50meV в высокоэнергетиче-

скую область относительно энергии EŴX . Резонансной

профиль переходов с переворотом спина тяжелой дыр-

ки, обусловлен, вовлечением в pамановский процесс

реальных состояний прямых экситонов (состоящих из

электрона и тяжелой дырки, локализованных в Ŵ точке

зоны Бриллюэна) в КТ. Для непрямозонных КТ вре-

мя когерентности прямого экситона в этом состоянии

ограничивается энергетической релаксацией электрона

с переходом из Ŵ в X минимум зоны проводимости.

Эффективность междолинной релаксации резко возрас-
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Рис. 7. (а) Резонансные профили для переходов с переворотом спина электрона e и тяжелой дырки hh, в магнитном поле

5 T, отклоненном на угол θ = 75◦ от геометрии Фарадея при температуре 1.8K K. Вертикальная пунктирная линия отмечает

спектральное положение экситонной ФЛ в КТ с совпадающими энергиями состояний электронов в Ŵ и X долинах зоны

проводимости. (b) Спектры ФЛ ансамбля (In, Al)As/AlAs КТ, измеренные в режиме селективного возбуждения, при T = 5K.

Энергии фотонов возбуждающего лазерного излучения обозначены вертикальными стрелками. Спектры ФЛ (In, Al)As/AlAs и

поляризация ФЛ при селективном лазерном возбуждении: (c) линейно поляризованным светом с энергий фотонов 1.62 eV,

(d) циркулярно поляризованным светом с энергий фотонов 1.76 eV в прямозонной и непрямозонной части ансамбля КТ

соответственно. Спектральные зависимости степени поляризации ФЛ показаны на правых осях рисунков.

тает при вовлечении в процесс релаксации оптических

фононов [37]. Возрастание интенсивности полосы дыроч-

ного РКРС, при продвижении в высокоэнергетическую

область спектра связано с ростом плотности КТ, а еe

уменьшение начинается в КТ малого размера, когда раз-

ница в энергиях электронов, принадлежащим Ŵ и X ми-

нимумам зоны проводимости 1EŴX начинает превышать

энергию LO-оптического фонона в AlAs (48meV) [32].
B. Оптическая ориентация непрямозонных экситонов.

При селективном возбуждении ансамбля (In, Al)As/AlAs

КТ в приведенных на рис. 7, b спектрах ФЛ появляется

серия полос с шириной много меньшей, чем ширина

полосы при нерезонансном возбуждении, показанная

на рис. 6, b. Полоса ФЛ на рис. 7, c в низкоэнер-

гетической области спектра обусловлена резонансным

возбуждением прямозонных КТ. Серия полос в спектре

ФЛ при возбуждении в непрямозонной части ансамбля

рис. 7, d обусловлена тем, что фотоны с одной и той

же энергией могут поглощаться в точках различно-

го размера с разным энергетическим зазором 1EŴ X
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между возбужденным и основным состоянием. Каждая

полоса соответствует рекомбинации экситонов в по-

дансамбле КТ с близкой энергетической структурой.

При резонансном возбуждении прямозонных КТ цир-

кулярно поляризованным светом, ФЛ не поляризована.

Однако при возбуждении этих КТ линейно поляризо-

ванным наблюдается линейная поляризация излучения

(т. н. оптическое выстраивание, рис. 7, c), обусловленная
хорошо известным эффектом смешивания экситонных

состояний анизиторопным вкладом в обменное взаи-

модействие между электроном и дыркой в КТ, форма

которых отклоняется от сферической. В непрямозонных

КТ, отличающихся от прямозонных только размером,

но не формой, напротив, при линейно поляризованном

возбуждении оптическое выстраивание отсутствует, а

при возбуждении циркулярно поляризованным светом,

излучение циркулярно поляризовано (рис. 7, d). Оп-

тическая ориентация в непрямозоных КТ связана с

подавлением обменного взаимодействие между элек-

троном и дыркой локализованных в разных точках

зоны Бриллюэна. Степень поляризации ФЛ при ква-

зирезонансном возбуждении определяется деполяриза-

цией электрона в процессе энергетической релаксации

при междолинном рассеянии, она зависит от величины

энергетического зазора 1EŴX в КТ и неоднородна по

спектру.

5. Заключение

Таким образом, несмотря на ограничения, накла-

дываемые в непрямозонных гетероструктурах законом

сохранения квазиимпульса на один из фундаменталь-

нейших параметров экситона — время рекомбинации,

существует возможность управлять временами жизни

экситона в широких пределах, от десятков наносекунд

до сотен микросекунд. Увеличение времени жизни эк-

ситона в квантовых ямах и квантовых точках с таким

энергетическим спектром возможно за счет изменения

структуры гетерограницы при еe
”
диффузном“ размыва-

нии в процессе послеростового высокотемпературного

отжига, уменьшающем смешивание волновых функций

электронных состояний, принадлежащих различным ми-

нимумам зоны проводимости.

Длительность времен рекомбинации делает непрямо-

зонные гетероструктуры удобными объектами для изу-

чения спиновой динамики локализованных экситонов,

для которых подавление основных механизмов, опреде-

ляющих переворот спина свободно двигающихся элек-

тронных возбуждений, драматически замедляет времена

спиновой релаксации.

В общем случае, слабость экситон-фотонного взаи-

модействия в непрямозонных гетероструктурах любого

типа обуславливает метод создания неравновесной спи-

новой заселенности в этих объектах — одинаковое за-

полнение при нерезонансном неполяризованном оптиче-

ском возбуждении экситоных состояний, расщепленных

в магнитном поле до величин, превышающих тепловую

энергию kT . Процессы, спиновой релаксации, стремя-

щиеся привести заселенности экситонных состояний

в соответствие с равновесным (больцмановским) рас-

пределением индуцируют появление в таких системах

наведенной магнитным полем циркулярной поляризации

фотолюминесценции. Степень поляризации может кон-

тролироваться либо термодинамическими параметрами,

т. е. отношением зеемановского расщепления к тепловой

энергии, либо кинетическими параметрами, т. е. соотно-

шениями между различными временами релаксации в

системе, в зависимости от температуры и магнитного

поля. Разработанный в работах [20,33] подход анализа

наведенной магнитным полем циркулярной поляризации

ФЛ может быть легко использован при исследовании

спиновой динамики в любых полупроводниковых кванто-

вых ямах и структурах с квантовыми точками с непря-

мой запрещенной зоной, как в реальном пространстве,

так и в пространстве квазиимпульсов.

В частном случае непрямозонных гетеросистем, для

которых имеет место определяемая параметрами фор-

мирующих квантовые точки полупроводников, особен-

ность энергетического спектра — переход основного

электронного уровня из прямозонного в непрямозонное

состояние при уменьшение размера квантовой точки,

можно создавать неравновесную спиновую заселенность

непрямозонных экситонных состояний в режиме опти-

ческой ориентации при квазирезонансном возбуждении

фотолюминесценции.

В этих же системах возможно формирование подан-

самбля КТ с близкими значениями энергий электронов

в прямом и непрямом минимумах зоны проводимости

с сильным смешиванием волновых функций этих элек-

тронных состояний. В таком подансамбле КТ возможно

резонансное когерентное оптическое возбуждение со-

стояний тяжелых дырок, электронов, локализованных в

непрямых минимумах зоны проводимости, и непрямзон-

ных экситонов. Когерентная оптическая инициализация

и управление долгоживущими спиновыми состояниями

электронов в боковых долинах зоны проводимости, для

которых подавлено спин-орбитальное взаимодействие,

делает такие КТ перспективными объектами для кван-

товых информационных технологий.
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