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Введение

Данная диссертация посвящена развитию экспериментальных методов исследования

спиновой динамики электронов в твердотельных системах, а также явлениям, обнаружен-

ным с помощью этих методов. Поясним более подробно в чем заключается суть решаемых

проблем.

Спин S – это собственный момент импульса частицы, который измеряется в единицах

приведенной постоянной планка ℏ. В данной диссертации мы будем в основном говорить о

спине электрона в твердом теле, который в рассматриваемых системах равен 1/2 и, соглас-

но законам квантовой механики, его проекция на заданную ось может принимать значения

±1/2. Отметим, что для заряженной частицы, электрона, механический момент, спин, со-

ответствует магнитному моменту 𝜇 = −𝑔𝜇BS, где 𝜇B – постоянная, названная магнетоном

Бора, а безразмерный 𝑔 фактор определяет восприимчивость спина к магнитному полю.

Для свободного электрона в вакууме, как известно, 𝑔 ≈ 2.0023 [1], тогда как для электрона

в твердом теле 𝑔 фактор может существенно отличаться от 2 и является характеристикой

рассматриваемой системы.

Обычно исследование спина осуществляется в магнитном поле, которое воздействует на

магнитный момент и приводит к расщеплению спиновых уровней, которое характеризуется

Рис. 1: Расщепление электронных спиновых уровней и динамика спина при его ориентации
вдоль магнитного поля (a) и перпендикулярно полю (b).
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энергией Зеемана

𝐸Z = 𝑔𝜇B𝐵. (1)

Характер динамики спина определяется его начальной ориентацией относительно поля. Так,

если спин ориентирован параллельно полю [Рис. 1(a)], то он остается неподвижным пока

некоторое возмущение не изменит его направление. Соответствующее время продольной

спиновой релаксации обозначается 𝑇1. Если же спин ориентирован перпендикулярно полю

[Рис. 1(b)], то он находится в суперпозиции состояний, соответствующих зеемановским под-

уровням, и происходят квантовые биения между этими двумя состояниями. Здесь уместна

механистическая аналогия электрона с классическим магнитным моментом в магнитном по-

ле. Согласно этой аналогии, спин электрона совершает прецессию, названную в честь Лар-

мора, вокруг магнитного поля B с частотой

𝜔L = 𝑔𝜇BB/ℏ, (2)

которая является одной из основных определяемых величин при исследовании спиновой ди-

намики. На этой же частоте 𝜔L = 𝐸Z/ℏ происходят квантовые биения между зеемановскими

подуровнями. Ларморовская частота позволяет определить 𝑔 фактор. Однако данная прецес-

сия также имеет конечное время жизни, фаза этой прецессии сбивается в результате внешних

воздействий. Соответствующее время называется временем спиновой когерентности и обо-

значается 𝑇2.

Именно 𝜔L, 𝑇1 и 𝑇2 являются основными параметрами, которые измеряются при ис-

следовании спиновой динамики. Их измерению посвящено множество исследований, идущих

уже около столетия. И именно измерению этих параметров в различных твердотельных си-

стемах и при различных условиях посвящена данная диссертация.

Объясним какую цель преследуют при измерениях 𝜔L, 𝑇1 и 𝑇2. Как уже упоминалось,

частота Лармора позволяет определить 𝑔 фактор, который специфичен для данной систе-

мы и дает, в частности, информацию о ее зонной структуре [2]. Детектирование спиновых

резонансов с определенными 𝑔 факторами позволяет судить о наличии резидентных носи-

телей заряда в системе [A6], то есть носителей, постоянно присутствующих в зоне прово-

димости. Также сверхтонкое взаимодействие электронных и ядерных спинов проявляется в

изменении 𝜔L, которое можно детектировать и получать информацию о ядерной подсистеме

[3, 4, A11, A10]. Время спиновой когерентности 𝑇2 – наиболее важный параметр, когда идет

речь о применении спина электрона в качестве квантового бита [5, 6]. Именно это время
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Рис. 2: (a) Эксперимент по исследованию спиновой динамики методом накачки–
зондирования в наклонном магнитном поле. (b) Измеряемый сигнал, отражающий моно-
тонное затухание спиновой компоненты вдоль магнитного поля и затухающую прецессию
спиновой компоненты перпендикулярно полю.

определяет максимальное количество операций, которое можно совершить с таким битом.

Отметим, что зачастую время 𝑇2 в твердотельных системах относительно мало (нано- и

микросекунды). Однако его можно увеличивать, отрывая спиновую подсистему от шумного

окружения с помощью протоколов радиочастотного (РЧ) поля [7, A2]. При этом пределом

для времени спиновой когерентности является время 𝑇1 [8]. То есть именно время продоль-

ной спиновой релаксации 𝑇1 характеризует принципиальную пригодность спиновой системы

для практических применений, связанных с квантовыми вычислениями. Также зависимость

времени 𝑇1 от различных параметров, таких как температура и магнитное поле, позволяют

получить информацию о механизмах спиновой релаксации и даже, подобно сопротивлению,

о характере движения носителей заряда.

Казалось бы, лишь одно прямое измерение спиновой динамики в наклонном магнитном

поле [Рис. 2(a)] позволит определить сразу 𝜔L, 𝑇1 и 𝑇2. Действительно, в подобном экспери-

менте компонента спина вдоль поля монотонно затухает со временем 𝑇1, тогда как попереч-

ная компонента прецессирует с частотой 𝜔L и затухает со временем 𝑇2. Эти две компоненты

легко наблюдать [Рис. 2(b)], измеряя динамку фарадеевского/керровского вращения мето-

дом накачки–зондирования, разработанным еще в начале 1990х годов [9, 10]. Однако трудно

привести пример спиновой системы в которой подобное измерение даст достоверную инфор-

мацию об этих трех ключевых параметрах при низких температурах. Исключение, пожалуй,
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составляют магнитные системы, где имеет место сильная корреляция между магнитными

моментами [11, 12, 13], и которые мы не будем рассматривать в рамках данной работы. Вы-

делим проблемы определения параметров спиновой динамики, которые решаются в данной

диссертации.

1. Измеренное в таком эксперименте время затухания спиновой прецессии во многих слу-

чаях (в системах с локализованными электронами) соответствует неоднородной дефа-

зировке спинового ансамбля и определяется разбросом частот прецессии отдельных

спинов. Это время обозначается 𝑇 *
2 и гораздо короче реального времени спиновой ко-

герентности 𝑇2 отдельных спинов.

2. Во многих системах при низких температурах характерные времена спиновой релакса-

ции 𝑇1, 𝑇2 и даже 𝑇
*
2 длиннее, чем диапазон сканирования метода накачки–зондирования.

Последний определяется длиной механической линии задержки и, как правило, состав-

ляет до 10 нс. Соответственно, эксперимент на Рис. 2(a) не позволит определить эти

времена, и, кроме того, не позволит заметить тонкую структуру, которая иногда имеет

место в частоте Лармора и проявляется в медленной модуляции спиновой динамики.

3. При наличии в системе нескольких спиновых мод, например, соответствующих элек-

тронам и дыркам, не представляется возможным приписать время 𝑇1 определенной

моде.

Для понимания фундаментальных задач, которые решались в данной диссертации, опи-

шем исходный ландшафт знаний о спиновой релаксации, который имел место для полупро-

водников с отсутствующим центром инверсии, в которых спиновая релаксация движущих-

ся электронов определяется спин-орбитальным взаимодействием при низких температурах.

Самый распространенный класс таких систем, который и исследовался в диссертации, – это

структуры на основе GaAs. Обзор обсуждаемых проблем спиновой физики удобно приводить

пользуясь диаграммой, изображенной на Рис. 3. Здесь по горизонтальной оси отложено об-

ратное время корреляции электрона 𝜏c. Это характерное время в течении которого электрон

локализован в пределах боровского радиуса, например, на доноре в объемном полупроводни-

ке. Таким образом, по горизонтальной оси отложена степень делокализации электрона, кото-

рую можно контролировать изменяя концентрацию доноров или температуру. Так большое

1/𝜏c соответствует свободным электронам, а 1/𝜏c = 0 соответствует полностью локализо-

ванным электронам, например, в квантовых точках (КТ). По вертикальной оси отложено

магнитное поле.
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Рис. 3: Фазовая диаграмма, по горизонтальной оси которой отложено обратное время корре-
ляции, то есть степень делокализации электронов, которую можно контролировать изменяя
концентрацию носителей или температуру, а по вертикальной оси отложено магнитное по-
ле. Различные участки этой фазовой диаграммы отвечают различным режимам спиновой
релаксации. Участки, обведенные красной линией, изучались ранее, тогда как участки, об-
веденные зеленой линией, изучались в рамках работ, изложенных в данной диссертации.
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Теоретически основные механизмы релаксации электронного спина в полупроводниках

были выяснены еще в 1970-х [14]. При этом экспериментальные исследования в различных

областях приведенной диаграммы были ограничены арсеналом имеющихся методов. Более

подробный обзор этих методов будет приведен в следующей главе. Так, с использованием

эффекта Ханле, была исследована спиновая релаксация электронов в нулевом магнитном

поле при низкой температуре в широком диапазоне плотностей доноров до и после перехода

металл–изолятор (область вдоль оси абсцисс на диаграмме) [15]. В частности, было показано,

что для локализованных электронов время спиновой релаксации электронов определяется

в основном сверхтонким взаимодействием со спинами ядер. При увеличении концентрации

доноров большую роль приобретает анизотропное обменное взаимодействие между электрон-

ными спинами. В металлической фазе спиновая релаксация свободных электронов опреде-

ляется спин-орбитальным взаимодействием, эффект которого ослабляется столкновениями

электронов с донорами, так называемый механизм Дьяконова-Переля [16].

Исследования систем с низкой концентрацией доноров в магнитном поле проводились с

использованием методов накачки–зондирования с анализом фотолюминесценции (ФЛ), поз-

воливших получить информацию о времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 [17, 18,

19, 20]. Было показано, что продольное поле подавляет дефазировку, вызванную ядерны-

ми спинами, а в больших полях включаются механизмы спиновой релаксации, связанные с

электрон-фононным взаимодействием (левый верхний участок диаграммы). Не совсем ясным

оставался механизм спиновой релаксации в режиме промежуточных полей (левый нижний

участок диаграммы). Наконец, не было подходящих методов для исследования продольной

спиновой релаксации для систем с высокой концентрацией доноров, находящихся в метал-

лической фазе, в магнитном поле (правая часть диаграммы).

Неплохо была изучена спиновая динамика в КТ с полностью локализованными элек-

тронами (1/𝜏c = 0, ось ординат на диаграмме). Здесь спин-орбитальное взаимодействие по-

давлено, а спиновая релаксация определяется сверхтонким взаимодействием со спинами ядер

[21, 22], а в больших полях также фононами. Это же относится и к другим системам с полно-

стью локализованными электронами, в частности, к редкоземельным ионам. Отметим, что

эти системы в большом магнитном поле характеризуются длинным временем 𝑇1 и коротким

временем дефазировки спинового ансамбля 𝑇 *
2 ≪ 𝑇1. При этом достаточно сложно опреде-

лить истинное время спиновой когерентности 𝑇2, которое может лежать в широком диапазоне

𝑇 *
2 < 𝑇2 < 2𝑇1. Однако в 2006 был открыт эффект синхронизации спиновых мод (spin mode

locking) [23], который заключается в выделении определенных частот спиновой прецессии из

широкого спектра, соответствующего ансамблю КТ, при его возбуждении периодическими
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лазерными импульсами. Этот эффект позволяет измерить время 𝑇2. Тем не менее не бы-

ло экспериментальных исследований, позволяющих визуализировать модификацию спектра

спиновой прецессии при периодическом возбуждении ансамбля КТ. Также данный эффект

наблюдался лишь в некоторых системах и вопрос более универсального метода измерения

времени 𝑇2 оставался открытым. Здесь стоит отметить, что известный метод спинового эха

[50], позволяющий измерить 𝑇2 имеет ограничения по чувствительности и подходит далеко

не для всех систем.

Отдельного упоминания заслуживают двумерные системы с квантовыми ямами (КЯ),

содержащими резидентные электроны в зоне проводимости. В отличие от объемных систем,

доноры, которые являются рассеивающими центрами для электронов, здесь находятся в ба-

рьерах. Таким образом, события рассеяния электронов относительно редки и спиновая релак-

сация за счет спин-орбитального взаимодействия очень эффективна. Следовательно в малых

магнитных полях данные системы характеризуются быстрой спиновой релаксацией, которая

может быть изучена обычным методом накачки–зондирования [9, 24, 25, 26, 27, 28, 29, 30, 31]

или с помощью измерения динамики ФЛ с разрешением по поляризации [32, 33, 34, 35]. Ин-

тересный эффект был обнаружен в КЯ с высокоподвижным электронным газом высокой

плотности в режиме квантового эффекта Холла (КЭХ): при нечетных факторах заполнения

𝜈 наблюдалось резонансное замедление дефазировки спиновой прецессии [36, 37, 38, 39, 40].

При этом динамика удлинялась так, что выходила далеко за диапазон сканирования обычно-

го метода накачки–зондирования, так что вопрос определения реальной величины времени

спиновой дефазировки в этом режиме оставался открытым. Кроме того, ожидалось резкое

увеличение времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 в режиме КЭХ [41], которое требо-

вало экспериментального изучения.

Таким образом, ограничения экспериментальных методов исследования спиновой дина-

мики и связанные с этим открытые вопросы в исследовании электронных систем со свободны-

ми и локализованными электронами в магнитном поле при низких температурах определяют

актуальность данной диссертации.

Целью работы является развитие методов спиновой физики, позволяющих измерять

долгоживущую спиновую динамику с высоким временным разрешением, дающих доступ к

исследованию спиновой когерентности присущей отдельным спинам, а также эксперимен-

тальное исследование с помощью данных методов класса систем на основе GaAs со свобод-

ными, слабо локализованными и полностью локализованными электронами, а также систем с

полностью локализованными электронами в редкоземельных ионах. Для достижения данной

цели решались следующие задачи:
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1. Создание универсального метода, позволяющего измерять спиновую динамику элек-

тронного ансамбля в магнитном поле в широком временном диапазоне с высоким вре-

менным разрешением.

2. Исследование изменения спиновой динамики в магнитном поле при делокализации

электронов в 𝑛-легированном GaAs.

3. Исследование особенностей спиновой релаксации в магнитном поле в 𝑛-GaAs, находя-

щемся в металлической фазе.

4. Исследование продольной спиновой релаксации высокоподвижного электронного газа

в квантовых ямах в магнитном поле.

5. Прямое наблюдение эффекта синхронизации спиновых мод в спектре спиновой прецес-

сии ансамбля квантовых точек после их периодического оптического возбуждения.

6. Создание методов измерения и контроля времени спиновой когерентности 𝑇2 в системах

с локализованными электронами.

7. Создание селективного метода измерения времени продольной спиновой релаксации,

позволяющего поставить в соответствие 𝑔 фактору время 𝑇1.

Научная новизна. Все результаты, представленные в данной диссертации, за ис-

ключением обзорной главы 1, являются оригинальными. Новизна большинства получен-

ных результатов основывается на разработанном автором расширенном методе накачки–

зондирования, позволяющем исследовать в деталях с большим временным разрешением дол-

гоживущую спиновую динамику в широком временном диапазоне. Данные измерения ранее

были недоступны стандартным методом накачки–зондирования. Это позволило радикально

расширить область исследуемых режимов по магнитному полю, степени локализации элек-

тронов и обнаружить новые явления, связанные с особенностями спиновой релаксации. Так-

же автором были разработаны оригинальные радиооптические методы измерения времени

спиновой когерентности для спинов, свободных от влияния шумного окружения, и селектив-

ного измерения времени продольной спиновой релаксации.

Теоретическая и практическая значимость работы. Расширенный метод накачки–

зондирования для исследования спиновой динамики, представленный в данной диссертации,

позволил наблюдать новые эффекты в хорошо исследованных, а также новых системах.

Это радикальное изменение характера спиновой релаксации при делокализации электронов
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[A12], большая роль спиновой диффузии в системах со слабо локализованными электро-

нами, которая ранее обсуждалась лишь теоретически [42]. Обнаружение проявлений чисто

транспортного явления слабой локализации в спиновой релаксации [A8], которое позволило

подтвердить теоретические предсказания [43, 44]. Обнаружение предсказанного теоретиче-

ски [41] резкого замедления продольной спиновой релаксации в режиме квантового эффекта

Холла [A5]. Проверка ряда теорий спиновой синхронизации мод ансамбля квантовых точек

после периодического лазерного возбуждения прямыми экспериментальными наблюдениями

[A11, A10, 45]. Расширенный метод накачки–зондирования также использовался для изуче-

ния систем на основе CdTe [46] и перовскитов [4]. Перечисленные результаты получены при

гелиевых температурах, когда время спиновой релаксации характеризуется временным диа-

пазоном от десятков наносекунд до миллисекунд, при этом период спиновой прецессии в

магнитном поле может лежать в пикосекундном диапазоне.

Понимание механизмов спиновой релаксации, которые исследовались в данной рабо-

те, важно и с практической стороны при рассмотрении спина локализованного электрона

в качестве квантового бита. Здесь решающую роль играет время спиновой когерентности

𝑇2, измерение которого, как уже было упомянуто, весьма нетривиально. Для определения

времени 𝑇2 был разработан радиооптический метод накачки–зондирования [A7, A4], а так-

же метод стимулированного резонансного спинового усиления [A2], основанный на эффекте

комбинированного радиооптического резонанса [A3]. Метод стимулированного резонансного

спинового усиления также позволил увеличить 𝑇2, отрывая электронную спиновую систему

от ядерной спиновой системы.

В данной диссертации также была решена проблема селективного определения времени

продольной спиновой релаксации 𝑇1. Был разработан радиооптический метод резонансной

спиновой инерции, обладающий высокой чувствительностью, который, в частности, позволил

измерить анизотропию времени 𝑇1 в Ce
3+:YAG [A1]. Этот метод будет полезен для опреде-

ления 𝑇1 в системах, характеризующихся несколькими спиновыми резонансами.

Методология и методы исследования. Подавляющая часть результатов данной

диссертации была получена с помощью оригинальных методов: расширенного метода накачки–

зондирования с измерением фарадеевского вращения, радиооптического метода накачки–

зондирования, метода стимулированного резонансного спинового усиления и метода резо-

нансной спиновой инерции. Данные методы описаны в соответствующих главах диссертации.

Общим для всех измерений являлось то, что они проводились при низких температурах от

1.6 до 40 К с использованием гелиевых криостатов, в том числе со сверхпроводящими магни-

тами. Также во всех экспериментах по исследованию спиновой динамики измерялось фара-
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деевское (керровское) вращение плоскости поляризации лазерного луча, прошедшего через

образец (отраженного от образца).

Положения, выносимые на защиту.

1. Разработан расширенный метод накачки–зондирования с измерением фарадеевского/

керровского вращения, позволяющий регистрировать спиновую динамику в широком

временном диапазоне с пикосекундным разрешением.

2. Времена продольной спиновой релаксации и дефазировки спинового ансамбля в 𝑛-

легированном GaAs с плотностью доноров ниже пороговой плотности перехода металл–

изолятор связаны обратным соотношением 𝑇1𝑇
*
2 ≈ 𝑐𝑜𝑛𝑠𝑡, которое выполняется при

изменении магнитного поля и температуры.

3. Спиновая динамика в 𝑛-GaAs в магнитном поле претерпевает радикальное изменение

при делокализации электронов за счет увеличения концентрации доноров или при уве-

личении температуры. Спиновая система преимущественно локализованных электро-

нов характеризуется большой неоднородностью частот ларморовской прецессии, корот-

ким временем дефазировки спинового ансамбля 𝑇 *
2 и длинным временем 𝑇1 ≫ 𝑇 *

2 . Для

делокализованных электронов разброс частот прецессии минимален, и система харак-

теризуется близкими и не очень длинными временами 𝑇1 ∼ 𝑇 *
2 .

4. В 𝑛-GaAs, находящемся в металлической фазе вблизи перехода металл–изолятор, спи-

новая релаксация подвержена влиянию эффекта слабой локализации, который про-

является в увеличении времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 на несколько де-

сятков процентов. Этот эффект разрушается при увеличении магнитного поля или

температуры.

5. В квантовой яме на основе GaAs с высокоподвижным электронным газом в режиме

квантового эффекта Холла продольная спиновая релаксация испытывает резонансное

замедление на четных факторах заполнения 𝜈. В частности, при 𝜈 = 2 время 𝑇1 дости-

гает субмикросекундных значений.

6. Спектр свободной спиновой прецессии ансамбля однократно заряженных

(In,Ga)As/GaAs квантовых точек после периодического импульсного лазерного возбуж-

дения характеризуется модовой структурой, причем ширина мод сравнима с межмодо-

вым расстоянием. Динамическая поляризация спинов ядер радикально ускоряет фор-

мирование модовой структуры.
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7. Разработан радиооптический метод накачки–зондирования, в котором спиновая ори-

ентация осуществляется импульсом радиочастотного поля, а детектирование спиновой

динамики – оптическим импульсом. Данный метод позволяет определять частоту спи-

новой прецессии и времена спиновой релаксации.

8. Периодическое оптическое возбуждение спиновой системы может существенно усили-

вать электронный парамагнитный резонанс, когда частота РЧ поля совпадает с часто-

той следования лазерных импульсов и частотой спиновой прецессии, то есть в условиях

комбинированного резонанса.

9. При периодическом оптическом возбуждении неоднородной спиновой системы и при-

ложении РЧ поля в условиях комбинированного резонанса возникает эффект стиму-

лированного резонансного спинового усиления. Данный эффект позволяет определить

время спиновой когерентности 𝑇2, свободное от влияния шумного окружения. При из-

менении частоты РЧ поля относительно частоты следования лазерных импульсов для

системы ионов церия в решетке аллюмо-иттриевого граната, Ce3+:YAG, наблюдается

спиновый резонанс шириной в несколько десятков–сотен герц, соответствующий мил-

лисекундному времени спиновой когерентности.

10. Разработан метод резонансной спиновой инерции, позволяющий определить время про-

дольной спиновой релаксации 𝑇1 и поставить его в соответствие конкретному 𝑔 факто-

ру. С его помощью, в частности, была обнаружена сильная анизотропия времени 𝑇1 в

Ce3+:YAG. Метод основан на оптической ориентации и оптическом детектировании спи-

новой поляризации и воздействии на нее резонансным РЧ полем, промодулированным

по амплитуде.

Достоверность полученных результатов. Достоверность результатов, полученных

в диссертации с помощью оригинальных методов, подтверждается их сравнением с извест-

ными результатами, полученными классическими методами в ограниченном возможностями

этих методов диапазоне параметров, например, с временами спиновой релаксации в нулевом

поле, измеренными с помощью эффекта Ханле. Часть результатов, относящихся к слабой

локализации, проверялась сопоставлением результатов оптических измерений спиновой ди-

намики и транспортных измерений. Адекватность новых методов, представленных в данной

диссертации, проверялась их применением к системам с известными параметрами спино-

вой динамики, измеренными другими методами. Также достоверность всех представленных
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экспериментальных результатов подтверждается их сопоставлением с теоретическими рас-

четами.

Апробация работы. Результаты данной диссертации докладывались на ведущих те-

матических конференциях: 33rd International Conference on the Physics of Semiconductors

(ICPS 2016, Пекин), 34th International Conference on the Physics of Semiconductors (ICPS 2018,

Монпелье, Франция), Nonlinear Optics and Excitation Kinetics in Semiconductors (NOEKS13

2016, Дортмунд, Германия), 9th International Conference on Physics and Applications of Spin-

Related Phenomena in Solids (PASPS 2016, Кобе, Япония), XIII Российская конференция

по физике полупроводников ( Полупроводники-2017, Екатеринбург), XIV Российская кон-

ференция по физике полупроводников (Полупроводники-2019, Новосибирск), E. F. Gross-

Symposium: Excitons in Crystals and Nanostructures (2017, Санкт-Петербург), 50 Years of

Optical Orientation in Semiconductors (2018, Париж), V Conference on Quantum Technologies

(ICQT 2019, Москва), 28th International Symposium on Nanostructures: Physics and Technology

(2020, Минск), XII Международный симпозиум по фотонному эхо и когерентной спектроско-

пии (ФЭКС 2021, Казань), XXVI международный симпозиум «Нанофизика и наноэлектрони-

ка» (2022, Нижний Новгород). Также результаты диссертации неоднократно докладывались

на семинарах TU Dortmund, ФИАН, низкоразмерном семинаре в ФТИ им. Иоффе, семинаре

SOLAB в СПбГУ.

Публикации. Основные результаты диссертации опубликованы в 17-ти статьях [A1-

A17] в научных рецензируемых журналах, индексируемых базой данных Web of Science и в

11-ти тезисах конференций [Б1-Б11].

Личный вклад автора в данной работе заключался в постановке задач, а также в

ведущей роли в создании и/или модификации экспериментальных установок, проведении

экспериментов, интерпретации результатов, а в части работ также в теоретическом описа-

нии экспериментальных результатов. Представление в данной работе экспериментальных

результатов, не полученных автором лично или при его активном участии, сопровождается

указанием их авторства. Также в явном виде в диссертации указан вклад теоретиков.

Содержание работы. Диссертация состоит из настоящего введения, шести глав и

заключения.

В главе 1 приведен обзор основных эффектов, относящиеся к спиновой физике в твердо-

тельных системах и классических оптических методов исследования спиновой динамики, на

базе которых построены оригинальные методы, представленные в дальнейших главах диссер-

тации. В этой главе также представлены некоторые оригинальные результаты, относящиеся

к спиновой динамике CdZnTe и учету фазы в методе спиновой инерции.
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Оригинальное содержание диссертации условно можно разделить на две части. В пер-

вой части, это главы 2-3, представлены результаты, полученные с помощью чисто оптическо-

го расширенного метода накачки–зондирования в системах на основе 𝑛-легированного GaAs.

В главе 2 в деталях представлен сам расширенный метод накачки–зондирования и обсужда-

ется изменение спиновой динамики в объемном 𝑛-GaAs при делокализации электронов, в том

числе при переходе металл–изолятор. В частности, обсуждается связь между неоднородной

дефазировкой и продольной спиновой релаксацией в фазе изолятора, а также обнаружение

эффекта слабой локализации в спиновой динамике электронного газа в металлической фазе.

Глава 3 посвящена исследованию долгоживущей спиновой динамики в низкоразмерных си-

стемах на основе GaAs. В первой части главы приведены исследования высокоподвижного

электронного газа в КЯ в режиме квантового эффекта Холла. Далее описано исследова-

ние синхронизации спиновых мод в ансамбле КТ на основе расширенного метода накачки–

зондирования при периодическом возбуждении ансамбля лазерными импульсами.

Во второй части диссертации, это главы 4-6, описаны методы, основанные на управ-

лении и детектировании спиновых состояний оптическим излучением и РЧ полем. В гла-

ве 4 представлен гибридный радиооптический метод накачки–зондирования, где накачка

осуществляется либо цугом РЧ поля, либо одномоментным изменением магнитного поля,

а зондирование осуществляется оптическим импульсом. Данный метод продемонстрирован

на примере объемного 𝑛-GaAs. Он позволяет определять частоту ларморовской прецессии, а

также времена 𝑇1, 𝑇2 и 𝑇
*
2 . Также в данной главе приведены основы теоретического описания

электронной спиновой динамики в постоянном и осциллирующем магнитных полях. Глава 5

посвящена комбинированному резонансу, возникающему при совпадении частот ларморов-

ской прецессии спина, РЧ поля, действию которого подвержена система, а также частоты

повторения лазерных импульсов, возбуждающих систему. Комбинированный резонанс вна-

чале в подробностях исследован в однородной системе 𝑛-GaAs c 𝑇 *
2 = 𝑇2. Затем рассмотрен

комбинированный резонанс в неоднородной системе с локализованными электронами в ред-

коземельных ионах церия Ce3+ в решетке иттрий-алюминиевого граната YAG, где 𝑇 *
2 ≪ 𝑇2.

Показано, что РЧ поле стимулирует оптическое спиновое усиление и приводит к резонансу,

ширина которого определяется временем когерентности 𝑇2, свободным от влияния неодно-

родного окружения, и составляет десятки и сотни герц. При этом ширина обычного спино-

вого резонанса определяется разбросом ларморовских частот и в исследуемой системе на 5

порядков больше. Глава 6 посвящена селективному методу определения времени продольной

спиновой релаксации 𝑇1, которое можно сопоставить конкретному 𝑔 фактору. Метод осно-

ван на оптической спиновой ориентации и периодической деполяризации спиновой системы
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резонансным РЧ полем. Время 𝑇1 определяется как мера инерции модуляции спиновой по-

ляризации, вызванной модуляцией РЧ поля. Данный метод продемонстрирован на системе

Ce3+:YAG, в которой он позволил обнаружить сильную анизотропию времени 𝑇1.
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Глава 1

Спиновая динамика: оптические методы

и основные эффекты

1.1 Введение

Существует большое число методов измерения электронной спиновой динамики. Эти

методы можно условно разделить на методы с использованием РЧ поля, частота которого

подстраивается в резонанс с частотой Лармора, и оптические методы, где ориентация и де-

тектирование спина осуществляется с помощью света, резонансного с энергией межзонного

перехода. Здесь мы будем использовать термин “РЧ поле” весьма условно, подразумевая из-

лучение не только в РЧ, но и в микроволновом диапазоне. Первый класс методов основан

на эффекте электронного парамагнитного резонанса (ЭПР), тогда как второй класс мето-

дов основан на эффекте оптической ориентации. Эти методы можно комбинировать, управ-

ляя спином с помощью РЧ поля и детектируя его оптически, таким образом получается

оптически-детектируемый магнитный резонанс (ОДМР).

В этой главе мы опишем суть эффектов ЭПР и оптической ориентации, а также при-

ведем краткий обзор эффектов и классических оптических методов исследования спиновой

динамики электронов в твердотельных системах. Это:

� эффект Ханле,

� динамика степени циркулярной поляризации фотолюминесценции,

� метод накачки–зондирования с измерением фарадеевского/керровского вращения,

� резонансное спиновое усиление,
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Рис. 1.1: Иллюстрация эффекта ЭПР.

� метод спинового шума,

� метод спиновой инерции.

1.2 Электронный парамагнитный резонанс

Эффект ЭПР был открыт Е. К. Завойским в 1944 году в Казани [47, 48]. В магнит-

ном поле происходит зеемановское расщепление спиновых уровней. В ансамбле электронов

преимущественно заселяется нижний спиновый подуровень, так что отношение заселенно-

сти на верхнем и нижнем уровнях определяется распределением Больцмана exp(−𝐸Z/𝑘B𝑇 )

(в общем случае распределением Ферми-Дирака). При приложении РЧ поля резонансного со

спиновым расщеплением, оно стимулирует переходы между спиновыми уровнями: с нижнего

на верхний и наоборот. Однако вследствие того, что на нижнем спиновом уровне несколько

больше электронов, переходы происходят преимущественно с нижнего на верхний уровень,

сопровождаясь поглощением РЧ поля (Рис. 1.1). Таким образом, если измерять поглощение
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РЧ поля в зависимости от его частоты, то мы зарегистрируем электронный парамагнитный

резонанс (нижняя панель на Рис. 1.1). В реальных экспериментах в основном частота РЧ

поля является фиксированной, а изменяется магнитное поле. Более того, для улучшения точ-

ности экспериментов магнитное поле слегка модулируется и измеряется первая производная

от кривой ЭПР резонанса.

ЭПР служит отправной точкой для многих методов исследования спиновых свойств

различных материалов. Например, импульсный ЭПР [49] помимо 𝑔 фактора позволяет опре-

делить времена 𝑇1 и 𝑇2. При этом для определения 𝑇2 используется принцип спинового эха

[50], к рассказу о котором мы вернемся в следующих разделах при описании неоднород-

ного времени спиновой дефазировки 𝑇 *
2 . Основным достоинством данного класса методов

служит их универсальность – они работают для большого числа систем и позволяют опре-

делить практически все спиновые параметры. К недостаткам этих методов стоит отнести

их низкую чувствительность: они предполагают работу с макроскопическим объемным об-

разцом. Также сигнал ЭПР пропорционален разности населенностей зеемановских уровней.

Сигнал становится значительным лишь в больших магнитных полях и при низких темпера-

турах. Эти проблемы частично решаются оптически-детектируемым магнитным резонансом

(ОДМР) [51, 52, 53], где детектирование осуществляется оптически в основном измерением

фотолюминесценции (ФЛ). ОДМР обладает непревзойденной чувствительностью, позволяя

измерять спиновый резонанс от одиночных объектов [7, 54]. Другой проблемой как ЭПР,

так и ОДМР является ограниченный диапазон магнитных полей, который определяется, как

правило, фиксированной частотой РЧ поля.

1.3 Оптическая ориентация

Оптические методы исследования спиновой динамики основаны на принципе оптиче-

ской ориентации. Оптическая ориентация заключается в передаче спина фотона электрону, в

частности, в ориентации спинов электронов циркулярно поляризованным светом [55]. Впер-

вые этот принцип был реализован в атомных газах [56, 57, 58, 59, 60], положив начало направ-

лению исследований, названному оптической накачкой [60]. В полупроводниках оптическая

ориентация была обнаружена Лампелем [61]. В полупроводнике циркулярно поляризованный

свет рождает электронно-дырочную пару с определенными ориентациями спинов, зависящи-

ми от направления поляризации света (Рис. 1.2). Здесь стоит отметить, что свет напрямую не

взаимодействует с электронным спином. Однако свет взаимодействует с орбитальным движе-

нием электрона, а орбитальное движение влияет на спин (спин-орбитальное взаимодействие).
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Рис. 1.2: Иллюстрация оптической ориентации на примере возбуждения электрона и тяжелой
дырки в GaAs. (a) Случай собственного полупроводника. (b) Ориентация спинов резидент-
ных электронов.

Кроме того, в твердом теле под спином подразумевается полный момент электрона, кото-

рый может включать в себя также орбитальную составляющую. Таким образом, оптическая

ориентация осуществляется через спин-орбитальное взаимодействие. В случае собственного

полупроводника с низкой концентрацией резидентных носителей заряда в зоне проводимости,

процесс спиновой релаксации может происходить лишь в течение времени жизни фотовоз-

бужденных электрона и дырки, то есть времени рекомбинации [Рис. 1.2(a)]. Так, если время

жизни спина одного из носителей заряда (электрона) больше времени рекомбинации и к си-

стеме не приложено магнитное поле, то излучение будет так же циркулярно поляризовано,

как и возбуждающий свет. Если в системе имеются резидентные носители заряда (например,

электроны), то их ориентация происходит как показано на Рис. 1.2(b). В результате оптиче-

ского возбуждения с циркулярной поляризацией, рождаются спин-поляризованные электрон

и дырка. Далее, если время спиновой релаксации, например, дырки меньше времени реком-

бинации носителей, либо к системе приложено магнитное поле, то спин дырки меняется

относительно спина электрона. В результате она может рекомбинировать как с электроном

имеющим спин вверх, так и спин вниз. Как следствие такого процесса спин резидентных

электронов после рекомбинации электрона и дырки увеличится на 1/2. Таким образом, цир-

кулярно поляризованный свет может как создавать спин-поляризованные носители, так и

передавать спиновую поляризацию резидентным носителям.
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Рис. 1.3: Зависимость нормированной степени циркулярной поляризации от величины попе-
речного магнитного поля (кривая Ханле). Взято из [62].

1.4 Эффект Ханле

Из рассуждений, приведенных в предыдущем разделе, следует, что при оптической

ориентации циркулярно поляризованным светом, если время спиновой релаксации хотя бы

одного из типов носителей в полупроводнике больше или сравнимо со временем рекомбина-

ции, то ФЛ будет также циркулярно поляризована, как и возбуждение. Эффект, который

был обнаружен Ханле в 1924 году в газах [63] и Парсонсом в полупроводниках [62] заключа-

ется в подавлении циркулярной поляризации ФЛ поперечным магнитным полем (Рис. 1.3).

Действительно, магнитное поле вызывает прецессию спина с частотой 𝜔L = 𝑔𝜇BB/ℏ. Если

период спиновой прецессии меньше времени жизни спина, то направление спина меняется

полем, и поляризация ФЛ оказывается подавленной. Поясним это на примере собственно-
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го полупроводника у которого время спиновой релаксации дырки много меньше времени

рекомбинации, и поляризация ФЛ определяется временем спиновой релаксации электрона.

Мы можем записать уравнения Блоха [64], описывающее движение спина электрона как маг-

нитного момента в магнитном поле (первый член в левой части) и учитывающее спиновую

релаксацию (второй член), рекомбинацию (третий член) и накачку (четвертый член):

𝑑S

𝑑𝑡
= 𝜔L × S− S

𝜏s
− S

𝜏rec
+ P, (1.1)

здесь 𝜏s – время спиновой релаксации, 𝜏rec – время рекомбинации, P – вектор, описывающий

спиновую накачку. Проекция спина вдоль вектора P (мы предполагаем, что он направлен

вдоль оси 𝑧), соответствующая стационарному решению данного уравнения:

𝑆𝑧 =
𝑃𝜏s

1 + (𝜏s𝜔L)2
, (1.2)

где 1/𝜏s = 1/𝜏s+1/𝜏rec. Степень циркулярной поляризации ФЛ (degree of circular polarization,

DCP) можно определить, разделив уравнение (1.2) на 𝑆𝑧 при 𝜔L = 0 и 1/𝜏s = 0:

DCP =
𝜏s/𝜏rec

1 + (𝜏s𝜔L)2
. (1.3)

Таким образом, измеряя степень циркулярной поляризации при 𝜔L = 0, а также ширину

зависимости DCP от 𝜔L или магнитного поля (Рис. 1.3) можно определить времена 𝜏rec и 𝜏s.

Данный метод достаточно прост в реализации, и именно с его помощью проведены

многие классические исследования спиновой релаксации [15, 65, 66, 67, 68, 69, 70, 71, 72, 73,

74, 75]. В частности, было исследовано взаимодействие электронных и ядерных спинов [66],

влияние электрического поля на оптическую ориентацию [69], спиновая релаксация в объ-

емном 𝑛-GaAs [15, 71, 72, 75] и 𝑝-GaAs [65], спиновая релаксация в квантовых ямах [73, 74],

спин-зависимая рекомбинация [68], динамическое усреднение в результате обменного взаи-

модействия [67]. Эффект Ханле можно наблюдать не только измеряя степень циркулярной

поляризации ФЛ, но также любыми другими методами, позволяющими детектировать спи-

новую поляризацию в системе, например, с помощью фарадеевского/керровского вращения.

Отметим, что, тем не менее, эффект Ханле позволяет определять время спиновой релаксации

лишь в нулевом магнитном поле.

Итак, поперечное магнитное подавляет спиновую поляризацию. Возникает вопрос: Как

на поляризацию влияет продольное магнитное поле? Ответ на этот вопрос зависит от кон-

кретного механизма спиновой релаксации, и в подавляющем большинстве случаев продоль-
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Рис. 1.4: Зависимости спиновой поляризации от магнитного поля, приложенного в геометрии
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Ханле и кривая восстановления поляризации, соответственно.



26

ное поле стабилизирует спин, увеличивая спиновую поляризацию. Одно из исключений из

этого правила мы рассмотрим в разделе 2.5 – это системы в которых слабая локализация

электронов существенно влияет на спиновую релаксацию. Здесь же мы рассмотрим важный

пример системы, состоящей из ансамбля квантовых точек, имеющих резидентные электроны

(для дырок рассуждения аналогичны). Спиновая релаксация ансамбля КТ при оптической

ориентации определяется сверхтонким взаимодействием электронных и ядерных спинов. Это

взаимодействие можно описать эффективным полем Оверхаузера BN, действующим на элек-

тронный спин со стороны ядер [76]. Это поле в каждой отдельной КТ имеет произвольную

ориентацию и в среднем по ансамблю равно нулю. При этом в отсутствии внешнего магнит-

ного поля, оптически-ориентированный спин электрона в КТ сохраняет свою компоненту

вдоль направления ядерного поля, тогда как перпендикулярная компонента прецессирует

вокруг BN и обращается в ноль при усреднении по ансамблю КТ. Усреднение показывает,

что средняя спиновая поляризация составляет 1/3 от созданной изначально поляризации

именно за счет компоненты параллельной BN [21].

Приложение поперечного магнитного поля B в геометрии Фогта, перпендикулярно со-

зданной спиновой поляризации, увеличивает вклад прецессирующей спиновой компоненты

перпендикулярной результирующему магнитному полю B+BN и уменьшает среднюю поля-

ризацию. В результате зависимость спиновой поляризации от поперечного магнитного поля

имеет вид кривой Ханле (синяя кривая на Рис. 1.4) с полушириной равной характерному

масштабу ядерных полей 𝛿𝐵N в КТ.

При приложении продольного магнитного поля в геометрии Фарадея, параллельно со-

зданной спиновой поляризации, увеличивается компонента оптически ориентированной спи-

новой поляризации на направление поляB+BN, приводя к увеличению средней поляризации

вплоть до значений, соответствующих изначально созданной поляризации. Зависимость спи-

новой поляризации от продольного магнитного поля (зеленая кривая на Рис. 1.4) называется

кривой восстановления поляризации (polarization recovery curve, PRC).

Отношение пика кривой Ханле и провала кривой восстановления поляризации для за-

мороженной ядерной системы равно 1/2 [21]. Для систем с частично подвижными электро-

нами и при учете меняющегося во времени ядерного поля данное отношение уменьшается,

позволяя оценить соответствующее время корреляции [77]. Измерение кривой восстановле-

ния поляризации является хорошим инструментом определения разброса ядерных полей 𝛿𝐵N

в системе. Отметим, что при оптической спиновой ориентации резидентных носителей заря-

да в системе КТ первый этап спиновой релаксации в нулевом поле (до значения 1/3 от

исходной поляризации) происходит за время, определяемое шириной кривых на Рис. 1.4,
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Рис. 1.5: (a) Схема регистрации динамики ФЛ с разрешением по поляризации. (b) Иллю-
страция типичной динамики ФЛ при регистрации в двух ортогональных циркулярных поля-
ризациях (красная и синяя кривые) при циркулярно-поляризованном возбуждении. Черная
линия показывает динамику степени циркулярной поляризации. Осцилляции связаны со спи-
новыми биениями в поперечном магнитном поле (геометрия Фогта).

𝜏s ∼ ℏ/|𝑔|𝜇B𝛿𝐵N, которое обычно составляет до единиц наносекунд. Дальнейшая спиновая

релаксация определяется динамикой ядерных спинов и влиянием электронного спина на эту

динамику [21] и происходит в микро- и миллисекундном масштабе [22].

1.5 Динамика степени циркулярной поляризации фото-

люминесценции

Одним из наиболее очевидных применений эффекта оптической ориентации является

оптическое возбуждение спиновой системы циркулярно поляризованным светом и регистра-

ция динамики ФЛ с разрешением по поляризации [Рис. 1.5(a)]. Если приложить магнитное

поля в геометрии Фогта, перпендикулярно направлению возбуждения и регистрации, то сте-

пень циркулярной поляризации характеризуется осцилляциями, соответствующими спино-

вой прецессии электронов, дырок или экситонных комплексов, созданных возбуждающим

световым квантом [Рис. 1.5(b)]. В частности, наблюдались спиновые биения для электронов

[32, 33] и дырок [35] в КЯ, экситонов (экситон – связанное состояние электрона и дырки)

в КЯ [34] и КТ [78], положительно заряженных трионов (комплексов, состоящих из двух

дырок и электрона) в КТ [79, 80]. Тип носителей заряда или экситонного комплекса, которо-
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му приписываются спиновые биения зависит от рассматриваемой системы. Так, например,

в работах [32, 33] исследовались структуры с низкой концентрацией резидентных носите-

лей заряда, а время спиновой релаксации дырки предполагалось коротким. Таким образом,

относительно долгоживущие спиновые биения в этом случае приписывались электрону. В ра-

ботах [34, 81] при нерезонансном возбуждении узкой КЯ биения приписывались электрону,

а при резонансном возбуждении наблюдались биения на другой частоте, которые приписы-

вались экситону. В работе [81] обсуждалось условие наблюдения биений экситонного спина:

обменное взаимодействие между спинами электрона и дырки должно превышать скорость

релаксации дырки и электрона. Отметим также, что для наблюдения прецессии экситонного

спина, энергия обменного взаимодействия должна быть сравнима с зеемановской энерги-

ей для спинов электрона и дырки. Считается, что большая скорость дырочной релаксации

препятствует наблюдению динамики экситонного спина как целого, а также биений спина

дырки. Тем не менее, в работе [35] исследовались КЯ с высокой концентрацией электронов,

что затрудняло формирование экситонов, и спин-поляризованная дырка с бо́льшей вероят-

ностью рекомбинировала с резидентным электроном, чем со спин-поляризованном фотовоз-

бужденным электроном. В этом случае, спиновые биения приписывались дырке.

Эксперименты по исследованию осцилляций степени поляризации ФЛ в магнитном по-

ле требуют достаточно высокого временного разрешения и обычно проводятся с использова-

нием стрик камеры, методики up-conversion, а в не очень больших полях с использованием

лавинного фотодиода. Такие измерения позволяют определить 𝑔 фактор, не давая надеж-

ной информации о времени спиновой релаксации. Действительно, время наблюдения бие-

ний зачастую ограничено временем жизни фотовозбужденных носителей заряда, которое в

прямозонных полупроводниковых системах обычно не превышает 1 нс. Это проблема ста-

новится особенно острой при изучении продольной спиновой релаксации, когда магнитное

поле приложено в геометрии Фарадея вдоль направления регистрации излучения [82, 83].

При этом время продольной спиновой релаксации 𝑇1 обычно превосходит время рекомби-

нации. Исключение составляют системы с непрямым оптическим переходом в реальном или

импульсном пространстве, где время жизни фотовозбужденных носителей может составлять

микро- и миллисекунды, позволяя получать достоверную информацию о спиновой релакса-

ции из динамики ФЛ [84, 85, 86]. В последнем случае, для исследования продольной спиновой

динамики уже не требуется особо высокого временного разрешения.

Для исследования медленной продольной спиновой релаксации резидентных носителей

заряда применяют модифицированный метод, основанный на регистрации ФЛ по принципу

“накачка–зондирование” [17, 18, 19, 20]. При этом импульс накачки и импульс зондирования
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вырезается оптическим модулятором из одного луча, возбуждающего электронную систему

[17]. Длительности импульсов накачки и зондирования, а также задержка между этими им-

пульсами, превышают время рекомбинации в исследуемых системах. При этом циркулярно-

поляризованный импульс накачки достаточно большой длительности ориентируют спиновую

систему, доводя ее до насыщения. А импульс зондирования, имеющий ту же циркулярную

поляризацию, что и импульс накачки, используется для измерения степени этого спинового

насыщения посредством измерения интенсивности созданной им ФЛ. По мере увеличения

задержки между импульсами накачки и зондирования, происходит спиновая релаксация и

система выходит из насыщения, соответственно увеличивается интенсивность ФЛ, возбуж-

даемая зондирующим лучом. Данный метод позволяет измерять продольную спиновую ре-

лаксацию с временным разрешением, определяемым временем излучательной рекомбинации

и временным разрешением регистрирующей электроники.

Стоит также отметить метод измерения времени 𝑇1, использованный в работе [87], где

исследуемая одиночная КТ непрерывно возбуждалась, однако поляризация этого возбуж-

дения периодически переключалась между 𝜎+ и 𝜎−. При этом детектировалась ФЛ с по-

ляризацией 𝜎+ с помощью фотодетектора с достаточно высоким временным разрешением.

При переключении поляризации накачки, авторы напрямую наблюдали переходный процесс

переключения поляризации ФЛ, который характеризовался временем 𝑇1.

Методы, основанные на регистрации ФЛ обладают непревзойденной чувствительно-

стью среди оптических методов, позволяя получать обширную информацию о спиновой ди-

намике отдельных объектов (КТ или люминесцентных центров), в том числе, комбинируя

измерение ФЛ с ЭПР методами [54, 7] и транспортными методами [88, 89, 22]. При этом,

как уже упоминалось, методы обладающие высоким временным разрешением не подходят

для измерения длительных времен релаксации. Также методы на основе ФЛ не позволя-

ют, например, исследовать продольную спиновую релаксацию в системах с большой кон-

центрацией резидентных носителей. Для таких систем хорошо подходит расширенный метод

накачки–зондирования с измерением фарадеевского/керровского вращения, о котором будет

рассказано в следующей главе.
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Рис. 1.6: (a) Схема метода накачки–зондирования с измерением фарадеевского вращения.
(b) Пример динамики спиновой поляризации в поперечном магнитном поле.

1.6 Метод накачки–зондирования с измерением фараде-

евского/керровского вращения

Наиболее прямым и универсальным методом исследования спиновой динамики явля-

ется метод накачки–зондирования (pump–probe), в котором электронные спины в системе

ориентируются лазерным импульсом накачки (pump). Затем намагниченность, вызванная

спиновой поляризацией, детектируется с помощью линейно поляризованного луча зондиро-

вания (probe). При этом измеряется поворот плоскости поляризации зондирующего луча при

его прохождении через образец (фарадеевское вращение) или отражении от образца (керров-

ское вращение).

Метод накачки–зондирования с использованием импульсных лазеров начал применять-

ся с конца 1970-х – начала 1980-х. При этом в основном исследовалось влияние импуль-

са накачки, возбуждающего неравновесную электронно-дырочную систему, на пропуска-

ние или отражение луча зондирования [90, 91, 92, 93, 94]. Этот метод позволил получить

прямой доступ к процессам энергетической релаксации носителей заряда и их рекомби-

нации. Уже в середине 1980-х возникла идея детектирования намагниченности в образ-

це, созданной или измененной с помощью импульса накачки, используя эффект Фарадея

для импульса зондирования [95, 96]. В современном варианте метод накачки–зондирования

начал применяться в 1990-х с использованием спиновой ориентации циркулярно поляри-
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зованным лазерным импульсом и зондирования линейно поляризованным лазерным им-

пульсом [9, 10]. В частности, в работе [9] впервые наблюдались спиновые биения в по-

перечном магнитном поле. С этого момента данный метод получил широкое распростра-

нение [97] для исследования спиновой динамики носителей заряда в объемных системах

[10, 98, 99, A13], КЯ [9, 24, 25, 26, 27, 28, 29, 30, 31], традиционных эпитаксиальных КТ

[100, 23, 101, 102, 103], КТ, излучающих в телекоммуникационном диапазоне [A17, A15, A14],

коллоидных КТ [104, 105, 106].

Схема метода накачки–зондирования с измерением фарадеевского вращения приведе-

на на Рис. 1.6(a). Для его реализации необходим импульсный лазер с длительностью им-

пульса меньшей, чем характерные времена спиновой динамики. Луч лазера расщепляется с

помощью делителя луча на луч накачки и луч зондирования. Луч накачки проходит через

линию задержки, обычно состоящую из ретрорефлектора на механической подвижке. Далее

с использованием эластооптического или электрооптического модулятора поляризация луча

накачки из исходной линейной преобразуется в циркулярную, и луч накачки фокусируется

на образце. Поляризация луча зондирования остается линейной, и он также фокусируется

на образце в то же место, что и луч накачки. Далее анализируется поляризация луча зон-

дирования, прошедшего через образец, измеряется угол фарадеевского вращения. Для этого

его поляризация с помощью фазовой пластинки 𝜆/2 поворачивается так, чтобы составить

угол примерно 45∘ к горизонтальному направлению. Далее луч проходит через призму Вол-

ластона, которая расщепляет его на два луча, идущих под углом и имеющих ортогональные

линейные поляризации. Эти два луча попадают на фотодиоды балансного детектора, изме-

ряющего разность интенсивностей между лучами. Изначально с помощью пластинки 𝜆/2

интенсивность двух лучей выравнивается. Поворот плоскости поляризации, фарадеевское

вращение, вызывает рассогласование интенсивностей указанных лучей, что детектируется

балансным детектором. В эксперименте измеряется сигнал с балансного детектора, усилен-

ный синхронным усилителем, в зависимости от временной задержки между импульсами на-

качки и зондирования. Для улучшения отношения сигнал/шум в данной схеме циркулярная

поляризация луча накачки модулируется от 𝜎− до 𝜎+ с частотой, обычно составляющей

от 1 до 100 кГц, и измеряется разность сигналов, соответствующая этим поляризациям, с

помощью синхронного усилителя.

Зачастую бывает, что исследуемая структура находится на подложке, которая непро-

зрачна для излучения лазера. В этом случае анализируют поворот поляризации луча, отра-

женного от поверхности, так называемое керровское вращение.

Оказывается, что проходя через образец или отражаясь от его поверхности, спиновая
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поляризация приводит не только к повороту плоскости поляризации, но также к возникно-

вению эллиптичности, которую также можно детектировать. Для этого на схеме Рис. 1.6(a)

в луч зондирования ставится вместо пластинки 𝜆/2 пластинка 𝜆/4, которая вместе с приз-

мой Волластона преобразует луч со слегка эллиптичной поляризацией в два ортогонально

линейно поляризованных луча, разность интенсивностей которых пропорциональна эллип-

тичности луча, прошедшего через образец. Фарадеевская (керровская) эллиптичность также

пропорциональна спиновой поляризации в образце, давая ту же информацию, что и фара-

деевское (керровское) вращение, однако она менее чувствительна к длине волны лазера и в

некоторых системах дает бо́льший сигнал [102].

Мы рассмотрели вырожденный по длине волны метод накачки–зондирования, когда лу-

чи накачки и зондирования расщепляются из общего лазерного луча и их длина волны волны

одинакова. Эта длина волны обычно настраивается в резонанс с оптическим переходом, на-

пример, с энергией экситона. Бывает также невырожденный метод накачки–зондирования,

когда длины волн луча накачки и зондирования различны. Это придает дополнительную гиб-

кость эксперименту и может быть реализовано с помощью синхронизированных импульсных

лазеров или с применением параметрического усилителя/осциллятора.

При приложении магнитного поля перпендикулярно направлению распространения лу-

чей накачки и зондирования (в геометрии Фогта) спин, ориентированный импульсом накач-

ки, начинает прецессировать вокруг поля. Измеряя фарадеевское/керровское вращение в

зависимости от временной задержки можно наблюдать кривую, пример которой приведен

на Рис. 1.6(b). Эта кривая отражает динамику проекции спина на направление луча зонди-

рования. Из нее можно, в частности, определить частоту ларморовской прецессии и время

ее затухания. Именно возможность прямого измерения спиновой динамики с высоким вре-

менным разрешением определяет популярность метода накачки–зондирования.

Отметим, что спиновая ориентация носителей заряда в данном методе происходит так,

как это описано в разделе “оптическая ориентация”. При этом спиновую поляризацию могут

приобретать как фоторожденные, так и резидентные носители заряда. В последнем слу-

чае спиновая прецессия может наблюдаться в течение времени, существенно превышающе-

го время рекомбинации. Резонансное фотовозбуждение полупроводника обычно наиболее

эффективно, когда энергия светового кванта соответствует энергии экситона – связанного

состояния электрона и дырки. Таким образом, при циркулярно-поляризованном возбужде-

нии рождается поляризованный по спину экситон. Здесь дело осложняется тем, что между

электронным и дырочным спином существует обменное взаимодействие [107, 108, 109], ко-

торое зависит от степени перекрытия волновых функций электрона и дырки. Если энергия
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Рис. 1.7: (a) Динамика спиновой поляризации объемного CdZnTe при различных значениях
магнитного поля, приложенного в геометрии Фогта. (b) Зависимость ларморовской часто-
ты спиновой прецессии от магнитного поля. Линия показывает аппроксимацию линейной
зависимостью. (c) Зависимость времени затухания спиновой прецессии от магнитного поля.
Линия показывает обратную зависимость в соответствии с формулой (1.5).
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Зеемана для электронного и дырочного спинов много больше обменного расщепления, то

спины электрона и дырки в магнитном поле прецессируют независимо. В противном слу-

чае, а также если обменное взаимодействие превышает скорость спиновой релаксации для

электрона и дырки, спин экситона совершает прецессию как целое. Удивительно, но до сих

пор не было убедительных сведений о наблюдении спиновой прецессии экситонного спина

методом накачки–зондирования с измерением фарадеевского/керровского вращения. Лишь

в работе [103] были указания на наблюдение обменного электрон-дырочного взаимодействия

при исследовании когерентной спиновой прецессии носителей заряда в КТ. Таким образом,

в подавляющем большинстве случаев в данном методе наблюдается независимая спиновая

динамика электронов и дырок. Более того, эта динамика зачастую соответствует резидент-

ным носителям заряда, и время ее затухания намного превосходит время излучательной

рекомбинации.

Пример спиновой динамики в объемном полупроводнике CdZnTe в поперечном магнит-

ном поле показан на Рис. 1.7(a). При увеличении магнитного поля увеличивается частота

спиновой прецессии 𝜔L. Зависимость этой частоты от магнитного поля обычно, и в данном

случае, линейная [Рис. 1.7(b)] в соответствии с уравнением (2). Это позволяет определить

𝑔 фактор. Отметим, что в некоторых системах наблюдается отклонения зависимости 𝜔L(𝐵)

от линейной, что связано с зависимостью 𝑔 фактора от магнитного поля [30, 31, 110]. Также

общим местом в спиновой динамике, измеренной методом накачки–зондирования, является

ускорение ее затухания при увеличении магнитного поля. В нашем случае зависимость време-

ни затухания от магнитного поля приведена на Рис. 1.7(c). Видно, что это время уменьшается

с 𝐵. Это время обычно называют временем неоднородной дефазировки спинового ансамбля

и обозначают как 𝑇 *
2 . Действительно, обычно в экспериментах накачки–зондирования мы на-

блюдаем динамику суммарной поляризации спинового ансамбля. При этом время затухания

спиновой прецессии отдельных электронов, соответствующее времени спиновой когерентно-

сти 𝑇2, может быть достаточно большим. Однако из-за неоднородности системы, частоты

спиновой прецессии отдельных электронов могут отличаться друг от друга. В результате

при импульсной ориентации спинового ансамбля прицесии отдельных электронов со време-

нем расплываются по фазе. Это иллюстрирует Рис. 1.8(a). Таким образом, суммарная спи-

новая поляризация электронного ансамбля затухает значительно быстрее, чем поляризация

отдельного спина. Это рассуждение легко формализовать уравнением

1

𝑇 *
2

=
1

𝑇2
+ 𝛿𝜔L, (1.4)
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Рис. 1.8: (a) Динамика спиновой поляризации в поперечном магнитном поле. Светлые линии
соответствуют одиночным спинам, темная линия соответствует спиновой поляризации элек-
тронного ансамбля. (b) Иллюстрация эффекта спинового эха.
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где 𝛿𝜔L – разброс частот спиновой прецессии в ансамбле. Этот разброс может быть обуслов-

лен как статическими флуктуациями внутренних эффективных магнитных полей в системе

(например, вызванных сверхтонким взаимодействием с ядерными спинами [76, 21]) 𝛿𝜔L,0,

так и разбросом 𝑔 факторов 𝛿𝑔. Если 𝛿𝜔L,0 обычно не сильно зависит от магнитного поля, то

разброс 𝑔 факторов приводит к разбросу частот, пропорциональному 𝐵. Так что

1

𝑇 *
2 (𝐵)

=
1

𝜏s
+
𝛿𝑔𝜇B𝐵

ℏ
, (1.5)

где 𝜏s = 𝑇 *
2 (0). Это уравнение обычно хорошо описывает зависимость 𝑇 *

2 от магнитного поля,

в частности, зависимость на Рис. 1.7(c) (линия).

Во многих системах, особенно с локализованными электронами, 𝑇 *
2 ≪ 𝑇2, что делает

невозможным измерение времени спиновой когерентности 𝑇2 напрямую методом накачки–

зондирования. Этой проблеме подвержены и большинство других, непрямых методов. На-

пример, ширина резонанса ЭПР, пиков резонансного спинового усиления, спинового шума

(об этих методах будет рассказано ниже) определяется именно временем 𝑇 *
2 . Однако суще-

ствует замечательный метод спинового эха, представленный Ханом в 1950 году [50], который

позволяет решить эту проблему. В основном этот метод применяется в режиме ЭПР. Суть

метода проиллюстрирована на Рис. 1.8(b) и заключается в следующем. Вначале происходит

ориентация спинового ансамбля в магнитном поле. Затем спины начинают прецессировать,

и в результате разброса частот происходит их расфазировка. Затем с помощью 𝜋-импульса

РЧ поля спины инвертируются так, что в результате они начинают сфазироваться. И через

время 𝜏 , равное времени прихода 𝜋-импульса, происходит фокусировка спинов. Это позволя-

ет устранить эффект разброса частот спиновой прецессии. Также данный подход применяют

с использованием оптических импульсов [111, 112]. Есть и более экзотические методы изме-

рения времени 𝑇2, которые основаны на измерении спиновых корреляций высокого порядка

[113], а также наблюдении синхронизации спиновых мод [23]. Во второй части диссертации

мы представим простой метод определения времени 𝑇2, основанный на комбинации оптиче-

ской и РЧ спиновой ориентации.

Отметим, что прикладывая магнитное поле вдоль нормали к образцу и луча накач-

ки (в геометрии Фарадея), можно наблюдать монотонное затухание спиновой поляризации,

отражающее продольную спиновую релаксацию со временем 𝑇1.

При всей универсальности и достоинствах метода накачки–зондирования, отметим так-

же его недостатки. О первом недостатке уже было сказано выше – это невозможность опре-

деления времени 𝑇2. Вторая проблема возникает если длительность спиновой динамики пре-
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вышает диапазон измерений, который определяется длиной линии задержки (∼ 10 нс). Эта

проблема имеет место в большом количестве систем при низких температурах, особенно

при исследовании продольной спиновой динамики. Она решается расширенным методом

накачки–зондирования [A16], о котором будет рассказано в следующей главе. Также дан-

ный метод, даже его расширенная версия, не позволяет приписать время 𝑇1 конкретному

спиновому резонансу, что является проблемой в сложных системах с более чем одним спи-

новым резонансом. О решении данной проблемы будет рассказано в главе 6.

1.7 Резонансное спиновое усиление

Следует отметить, что оптические методы спиновой ориентации являются нерезонанс-

ными в том смысле, что в них участвуют все спины, соответствующие оптическому переходу.

Метод ЭПР, напротив, основан на резонансе частоты ларморовской прецессии и РЧ поля.

Однако и при оптической спиновой ориентации возможно наблюдение резонанса, так назы-

ваемого резонансного спинового усиления (РСУ), возникающего при спиновой ориентации

импульсным лазером, когда частота спиновой прецессии кратна частоте следования лазер-

ных импульсов. В поле, приложенном в геометрии Фогта, если время затухания спиновой

прецессии 𝑇 *
2 больше периода повторения лазерных импульсов 𝑇o, то спиновая поляризация,

созданная последующим импульсом может как усилить, так и ослабить спиновую поляриза-

цию от предыдущих импульсов [Рис. 1.9(a)]. Усиления происходит при условии

𝑓L = 𝑚𝑓o, (1.6)

где 𝑚 = 0, 1, 2, ... – целое число, 𝑓L = 𝜔L/2𝜋 – частота Лармора, 𝑓o = 1/𝑇o – частота сле-

дования лазерных импульсов. Это условие можно достичь, меняя ларморовскую частоту

посредством изменения магнитного поля. Если провести эксперимент по схеме “накачка–

зондирование” и регистрировать сигнал на небольшой отрицательной задержке импульса

зондирования относительно импульса накачки ∆𝑡→ −0, то спиновая поляризация, пришед-

шая от предыдущих лазерных импульсов запишется как:

𝑆 = ∆𝑆0

∞∑︁
𝑛=1

cos(𝑛𝜔L𝑇o) exp(−𝑛𝑇o/𝑇 *
2 ) =

=
∆𝑆0

2

(︂
sinh(𝑇o/𝑇

*
2 )

cosh(𝑇o/𝑇 *
2 ) − cos(𝜔L𝑇o)

− 1

)︂
, (1.7)
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Рис. 1.9: (a) Усиление спиновой поляризации последующими лазерными импульсами (ре-
зонансное спиновое усиление). (b) Зависимость спиновой поляризации от магнитного поля
(кривая РСУ). Пики соответствуют условию резонанса (1.6).
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где ∆𝑆0 – спиновая поляризация, созданная одним лазерным импульсом. Зависимость на-

копленной спиновой поляризации 𝑆 от магнитного поля приведена на Рис. 1.9(b). Она харак-

теризуется наличием пиков, когда магнитное поле и частота 𝜔L = |𝑔|𝜇B𝐵/ℏ удовлетворяет

условию (1.6). Рассмотрим вид зависимости (1.7) вблизи пика 𝑓L = 𝑚𝑓o. При условии 𝑇
*
2 ≫ 𝑇o

𝑆 ≈ ∆𝑆0
𝑇 *
2

𝑇o

1

1 + (𝜔L − 2𝜋𝑓o𝑚)2𝑇 *2
2

. (1.8)

Таким образом, пики имеют форму лоренциана. Расстояние между пиками ∆𝐵 = 2𝜋ℏ𝑓o/|𝑔|𝜇B
позволяет определить 𝑔 фактор, а ширина пика 2𝛿𝐵 = 2ℏ/|𝑔|𝜇B𝑇 *

2 позволяет определить 𝑇 *
2 .

Эффект РСУ был открыт в атомных системах Беллом и Блумом [120] и в современ-

ном виде для полупроводников Киккавой и Авшаломом [99]. Теория этого эффекта подробно

обсуждалась в работах [114, 115]. Данный эффект применялся для исследования долгожи-

вущей спиновой динамики в объемных 𝑛-GaAs [99] и Ge [116], в КЯ [117, 118], а также в КТ

[119].

Отметим, что для наблюдения РСУ не требуется два отдельных луча накачки и зон-

дирования. Это было продемонстрировано в работах [120, 121, 122], где РСУ наблюдалось в

однолучевой схеме. При этом луч импульсного лазера как создавал спиновую поляризацию,

так и использовался для ее детектирования посредством измерения коэффициента пропус-

кания.

В данной диссертации мы будем активно использовать эффект РСУ, проводя измерения

также в однолучевой схеме, однако детектируя фарадеевское вращения для луча, поляриза-

ция которого изначально является эллиптической.

Главным достоинством данного метода является возможность определения времени 𝑇 *
2 ,

превышающего период повторения лазерных импульсов. К недостаткам традиционно стоит

отнести невозможность определения времени когерентности 𝑇2, а также то, что данный метод

является непрямым, не позволяя исследовать все детали сложной спиновой динамики.

1.8 Метод спинового шума

В системе, состоящей из большого числа 𝑁 электронных спинов, эти спины в маг-

нитном поле совершают ларморовскую прецессию с одинаковой (в пределах 1/𝑇 *
2 ) частотой

𝜔L = |𝑔|𝜇B𝐵/ℏ. Однако фазы этих прецессий хаотичны, и поэтому вектор среднего спина

равен нулю, < S >= 0. При этом, однако, среднеквадратичное отклонение полного спина от

среднего определяется выражением, 𝛿𝑆 ≡
√
< 𝑆2 > =

√︁
< (

∑︀𝑁
𝑖=0 s𝑖)

2 > =
√
𝑁 < 𝑠2 > ∝

√
𝑁 .



40

Рис. 1.10: (a) Иллюстрация спинового шума. В спиновом ансамбле прецессии отдельных
спинов происходят с близкими частотами, однако с произвольными фазами. В результате
для ансамбля из 𝑁 электронов средний спин пропорционален

√
𝑁 . Прецессию среднего спи-

на можно зарегистрировать и разложить полученный сигнал в спектр Фурье, из которого
можно определить ларморовскую частоту и время неоднородной дефазировки 𝑇 *

2 . (b) Схема
эксперимента по регистрации спинового шума.
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Для большого 𝑁 величина 𝛿𝑆 также достаточно велика, что вполне позволяет ее детектиро-

вать. Временная динамика полного спина [Рис. 1.10(a)] отражает его флуктуации с амплиту-

дой 𝛿𝑆. Фурье-спектр мощности флуктуаций общего спина (спинового шума)
∫︀
< 𝑆(0)𝑆(𝑡) >

exp(𝑖𝜔𝑡)𝑑𝑡 характеризуется пиком на частоте 𝜔 = 𝜔L. Ширина данного пика определяется

неоднородным временем спиновой дефазировки 𝑇 *
2 .

Спектр спинового шума можно измерить, пропуская через образец линейно поляризо-

ванный лазерный луч (не обязательно импульсного лазера) в геометрии Фогта и измеряя

фарадеевское вращение поляризации данного луча [Рис. 1.10(b)] аналогично тому как де-

тектируется спиновая поляризация в методе накачки–зондирования. Сигнал с балансного

детектора, пропорциональный углу фарадеевского вращения, то есть проекции спина на на-

правление луча, подается на анализатор спектра.

Впервые такой эксперимент был проведен Е. Б. Александровым и В. С. Запасским в

1981 г в газе из атомов натрия [123]. Затем в нулевом магнитном поле исследовался спиновый

шум атомов цезия [124], эксперименты по изучению спинового шума другими методами про-

водились для ядер [125], ферромагнитных частиц [126], атомов рубидия [127]. Более широкое

распространение метод спинового шума получил после его подробного исследования в ато-

мах рубидия [128] и, особенно после наблюдения спинового шума в твердотельной системе

(𝑛-GaAs) [129]. Были подробно исследованы различные аспекты спинового шума в объем-

ном GaAs [130, 131] и КТ [132, 133, 134]. На основе спинового шума был предложен метод

определения однородной спектральной ширины КТ в ансамбле [135], изучена электронная

диффузия [136]. Одним из главных ограничений метода спинового шума является конечное

время отклика детектора, которое определяет максимально возможную частоту спинового

резонанса и, соответственно, магнитное поле. Это ограничение было снято в работе [137], где

был предложен гетеродинный метод детектирования спинового шума, который также повы-

шал его чувствительность. Увеличения чувствительности спинового шума удалось добиться

также с применением гомодинирования [138, 139].

Метод спинового шума позиционируется как метод не возмущающий электронную спи-

новую систему, так как здесь отсутствует спиновая накачка. Однако, как показывает прак-

тика, для получения хорошего отношения сигнал/шум необходима достаточно большая ин-

тенсивность зондирующего луча. При этом увеличение интенсивности зондирующего луча

приводит к уменьшению времени спиновой дефазировки, что очевидно свидетельствует о

возмущении системы [138]. К достоинствам данного метода стоит отнести простоту его оп-

тической части. К недостаткам стоит отнести, традиционно, то что данный метод является

непрямым, а также не позволяет определить однородное время спиновой когерентности. Не
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так давно, однако, было предложено использование резонансного РЧ поля при измерении

спинового шума, что должно позволить определить однородное время спиновой когерентно-

сти [140].

1.9 Метод спиновой инерции

Из всех трех времен спиновой релаксации 𝑇1, 𝑇2 и 𝑇 *
2 , время продольной спиновой

релаксации 𝑇1 обычно самое длинное. При низких температурах оно зачастую превосхо-

дит диапазон сканирования линии задержки в методе накачки–зондирования, что делает

его определение невозможным. Также его нельзя извлечь в методе РСУ, так как РСУ на-

блюдается лишь в поперечном магнитном поле и основано на спиновой прецессии. Методом

спинового шума, в принципе, можно измерить 𝑇1, если приложить магнитное поле в геомет-

рии Фарадея. Оно определяется из ширины пика спинового шума на нулевой частоте. При

этом, однако, трудно отделить спиновый шум от других типов шумов на низких частотах.

В 2015 году был предложен простой метод определения времени 𝑇1 на основе метода

накачки–зондирования [141]. В этом эксперименте задержка между импульсами накачки и

зондирования была фиксирована, а поляризация или интенсивность луча накачки модулиро-

валась. При этом измерялась амплитуда соответствующей модуляции спиновой поляризации

в зависимости от частоты модуляции 𝑓m.

Мы рассмотрим модуляцию поляризации луча накачки между 𝜎− и 𝜎+ как это изобра-

жено черной кривой на Рис. 1.11(a) так, что поляризация 𝜎+ соответствует положительной

спиновой накачке 𝑃 , а 𝜎− – отрицательной −𝑃 . Если период модуляции много больше време-

ни 𝑇1, то в течении полупериода спиновая поляризация достигает стационарного значения и,

соответственно, амплитуда спиновой модуляции [красная кривая на Рис. 1.11(a)] не сильно

зависит от частоты модуляции. При увеличении 𝑓m так, что период модуляции сравнивает-

ся или становится меньше 𝑇1, спиновая поляризация не успевает достигнуть стационарного

значения, и модуляция спиновой поляризации падает с 𝑓m [Рис. 1.11(b)]. Таким образом,

измеряя зависимость модуляции спиновой поляризации от 𝑓m можно определить 𝑇1. Эту

зависимость легко описать количественно, записав уравнение Блоха [64] для компоненты

спина, направленной вдоль магнитного поля, которое параллельно вектору накачки:

𝑑𝑆

𝑑𝑡
= − 𝑆

𝑇1
+ 𝑃 sin(2𝜋𝑓m𝑡). (1.9)
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Рис. 1.11: (a) Временные зависимости мощности спиновой накачки (черные кривые) и соот-
ветствующей динамики спиновой поляризации в магнитном поле, приложенном в геометрии
Фарадея. (b) Рассчитанная зависимость амплитуды спиновой поляризации от частоты мо-
дуляции накачки. (c) Экспериментальная зависимость амплитуды спиновой поляризации от
частоты модуляции накачки для ионов Ce3+ в решетке YAG. Красная линия показывает ап-
проксимацию экспериментальных данных формулой (1.11).(d) Зависимость тангенса фазы,
на которую модуляция спинового сигнала задержана относительно модуляции накачки.
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Стационарное решение данного уравнения имеет вид [A9, A6]:

𝑆(𝑡) = 𝑆a sin(2𝜋𝑓m𝑡− 𝜑), (1.10)

где

𝑆a =
𝑃𝑇1√︀

1 + (2𝜋𝑓m𝑇1)2
(1.11)

tan𝜑 = 2𝜋𝑇1𝑓m. (1.12)

В данных экспериментах используется синхронное детектирование на частоте 𝑓m. Та-

ким образом, сигнал, полученный с синхронного усилителя, пропорционален амплитуде 𝑆a.

Кроме того, используя синхронный усилитель, легко определить фазу 𝜑 задержки модуля-

ции спиновой поляризации относительно модуляции накачки. Подробнее об этом написано в

главе 6. Для простоты выкладок мы рассмотрели синусоидальную модуляцию поляризации

луча накачки. Легко показать, что для прямоугольной модуляции, показанной на Рис. 1.11(a)

зависимость амплитуды спиновой модуляции, и фазы, полученных с синхронного усилителя,

от 𝑓m имеет такой же вид. Отметим, что для реализации данного метода совсем не обяза-

тельно использование импульсного лазера.

Пример зависимостей амплитуды спиновой модуляции и тангенса фазы 𝜑 от 𝑓m, из-

меренных для ионов Ce3+ в решетке YAG (об этой системе пойдет речь в главах 5 и 6),

показана на Рис. 1.11(c),(d). Они хорошо описываются уравнениями (1.11),(1.12) и дают вре-

мя 𝑇1 ≈ 0.8 ms. Отметим, что измеренное таким образом время 𝑇1 зависит от интенсивно-

стей лучей накачки и зондирования, которые вносят возмущение в систему. Для того чтобы

определить 𝑇1 для невозмущенной системы необходимо построить зависимость скорости ре-

лаксации 1/𝑇1 от суммарной мощности лучей накачки и зондирования и аппроксимировать

эту зависимость в нулевую мощность. Подробнее об этом написано в разделе 6.3.6.

Изначально в методе спиновой инерции измерялась лишь зависимость амплитуды спи-

новой модуляции от частоты [141, 142]. В работах [A9, A6, 143] помимо амплитуды измерялась

также и фаза задержки, что позволило увеличить точность измерений. В работах [77, 142]

было показано, что измеряя кривые восстановления поляризации в продольном магнитном

поле и используя метод спиновой инерции, можно помимо 𝑇1 определить продольные 𝑔 фак-

торы носителей заряда, параметры сверхтонкого взаимодействия электронных и ядерных

спинов, а также ядерные корреляционные времена.

Данный метод является хорошим дополнением к методу накачки–зондирования. При
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этом, однако, данный метод является непрямым. Также в системах, имеющих несколько

спиновых резонансов используя данный метод, как и метод накачки–зондирования напря-

мую, невозможно приписать измеренное время 𝑇1 конкретному резонансу. Решение данной

проблемы дает резонансный метод спиновой инерции, который представлен в главе 6.
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Глава 2

Проявления эффектов локализации в

спиновой динамике электронов в

объемном 𝑛-GaAs

2.1 Введение

Известно, в полупроводниках без центра инверсии, таких как GaAs, движение электро-

на тесно связано с его спиновой динамикой за счет спин-орбитального взаимодействия. В

частности, поэтому спиновая релаксация существенно зависит от степени локализации элек-

тронов. Степень локализации самого электрона, то есть заряда, в свою очередь, тесно связана

с локализацией спина и, в основном там где это не существенно, мы не будем делать между

ними различия. Приведем, однако, пример, когда различие между зарядовой и спиновой ло-

кализацией имеет место. Так, спины свободных электронов для полупроводников с большой

концентрацией доноров или при высокой температуре очевидным образом делокализованы.

В обратном пределе, в полупроводнике с очень маленькой концентрацией доноров при ну-

левой температуре электроны локализованы, перекрытие между их волновыми функциями

практически отсутствует. Соответственно, отсутствует обменное взаимодействие между элек-

тронными спинами, и как спин, так и заряд являются изолированными и локализованными.

При промежуточной плотности доноров, когда электроны все еще локализованы, но уже

имеется существенное перекрытие их волновых функций, приводящее к обменному взаимо-

действию между электронными спинами, может происходить обмен спиновыми состояниями

и спиновая диффузия. В этом смысле спин делокализован [15, 42, A12].

Отметим, что в 𝑛-легированном GaAs, как и в других легированных полупроводниках,
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необходимо разделять делокализацию электронов, обусловленную большой концентрацией

доноров, и делокализацию, вызванную увеличением температуры в полупроводнике с низкой

концентрацией доноров. При нулевой температуре в полупроводнике с низкой концентрацией

доноров электроны являются локализованными на донорах и система находится в фазе изо-

лятора. Этому способствует сразу несколько факторов. Во-первых, для перехода на другой

донор электрону необходимо затратить дополнительную энергию, связанную с кулоновским

отталкиванием электрона уже находящегося на доноре. При низкой концентрации доноров

именно эта энергия препятствует переходу электронов с донора на донор. При увеличении

концентрации доноров возрастает энергия взаимодействия электрона с соседними донорами

и энергетические зоны, соответствующие одному электрону на доноре и двум электронам на

доноре начинают перекрываться [144], происходит переход Мотта, при котором электроны

становятся делокализованными [145, 146, 147]. Другим фактором, способствующим локали-

зации электронов, является разброс энергий локализации электронов на донорах. Даже в

одноэлектронном приближении, если величина этого разброса существенно превышает энер-

гию взаимодействия электрона с соседними донорами (интеграл перекрытия), то электрон

является локализованным. Это являение называется андерсоновоской локализацией [148].

При увеличении интеграла перекрытия, например, за счет увеличения концентрации до-

норов, в электронном спектре возникает зона свободных состояний, происходит переход Ан-

дерсона. Аналогично к локализации приводит разброс в положении доноров при одинаковых

энергиях локализации электрона на каждом доноре (модель И. М. Лифшица [149]). Все эти

факторы (межэлектронное взаимодействие и беспорядок) приводят к локализации электро-

нов при низких концентрациях доноров, которая сменяется их делокализацией при больших

концентрациях. Соответствующий переход Андерсона-Мотта называется переходом металл–

изолятор (MIT, metal-to-insulator transition) [150]. Напомним, что до сих пор речь шла о

нулевой температуре. При повышении температуры происходит термическая активация ло-

кализованных электронов в зону свободных состояний, их делокализация, которая, как мы

увидим в дальнейшем, приводит к такому же изменению спиновой динамики, как только

что упомянутый переход из фазы изолятора в металлическую фазу. Поэтому в дальней-

шем удобно говорить о влиянии на спиновую динамику делокализации электронов в общем,

при необходимости уточняя чем вызвана эта делокализация: увеличением концентрации или

температуры.

Легированный кремнием GaAs 𝑛-типа представляет собой подходящую модельную си-

стему для изучения изменения спиновой динамики при делокализации электронов. Этот по-

лупроводник не обладает центром инверсии, а переход от локализации к делокализации элек-
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тронов можно наблюдать как изучая серию структур с возрастающим уровнем легирования,

но с одинаковыми в остальном свойствами, так и увеличивая температуру в образце с низким

уровнем легирования. Как уже отмечалось во Введении к диссертации, скорость спиновой

релаксации в нулевом поле при низких температурах изучена достаточно подробно в серии

образцов с различной концентрацией доноров: до и после перехода MIT [15, 75, 130, 151, 152].

Также сообщалось об уменьшении времени дефазировки спина 𝑇 *
2 при увеличении концен-

трации доноров выше порога MIT в ненулевом поперечном магнитном поле, приложенном

в геометрии Фогта (перпендикулярно начальному направлению спина) [99]. С другой сто-

роны, также известно, что при низких концентрациях доноров время продольной спиновой

релаксации 𝑇1 лежит в микросекундном [17, 18] или даже миллисекундном [19, 20] диапазоне.

Целью настоящей главы является построение как можно более общей картины измене-

ния электронной спиновой динамики в полупроводниках на примере 𝑛-GaAs как в продоль-

ном, так и в поперечном магнитном поле в зависимости от степени локализации электронов,

которая меняется как с помощью изменения температуры, так и за счет исследования об-

разцов с разными концентрациями доноров. Сложность решения данной задачи обусловлена

тем, что в зависимости от концентрации доноров, магнитного поля и температуры когерент-

ная спиновая динамика в данной системе может характеризоваться временами затухания в

десятки, сотни и тысячи наносекунд, тогда как период спиновой прецессии в больших полях

находится в пикосекундном диапазоне. Это делало прямое наблюдение спиновой динамики

в данной системе в общем случае недоступным.

Обычно информацию о спиновых свойствах в основном получают с помощью резонанс-

ных методов, таких как электронный парамагнитный резонанс (ЭПР), оптически- детектиру-

емый магнитный резонанс (ОДМР), комбинационное рассеяние с переворотом спина или эф-

фект Ханле. Развитие спектроскопии накачки–зондирования с измерением фарадеевского/

керровского вращения (см. раздел 1.6) сделало возможным прямое наблюдение когерентной

спиновой динамики, в частности, ларморовской прецессии спина вокруг магнитного поля, с

пикосекундным временным разрешением и открыло новые способы управления спиновыми

состояниями [6, 153, 154, 23, 155]. Основным ограничением стандартного метода накачки–

зондирования является ограниченный диапазон времени сканирования между импульсами

накачки и зондирования. Это ограничение связано с конечной длиной механической линии

задержки, которая ограничивает этот временной диапазон несколькими наносекундами, что

может быть слишком мало для измерения долгоживущей спиновой динамики в твердотель-

ных системах при низких температурах. Для измерения более длительных времен спиновой

дефазировки можно использовать метод резонансного спинового усиления (РСУ, см. раздел
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1.7) [99, 115], и метод спинового шума (см. раздел 1.8) [123, 128, 129, 130, 151, 137, 136],

которые, однако, не дают детальной информации о сложной спиновой динамике, которая

может характеризоваться неэкспоненциальным затуханием. Кроме того, продольная спино-

вая релаксация, характеризуемая временем 𝑇1, обычно выходит за рамки наносекундного

диапазона, так что приходится использовать непрямые оптические методы, такие как метод

спиновой инерции (см. раздел 1.9) [141, 142, 77], опять же дающие ограниченную информа-

цию о нетривиальной спиновой динамике. Также методы, основанные на анализе ФЛ (см.

раздел 1.5) [17, 18, 19, 20] имеют достаточно низкое временное разрешение и применимы для

измерения 𝑇1 в системах с низкой концентрацией доноров в достаточно больших полях.

В этой главе будет представлено расширение метода накачки–зондирования с измерени-

ем фарадеевского/керровского вращения, которое позволяет напрямую наблюдать спиновую

динамику в широком временном диапазоне с пикосекундным временным разрешением [A16].

Также с помощью данного метода мы продемонстрируем возникновение РСУ при увели-

чении числа импульсов накачки. Применение расширенного метода накачки–зондирования

позволило получить качественно новые данные и обобщить представление о поведении спи-

новой системы при делокализации электронов [A12]. Мы отчетливо наблюдаем изменение

характера спиновой динамики при переходе от системы локализованных спинов к системе

с делокализованными спинами при увеличении либо концентрации легирования, либо тем-

пературы образца. Кроссовер проявляется в сильном сужении распределения 𝑔-факторов и

резком ослаблении зависимости 𝑇1 от магнитного поля. Также мы обнаружили неожидан-

ное соотношение 𝑇1𝑇
*
2 ≈const, которое выполняется даже при изменении величин 𝑇1 и 𝑇 *

2

на два порядка при изменении магнитного поля или температуры. При концентрации до-

норов 𝑛D чуть ниже MIT наблюдается биэкспоненциальная продольная спиновая динамика,

отражающая быстрое установление внутреннего равновесия внутри электронной спиновой

системы с последующим выравниванием электронной спиновой температуры с температу-

рой решетки. Чуть выше порога MIT мы наблюдаем моноэкспоненциальную продольную

спиновую динамику и аномальное уменьшение времени 𝑇1 с магнитным полем. Тщательные

измерения, показали, что эта аномалия связана с эффектом слабой локализации, что также

подтверждается транспортными экспериментами [A8].
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Рис. 2.1: (a) Схема расширенного метода накачки–зондирования с измерением фарадеевско-
го вращения. В отличие от стандартного метода, здесь используются синхронизированные
оптические модуляторы в лучах накачки и зондирования, которые вырезают по одному или
несколько (для накачки) лазерных импульсов, позволяя менять задержку между импульсом
накачки (или цугом импульсов) и импульсом зондирования с шагом кратным 𝑇o. Точная
настройка задержки между импульсами осуществляется с помощью механической линии
задержки. (b) Динамика фарадеевского вращения в магнитном поле 𝐵 = 20 мТл, приложен-
ном в геометрии Фогта (черная линия) и Фарадея (красная линия) для объемного GaAs с
концентрацией доноров 𝑛D = 1.4 × 1016 см−3 при температуре 𝑇 = 6 К [A16].
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2.2 Расширенный метод накачки–зондирования с измере-

нием фарадеевского/керровского вращения

Результаты, представленные в данной главе, получены для образцов GaAs, легирован-

ных кремнием, с концентрацией доноров 𝑛D = 5.5 × 1014 см−3 (слой толщиной 2 мкм, выра-

щенный методом молекулярно-лучевой эпитаксии), 1.0×1015, 4.0×1015 см−3 и 1.6×1016 см−3

(слои толщиной 20, 20 и 7 мкм, соответственно, выращенные методом жидкофазной эпи-

таксии), 1.4 × 1016, 3.7 × 1016 и 7.1 × 1016 см−3 (объемные подложки толщиной 350, 170 и

170 мкм, соответственно). Образцы помещались во вставку с регулируемой температурой

(2-300 К) магнитного криостата с расщепленным сверхпроводящим соленоидом. Магнитное

поле до 6 Тл прикладывалось либо параллельно (геометрия Фарадея), либо перпендикуляр-

но (геометрия Фогта) вектору распространения света, который был параллелен нормали к

образцу.

Схема расширенного метода накачки–зондирования приведена на Рис. 2.1(a) [A16].

Этот метод является модификацией обычного метода накачки–зондирования с измерением

фарадеевского/керровского вращения, в котором импульсы накачки с круговой поляризаци-

ей осуществляют оптическую спиновую ориентацию, затем спиновая поляризация детектиру-

ется посредством измерения фарадеевского (керровского) вращения линейной поляризации

зондирующих импульсов после прохождения через образец (отражения от образца). Времен-

ная эволюция спиновой поляризации (спиновая динамика) прослеживается путем изменения

временной задержки между импульсами накачки и зондирования. Чтобы реализовать дли-

тельные задержки мы используем независимую селекцию импульсов как для луча накачки,

так и для луча зондирования.

Для проведения экспериментов был использован Титан-сапфировый лазер (Mira900,

Coherent), излучающий импульсы длительностью 1-2 пс с частотой повторения 76 МГц (пе-

риод повторения 𝑇o = 13.1 нс). Выходящий из лазера луч разделяется на лучи накачки и зон-

дирования [Рис. 2.1(a)]. В луче накачки установлен электрооптический модулятор (ЭОМ) для

выделения цугов из 𝑁 импульсов, с расстоянием между импульсами в цуге 𝑇o и с произволь-

но большой временной задержкой между цугами. Отметим, что в большинстве описанных

здесь экспериментов использовался цуг из одного импульса накачки. В луче зондирования

был установлен акустооптический модулятор света (АОМ) для селекции одиночных импуль-

сов с требуемой задержкой после импульсов накачки. Отметим, что выбор типа оптического

модулятора в каждом из каналов определяется лишь его характерным временем срабатыва-
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ния, которое должно быть меньше 𝑇o, можно, например, использовать в обоих каналах АОМ.

ЭОМ и АОМ были синхронизированы между собой и с лазером, что позволяло им выбирать

импульсы с произвольной скважностью, например, 1 из 100, так что расстояние между по-

следовательными импульсами равно 100𝑇o. При этом ключевым моментом в расширенном

методе является возможность электронного изменения задержки между импульсами накач-

ки и зондирования, выбираемыми АОМ и ЭОМ, с шагом 𝑇o. Это осуществляется простым

изменением времени задержки для триггера ЭОМ на число кратное 𝑇o, в результате ЭОМ

выбирает соответствующий импульс. Именно возможность независимой селекции импульсов

и изменения между ними задержки электронным образом обеспечивает желаемый широкий

временной диапазон. Для более точной подстройки задержки между импульсами накачки и

зондирования в пределах 𝑇o использовалась механическая линия задержки в луче накачки.

Для этого мы использовали механический транслятор OWIS длиной 1 м с ретролефлектором.

При этом свет проходил через эту линию задержки дважды, что обеспечивало максималь-

ное расстояние, проходимое светом 4 м, соответствующее времени 13.33 нс > 𝑇o. Измерения

проходят следующим образом. АОМ и ЭОМ выбирают по одному импульсу, задержка меж-

ду ними сканируется механически с высоким разрешением в пределах 𝑇o. Затем задержка

между импульсами, выбираемыми АОМ и ЭОМ электронным образом увеличивает на 𝑇o

и сканируется механически в пределах 𝑇o. Этот процесс повторяется пока не будет записа-

на вся требуемая спиновая динамика. Таким образом, динамику фарадеевского/керровского

вращения можно измерить в микросекундном (и, вообще говоря, произвольном) временном

диапазоне с временным разрешением ∼ 2 пс, определяемым длительностью лазерного им-

пульса. Расстояние между последовательными импульсами накачки (зондирования) в опи-

санных ниже экспериментах составляло 80𝑇o, 160𝑇o или 320𝑇o, чтобы заведомо превысить

характерное время затухания спиновой поляризации.

После прохождения линейно поляризованного луча зондирования через образец (или

его отражения от образца) измерялось фарадеевское (керровское) вращение его поляризации.

Для этого использовалась стандартная схема, описанная в разделе 1.6, с призмой Волластона

и балансным детектором Nirvana. В целях синхронного детектирования и во избежание на-

копления ядерной поляризации, поляризация луча накачки модулировалась между 𝜎+ и 𝜎− с

помощью фотоэластического модулятора (ФЭМ), работающего на частоте 84 кГц. Синхрон-

ное детектирование осуществлялось на частоте работы ФЭМ с использованием синхронного

усилителя Signal Recovery. Таким образом, измерялась разность сигналов, соответствующих

поляризации накачки 𝜎+ и 𝜎−. Показания синхронного усилителя передавались на компью-

тер, который с помощью программы, написанной в системе LabView, управлял механической
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линией задержки, электронной задержкой, а также магнитным полем. Образцы с концентра-

циями доноров 𝑛D = 5.5×1014, 1.0×1015, 4.0×1015 см−3 и 1.6×1016 cm−3 изучались в геометрии

на отражение (керровское вращение) с использованием длины волны лазерного излучения

819 нм, близкой к резонансу экситона, связанного на доноре. Образцы с 𝑛D = 1.4 × 1016,

3.7 × 1016 и 7.1 × 1016 см−3 изучалась в геометрии на пропускание (фарадеевское вращение)

с длиной волны лазера 825, 829 и 829 нм, соответственно.

Черная линия на Рис. 2.1(b) показывает динамику фарадеевского вращения, изме-

ренную с помощью расширенного метода накачки–зондирования в магнитном поле 𝐵V =

20 мТл, приложенном в геометрии Фогта (перпендикулярно лучу накачки) для образца с

𝑛D = 1.4 × 1016 см−3. Сигнал осциллирует при изменении временной задержки, что обуслов-

лено прецессией спина электрона на ларморовской частоте 𝜔L = |𝑔|𝜇B𝐵V/ℏ, где 𝑔 = −0.44 — 𝑔

фактор электрона в объемном GaAs [156]. Амплитуда осцилляций экспоненциально спадает

со временем дефазировки спинового ансамбля 𝑇 *
2 = 230 нс. Отметим, что расстояние меж-

ду последовательностями импульсов накачки составляет 80𝑇o ≈ 1.05 мкс ≫ 𝑇 *
2 . Измеренное

значение 𝑇 *
2 близко к значениям, полученным из экспериментов РСУ [99], Ханле [15, 157] и

спинового шума [130, 151] при 𝐵 ≈ 0 для 𝑛-GaAs с похожей концентрацией доноров.

Несложно применить расширенный метод накачки–зондирования для измерения вре-

мени продольной спиновой релаксации 𝑇1 в магнитном поле 𝐵F, приложенном в геометрии

Фарадея (параллельно лучу накачки). Красной линией на Рис. 2.1(b) показана динамика фа-

радеевского вращения при 𝐵F = 20 мТл для того же образца с 𝑛D = 1.4 × 1016 см−3. Сигнал

демонстрирует моноэкспоненциальное затухание без осцилляций с 𝑇1 = 270 нс, близким к

измеренному 𝑇 *
2 = 230 нс. Отметим, что для 𝐵 → 0 ожидается 𝑇 *

2 = 𝑇1.

2.3 Возникновение резонансного спинового усиления

Прежде чем перейти к основной теме данной главы продемонстрируем потенциал рас-

ширенного метода накачки–зондирования, который не только позволяет исследовать долго-

живущую спиновую динамику, но и позволяет управлять спиновой системой, контролируя

последовательность импульсов накачки. Последняя особенность может быть использована

для исследования возникновения резонансного спинового усиления с увеличением числа им-

пульсов накачки 𝑁 в цуге, предшествующем зондирующему импульсу [Рис. 2.1(a)]. Задерж-

ка между импульсом зондирования и последним импульсом накачки в последовательности

в этих экспериментах была равна ∆𝑡 = 𝑇o − 0.2 нс ≈ 12.9 нс. Сигнал фарадеевского вра-

щения измерялся в зависимости от магнитного поля 𝐵V, приложенного в геометрии Фогта
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Рис. 2.2: (a) Зависимость сигнала фарадеевского вращения от магнитного поля, приложен-
ного в геометрии Фогта, (спектр РСУ) для различного числа последовательных импуль-
сов накачки 𝑁 . Импульс зондирования отстоит на +12.9 нс от последнего импульса на-
качки. Пунктирная линия показывает результат расчета в соответствии с формулой (2.1).
(b) Зависимость сигнала в 𝐵 = 0 (в центральном пике РСУ) от числа импульсов накач-
ки. Сплошная линия показывает экспоненциальную зависимость. (a),(b) Образец 𝑛-GaAs с
𝑛D = 1.4 × 1016 см−3, 𝑇 = 6 К [A16].

(спектр РСУ) для образца с 𝑛D = 1.4 × 1016 см−3. На Рис. 2.2(a) показаны спектры РСУ

для различных 𝑁 . При 𝑁 = 1 спектр РСУ характеризуется синусоидальными осцилляци-

ями с периодом ∆𝐵𝑉 = 2𝜋ℏ/(∆𝑡|𝑔|𝜇B). С ростом 𝑁 появляются резонансы при магнитных

полях 𝐵𝑞 = 2𝜋ℏ𝑚/(𝑇o|𝑔|𝜇B) ≈ 𝑚 × 13 мТл, где 𝑚 — целое число. Эти резонансы соответ-

ствуют 𝑚 полным оборотам спина между последовательными импульсами накачки в цуге. С

увеличением 𝑁 основные резонансы РСУ увеличиваются в амплитуде и сужаются, что при-

водит к известному спектру с резкими пиками [99]. Между РСУ-резонансами наблюдаются

𝑁 − 1 максимумов, соответствующих интерференции спиновых прецессий, инициированных

различными импульсами накачки внутри цуга. С ростом 𝑁 относительная величина проме-

жуточных максимумов ослабевает, и они исчезают при 𝑁 → ∞ так, что они не видны на

стандартных кривых РСУ.

Спектр РСУ, возникший в результате действия 𝑁 импульсов накачки может быть опи-

сан суперпозицией 𝑁 затухающих колебаний:

𝑆 = ∆𝑆0Σ
𝑁−1
𝑞=0 cos[𝜔(∆𝑡+ 𝑞𝑇o)] exp

(︂
−∆𝑡+ 𝑞𝑇o

𝑇 *
2

)︂
, (2.1)



55

где ∆𝑆0 — спиновая поляризация, индуцированная одиночным импульсом накачки, а зави-

симость от магнитного поля содержится в 𝜔 = |𝑔|𝜇B𝐵V/ℏ. Экспериментальные зависимости

прекрасно воспроизводятся уравнением (2.1), что показано на Рис. 2.2(a) зеленой пунктирной

линией для 𝑁 = 8.

Полуширина на полувысоте (HWHM) пика РСУ для 𝑁 ≫ 𝑇 *
2 /𝑇o насыщается при 𝛿𝐵V =

ℏ/(|𝑔|𝜇B𝑇 *
2 ), что дает известный способ вычисления 𝑇 *

2 [99]. В нашем случае HWHM для

𝑁 → ∞ составляет 0.15 мТл, что соответствует 𝑇 *
2 ≈ 170 нс, что несколько ниже значения,

полученного при прямом измерении [см. Рис. 2.1(b)], однако все еще в разумном согласии с

ним.

Зависимость амплитуды пика РСУ от 𝑁 дает еще один способ определения 𝑇 *
2 . Дей-

ствительно, согласно уравнению (2.1) 𝑆(𝜔 = 0) ∝ 1 − exp(−𝑁𝑇o/𝑇 *
2 ), что хорошо описывает

экспериментальную зависимость сигнала фарадеевского вращения в 𝐵V = 0 на Рис. 2.2(b).

Подгонка дает 𝑇 *
2 ≈ 220 нс, что хорошо согласуется с прямым измерением на Рис. 2.1(b).

Таким образом, метод РСУ дает правильное значение 𝑇 *
2 для простой экспоненциальной

дефазировки спиновой поляризации. При увеличении магнитного поля основные характери-

стики долгоживущей спиновой динамики также могут быть определены методом РСУ [99].

Однако, как будет показано ниже, при увеличении 𝐵𝑉 в динамике проявляются особенности,

которые затруднительно выявить непрямыми методами.

2.4 Делокализация электронов при изменении темпера-

туры и концентрации доноров

Вначале мы исследуем влияние делокализации электронов на неоднородную дефази-

ровку спинового ансамбля, прецессирующего в магнитном поле 𝐵V, приложенном в геомет-

рии Фогта. На Рис. 2.3(a) показана динамика спиновой прецессии в магнитном поле раз-

личной величины для резидентных электронов в образце с низким уровнем легирования

𝑛D = 5.5 × 1014 cm−3, таким, что при 𝑇 = 2 K почти все электроны локализованы на доно-

рах. В слабых магнитных полях спиновая прецессия затухает со временем 𝑇 *
2 ≈ 30 нс, что

хорошо согласуется с измерениями эффекта Ханле в этом образце [15]. Эта неоднородная

дефазировка определяется разбросом частот ларморовской прецессии электронного спино-

вого ансамбля вокруг случайных ядерных полей вблизи доноров. С ростом 𝐵V динамика

становится значительно короче, так что время дефазировки спина 𝑇 *
2 быстро уменьшается

до ∼ 1 нс при 𝐵V = 500 мТл [см. также Рис. 2.4(b), квадраты]. Это уменьшение хоро-
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шо описывается уравнением (1.5), что свидетельствует о разбросе электронных 𝑔-факторов

𝛿𝑔 ≈ 1.4 × 10−2. Этот разброс возникает из-за небольшого различия 𝑔 факторов электро-

нов, локализованных на различных донорах. Разброс 𝛿𝑔 можно оценить с другой стороны по

разбросу энергий локализованных электронов 𝛿𝐸, который, в свою очередь, можно оценить

из ширины линии экситона, связанного на доноре, 𝛿𝐸 ∼ 1 мэВ [15]. Уравнение Рот-Лакса-

Цвердлинга [2] определяет универсальное соотношение между шириной запрещенной зоны

и 𝑔 фактором полупроводника:

𝑔e(𝐸g) = 𝑔0 −
𝐸p∆SO

𝐸g(𝐸g + ∆SO)
, (2.2)

где 𝐸g = 1.52 эВ – ширина запрещенной зоны, ∆SO = 0.34 эВ – спин-орбитальное расщепление

валентной зоны и 𝐸p = 28.9 эВ – межзонный матричный элемент. Значения параметров

для объемного GaAs взяты из работ [158, 159, 160]. Для изменения энергии 𝛿𝐸 ∼ 1 мэВ

соотношение (2.2) дает 𝛿𝑔 ∼ 10−2 в согласии с экспериментом.

В данном образце, несмотря на малую концентрацию доноров, электроны можно де-

локализовать, увеличив температуру решетки. Удивительно, но при 𝑇 = 14 K [Рис. 2.3(b)]

динамика характеризуется гораздо более медленной дефазировкой с 𝑇 *
2 ≈ 220 нс в слабых

магнитных полях, чем при 𝑇 = 2 K. С ростом 𝐵V затухание спиновой прецессии ускоряется,

но не так быстро, как при 𝑇 = 2 K. Она также демонстрирует медленные биения с частотой,

линейно возрастающей с магнитным полем, что указывает на расщепление распределения

𝑔-факторов ∆𝑔 ≈ 1.5 × 10−2. Это расщепление может быть связано с различными электрон-

ными подансамблями, например, локализованными и свободными электронами. Зависимость

𝑇 *
2 от магнитного поля для доминирующей компоненты (подансамбля) в динамике с биения-

ми (Рис. 2.4(b), треугольники) дает 𝛿𝑔 = 2×10−4 много меньше, чем при 𝑇 = 2 K. Динамики

спиновой прецессии, измеренные при различных температурах в поле 𝐵V = 500 мТл, по-

казаны на Рис. 2.4(a). Итак, с ростом температуры время дефазировки спиновой прецессии

значительно удлиняется, и в результате этого в динамике начинают проявляться биения. При

температуре выше 18 К затухание динамики начинает ускоряться. Зависимость времени спи-

новой дефазировки в нулевом поле от температуры приведена Рис. 2.4(c). При увеличении

температуры от 2 до 14 К время спиновой релаксации увеличивается от 30 до 250 нс. При

дальнейшем увеличении температуры время релаксации начинает уменьшаться. Темпера-

турная зависимость разброса 𝑔-факторов для данного образца показана на Рис. 2.4(d). При

увеличении температуры от 2 до 18 K 𝛿𝑔 монотонно уменьшается на два порядка, достигая

значения 10−4.
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Увеличение времени спиновой дефазировки с ростом температуры от 2 нс при 𝑇 = 2 К

до 100 нс при 𝑇 = 14 К (в поле 𝐵V = 500 мТл) кажется весьма необычным. Это связано с

динамическим сужением (motional narrowing) [161], которому способствует обменное взаимо-

действие [67]. Когда часть электронов становится подвижными, они эффективно передают

спиновые состояния между электронами на донорах посредством обменного взаимодействия,

что приводит к уменьшению времени спиновой корреляции 𝜏𝑐 для электронов на отдельных

донорах [71]. В результате 𝑔 фактор усредняется по многим донорам, что приводит к суже-

нию общего распределения 𝑔-фактора. Вероятно, это основной механизм сужения 𝛿𝑔 при

повышении температуры [Рис. 2.4(d)]. Аналогично уменьшение времени корреляции и дина-

мическое сужение приводит к увеличению времени 𝑇 *
2 в нулевом поле с ростом температуры

[Рис. 2.4(c)], которое определяется разбросом частот спиновой прецессии в поле флуктуаций

ядерного спина. Уменьшение 𝑇 *
2 при дальнейшем увеличении температуры, по-видимому,

связано с дальнейшей делокализацией электронов, увеличением их импульса и, как след-

ствие, усилением релаксации Дьяконова-Переля [16, 15, 99].

Отметим, что частота медленных биений в спиновой динамике и соответствующий раз-

ностный 𝑔 фактор зависят от температуры. Эта зависимость приведена на вставке Рис. 2.4(a).

При температуре 𝑇 > 10 К характер зависимости близок к линейному с коэффициентом

𝑑∆𝑔/𝑘B𝑑𝑇 ∼ 7.5 эВ−1. Увеличение ∆𝑔 с 𝑇 можно объяснить исходя из представления о подан-

самблях локализованных и свободных носителей заряда. С увеличением температуры сдвиг

энергии как локализованных, так и свободных электронов происходит за счет температур-

ного сужения ширины запрещенной зоны. Однако дополнительно происходит термическое

уширение энергетического распределения свободных электронов и увеличение их энергии на

𝑘B𝑇 . Согласно соотношению (2.2) это увеличение энергии приводит к изменению 𝑔 фактора

𝑔 = −0.44 + 𝛽𝑘B𝑇 , где 𝛽 = 6.3 эВ−1 [162], что хорошо согласуется с экспериментальным

значением 7.5 эВ−1.

Интересно сравнить динамику спиновой прецессии с динамикой продольной спиновой

релаксации. На Рис. 2.3(c) показана спиновая динамика при 𝑇 = 2 К, в условиях аналогич-

ных Рис. 2.3(a), только магнитное 𝐵F приложено параллельно нормали к образцу и парал-

лельно оптической оси (геометрия Фарадея). При этом наблюдается монотонная динамика

спиновой поляризации, которая может быть описана биэкспоненциальным затуханием со

слабой быстрой составляющей с временем затухания ∼ 300 нс и доминирующей медленной

составляющей с временем затухания 𝑇1, сильно зависящим от на 𝐵F. Время затухания мед-

ленной компоненты 𝑇1 увеличивается с магнитным полем в полной противоположности с

тем, что происходит при поперечной спиновой дефазировке [Рис. 2.3(a)]. При увеличении
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температуры до 14 К [Рис. 2.3(d)] время спиновой релаксации 𝑇1 в магнитном поле умень-

шается, в полной противоположности с увеличением 𝑇 *
2 [Рис. 2.3(b)], и становится слабо

зависящим от магнитного поля. Изменение спиновой динамики в нулевом поле и в продоль-

ном поле 𝐵F = 1 Тл с температурой представлены на Рис. 2.5(a) и 2.5(b), соответственно.

Зависимости 𝑇1 от поля при различных температурах, представленные на Рис. 2.5(c), име-

ют практически линейный характер в широком диапазоне полей. Отклонение от линейности

наблюдается лишь в поле порядка 1 мТл [вставка на Рис. 2.5(c)]. При 𝑇 = 2 К время 𝑇1

увеличивается с 30 нс до 12 мкс при увеличении поля с 0 до 1 Тл. При этом коэффициент на-

клона линейной зависимости 𝑑𝑇1/𝑑𝐵F убывает с температурой, что показано на Рис. 2.5(d).

Этот коэффициент убывает на два порядка при изменении температуры от 2 до 18 К, что

очень похоже на соответствующие убывание разброса 𝑔 факторов [Рис. 2.4(d)].

Поведение времени затухания прецессии спинового ансамбля 𝑇 *
2 явно антикоррелирует

с поведением времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 при изменении магнитного поля

и температуры. Эту антикорреляцию можно описать простым соотношением

𝑇1𝑇
*
2 ≈ const, (2.3)

где 𝑇1 и 𝑇
*
2 определяются для одинаковой величины магнитного поля и одинаковой темпера-

туры. Более точно это соотношение выполняется, если сделать поправку на время в нулевом

поле 𝜏s = 𝑇1(𝐵 = 0) = 𝑇 *
2 (𝐵 = 0) и ввести среднее геометрическое время, обозначив его 𝜏x:

𝜏x =

√︃
𝑇1 − 𝜏s

1/𝑇 *
2 − 1/𝜏s

≈ const. (2.4)

Рисунок 2.6(a) сравнивает изменения 𝑇1 и 𝑇
*
2 с магнитным полем при двух различных темпе-

ратурах. При том, что эти времена в отдельности меняются на 2 порядка, изменение времени

𝜏x как с магнитным полем, так и с температурой весьма незначительны [Рис. 2.6(b),(c)]. Со-

отношение (2.3), или более точное (2.4), выглядит тем более удивительно, если вспомнить,

что 𝑇 *
2 определяется в основном разбросом 𝑔 факторов, то есть неоднородностью в системе,

тогда как считается, что 𝑇1 определяется однородными факторами и не чувствительно к

неоднородности.

Возможное решение этого парадокса было предложено К. В. Кавокиным (см. дополни-

тельные материалы к работе [A12]). Продольная спиновая релаксация сопровождается из-

менением энергии электронной спиновой системы, передачей ее решетке. В работе [42] было

показано, что такая передача энергии может происходить за счет оптимально расположен-
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ных (ближе ∼ 4-х боровских радиусов электрона на доноре) пар заряженных и нейтральных

доноров. Прыжки электронов с участием фононов внутри такой пары обеспечивают передачу

зеемановской энергии фононам. Для системы с локализованными электронами, передача зе-

емановской энергии для электронов, удаленных от такой пары, происходит за счет спиновой

диффузии, которая характеризуется временем 𝑇D, определяемым соотношением [163]:

𝑇−1
D = 4𝜋𝐷s𝑎p𝑛p, (2.5)

где 𝐷s — коэффициент спиновой диффузии, 𝑎p — эффективный радиус захвата спина опти-

мальной парой, 𝑛p — концентрация таких пар. Радиус захвата можно оценить как среднее

расстояние между донорами 𝑛
−1/3
D , а для 𝐷s можно взять выражение для спиновой диффу-

зии, идущей через обменное взаимодействие [42]:

𝐷𝑠 =
1

3
𝑛
−2/3
D 𝜏−1

c , (2.6)

где 𝜏c — время спиновой корреляции на доноре. Таким образом, для времени спиновой ре-

лаксации мы получим:

𝑇1 ≈ 𝑇D ≈ 𝑛D
4𝑛p

𝜏c. (2.7)

Такое же соотношение, за исключением незначительного множителя 1/4, было получено в

работе [42]. Время корреляции 𝜏c характеризует время передачи спина электрона на доноре

другим электронам на соседних донорах и определяется как энергией обменного взаимодей-

ствия 𝐽 , так и спектральной плотностью мощности флуктуирующих полей, действующих

на спин электрона за счет его обменного взаимодействия с соседями [164]. Таким образом,

чем ближе частоты спиновой прецессии для электронов на разных донорах, тем быстрее бу-

дет происходить передача спина, то есть спиновая диффузия, тем быстрее спин дойдет до

оптимальной пары, где произойдет его релаксация. Таким образом, 𝜏c и 𝑇1 определяются

разбросом частот ларморовской прецессии, который в магнитном поле в рассматриваемой

системе определяется разбросом 𝑔 факторов 𝛿𝑔:

1

𝜏c
≈ ⟨𝐽2⟩

ℏ2
ℏ

𝛿𝑔𝜇B𝐵
=

ℏ
𝜏 2c0 𝛿𝑔𝜇B𝐵

, (2.8)

где, 𝜏𝑐0 = ℏ/
√︀
⟨𝐽2⟩ — время корреляции при нулевом магнитном поле и температуре. В итоге

получаем:

𝑇1 ≈
𝑛D
4𝑛p

𝜏 2c0
𝛿𝑔𝜇B𝐵

ℏ
. (2.9)
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Таким образом, 𝑇1 ∝ 𝐵 в соответствии с экспериментом. Принимая во внимание уравне-

ние (1.5), которое хорошо описывает экспериментальную зависимость 𝑇 *
2 (𝐵V) в поперечном

магнитном поле, получаем

𝜏x ≈
√︀
𝑇1𝑇 *

2 ≈
√︂
𝑛D
4𝑛p

𝜏c0. (2.10)

Время корреляции 𝜏c0 было рассчитано в работе [15]. Для 𝑛D = 5.5 × 1014 см−3, 𝜏c0 ≈ 10 нс.

Экспериментальное значение 𝜏x ≈ 100 нс [Рис. 2.6(c)] соответствует концентрации оптималь-

ных пар 𝑛p ≈ 2.5 × 10−3𝑛D, что находится в разумном согласии с теоретической оценкой

[42].

Таким образом, данная модель показывает, что и время 𝑇1 определяется неоднород-

ностью системы, разбросом частот спиновой прецессии, так как от него зависит скорость

спиновой диффузии к оптимальным парам, на которых происходит релаксация. Отметим,

что при спиновой диффузии важно взаимодействие между спинами, делокализация спинов,

тогда как сами электроны (заряды) могут быть локализованными.

Сравним спиновую динамику в поперечном магнитном поле, приложенном в геомет-

рии Фогта для различных образцов [Рис. 2.7]. Для образца с увеличенной концентрацией

доноров 𝑛D = 1 × 1015 см−3, однако все еще ниже MIT, при низкой температуре в слабом

магнитном поле 𝑇 *
2 ≈ 50 нс, что несколько больше, чем 𝑇 *

2 ≈ 30 нс для образца с низкой

концентрацией. При увеличении магнитного поля динамика, естественно, укорачивается за

счет разброса 𝑔 факторов, который составляет 𝛿𝑔 ≈ 5× 10−3, что меньше, чем для образца с

𝑛D = 5.5 × 1014 см−3 при 𝑇 = 2 К. При увеличении температуры до 14 К картина спиновой

динамики кардинально не меняется. Незначительно укорачивается время 𝑇 *
2 , однако 𝛿𝑔 оста-

ется неизменным. Зависимости 𝑇 *
2 (𝐵 = 0) и 𝛿𝑔 от температуры приведены на правой панели

Рис. 2.7. Они подтверждают описанные выше наблюдения: 𝑇 *
2 (𝐵 = 0) слабо убывает с тем-

пературой, что, по-видимому, связано с увеличением импульса электронов и, как следствие,

усилением релаксации Дьяконова-Переля [15, 16, 99]. При этом 𝛿𝑔 от температуры не зависит.

По-видимому, при повышенной концентрации доноров в данной системе обменное взаимодей-

ствие между электронами на донорах уже достаточно эффективно способствует динамиче-

скому сужению, так что уже при низкой температуре 𝑇 *
2 в малом поле больше, а 𝛿𝑔 меньше,

чем для образца с низкой концентрацией, а при увеличении температуры 𝑇 *
2 и 𝛿𝑔 меняются

слабо. Такая же тенденция прослеживается при дальнейшем увеличении концентрации до-

норов. Для образца с 𝑛D = 3.7 × 1016 см−3, выше MIT, при 𝑇 = 2 К 𝑇 *
2 (𝐵 = 0) ≈ 100 нс,

то есть еще больше, а 𝛿𝑔 ≈ 1 × 10−3, еще меньше. С увеличением температуры 𝑇 *
2 также

незначительно уменьшается. Интересно, что 𝛿𝑔 меняется более заметно, чем для образца с
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Рис. 2.7: Динамика спиновой поляризации при различных магнитных полях, приложенных в
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образцов 𝑛-GaAs с различными концентрациями доноров.
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промежуточной концентрацией, уменьшаясь с 1 × 10−3 при 2 К до 0.5 × 10−3 при 14 К.

Далее сравним спиновую динамику в продольном магнитном поле, приложенном в гео-

метрии Фарадея для различных образцов. На Рис. 2.8 показаны динамики спиновой ре-

лаксации в нулевом поле для различных температур и для образцов с различными кон-

центрациями доноров (левая панель), продольные спиновые динамики в поле 𝐵F = 1 Тл

(средняя панель) и зависимости времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 от магнитного

поля (правая панель). Поведение времени спиновой релаксации при 𝐵 = 0 уже обсуждалось:

оно возрастает с температурой, достигает максимума и убывает для образца с наименьшей

концентрацией доноров. Для образцов с повышенной концентрацией доноров 𝑇1(𝐵 = 0) мо-

нотонно убывает с температурой. В ненулевом магнитном поле при низких температурах

(𝑇 ≲ 10 К) продольная спиновая динамика для образцов с 𝑛D ниже MIT характеризует-

ся двумя компонентами. Время затухания быстрой компоненты слабо зависит от магнит-

ного поля, тогда как зависимость соответствующего времени для медленной компоненты

достаточно сильная. Биэкспоненциальный характер продольной спиновой релаксации был

предсказан теоретически в работе [42] для ансамбля взаимодействующих электронов, свя-

занных на донорах. При этом быстрая компонента соответствует установлению внутреннего

равновесия в электронном спиновом ансамбле, тогда как медленная компонента отражает

передачу зеемановской энергии кристаллической решетки, и именно эта компонента опреде-

ляет время 𝑇1. Также прослеживается явная закономерность: при увеличении концентрации

доноров зависимость 𝑇1 от 𝐵F и 𝑇 ослабевает. Лишь для образцов с наименьшими концен-

трациями доноров 𝑛D = 5.5 × 1014 см−3 и 1 × 1015 см−3 наблюдается сильная зависимость

𝑇1 от 𝐵F, так что 𝑇1 составляет десятки наносекунд в нулевом поле и единицы микросекунд

в 𝐵F = 1 Тл. Эта зависимость ослабевает с увеличением температуры. Для образцов же с

большей концентрацией зависимости 𝑇1 от 𝐵F достаточно слабые и 𝑇1 лежит в субмикро-

секундном диапазоне. Отметим, что при 𝑛D вблизи или выше MIT, либо при повышенной

температуре времена 𝑇1 и 𝑇
*
2 имеют близкие значения.

На Рис. 2.9 приведены времена продольной спиновой релаксации при 𝐵F = 0 и 1 T в за-

висимости от концентрации доноров [Рис. 2.9(a)] и температуры [Рис. 2.9(b)]. Рисунок 2.9(a)

также включает литературные данные для 𝑇1 при 1 T (треугольники), измеренные методами

накачки–зондирования с измерением фотолюминесценции с поляризационным разрешением

[17, 18, 20]. Время 𝑇1 при 𝐵F = 1 T монотонно убывает при изменении 𝑛D на три поряд-

ка без изменения характера зависимости при переходе MIT. С другой стороны, 𝑇1 в нуле-

вом магнитном поле сначала увеличивается с увеличением 𝑛D, будучи значительно меньше

𝑇1(𝐵F = 1 Тл). После достижения порога MIT 𝑇1(𝐵 = 0) сравнивается с 𝑇1(𝐵F = 1 Тл) и
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Рис. 2.8: Динамика спиновой поляризации при различных температурах в нулевом магнит-
ном поле (левые панели) и в поле 𝐵F = 1 Тл, приложенном в геометрии Фарадея (средняя
панель), а также зависимости времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 от магнитного
поля при различных температурах (правые панели). Данные приведены для пяти образцов
𝑛-GaAs с различными концентрациями доноров.
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Рис. 2.9: (a) Зависимость времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 от концентрации до-
норов в образце 𝑛-GaAs в нулевом магнитном поле (открытые символы) и в поле 𝐵F = 1 Тл
(полные символы) при 𝑇 = 2 К. Треугольниками показаны данные из работ [17, 18, 20]. (b)
Зависимость времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 от температуры в нулевом маг-
нитном поле (открытые символы) и в поле 𝐵F = 1 Тл (полные символы) для образца 𝑛-GaAs
с 𝑛D = 5.5 × 1014 см−3 [A12].

начинает уменьшаться. То есть наблюдается “развилка” с узлом на пороге MIT. Описанное

поведение относится и к зависимости 𝑇1 от температуры [Рис. 2.9(b)] для образца с низкой

концентрацией доноров 5.5 × 1014 см−3, и указывает на начало делокализации при 14 К.

Выше этой температуры 𝑇1 слабо зависит от магнитного поля. Интересно, что увеличение

концентрации доноров от ∼ 5 × 1014 до ∼ 1017 см−3 при 𝑇 = 2 K [Рис. 2.9(a)] оказывает

такое же влияние на спиновую релаксацию, как и повышение температуры от 2 до 25 К при

𝑛D = 5.5×1014 см−3 [Рис. 2.9(b)], указывая на то, что 𝑇1 имеет сходные зависимости от ln(𝑛D)

и от 𝑇 .

2.5 Влияние слабой локализации на спиновую динамику

электронов в объемном 𝑛-GaAs

В предыдущих разделах мы видели, что спиновая релаксация электронов в полупро-

водниках сильно зависит от того, являются ли электроны свободными или локализованны-

ми [15, A12]. При переходе металл–изолятор спиновая релаксация изменяется так же резко,

как и проводимость (Рис. 2.9) [A12, 75]. Действительно, в диэлектрической фазе как прово-
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димость, так и спиновая релаксация критически зависят от перекрытия волновых функций

электронов связанных на донорах при низких температурах и от числа делокализованных

электронов при более высоких температурах. В металлической фазе, в полупроводниках

без центра инверсии, к которым относится и GaAs, спиновая релаксация определяется спин-

орбитальным взаимодействием [16] и, как и проводимость, спиновая релаксация подавляется

процессами рассеяния электронов. Скорость спиновой релаксации тесно связана с коэффици-

ентом диффузии электронов [42, 165, 153], так что обычно ожидается, что явления переноса

заряда будут проявляться и в процессах спиновой релаксации [110, 36, 38, 39]. Ситуация

становится еще более интересной вблизи MIT, где начинают доминировать квантовые эф-

фекты [166, 43].

Ограничения экспериментальных методов, связанные с достижимым временным раз-

решением, доступным временным диапазоном или магнитным полем, в котором тот или

иной метод могут быть применены, до сих пор делали невозможным подробное исследова-

ние связи между диффузией электронов и спиновой релаксацией в магнитном поле вбли-

зи MIT. С другой стороны, транспортные свойства полупроводников, напрямую дающие

информацию о диффузии электронов, довольно легко доступны в эксперименте. В сла-

бых магнитных полях низкотемпературное магнетосопротивление является отрицательно

из-за эффекта слабой локализации: магнитное поле разрушает фазовую когерентность ин-

терферирующих электронных траекторий и увеличивает коэффициент диффузии электро-

нов [167, 168, 169, 170, 171, 172, 173, 174]. Спин-орбитальное взаимодействие сильно влияет

на магнетосопротивление в слабых магнитных поля, приводя к положительному магнетосо-

противлению, то есть к антилокализации, если спиновая когерентность электрона теряется

быстрее, чем его фаза [167]. При этом также было предсказано появление слабой локализа-

ции/антилокализации в спиновой динамике [43, 44], которое до сих пор не было обнаружено

экспериментах.

В данном разделе мы, как и в предыдущих, будем изучать спиновую динамику 𝑛 ле-

гированного GaAs, однако сфокусируемся на подробном исследовании спиновой релаксации

в образцах с концентрацией доноров 𝑛D = 3.7 × 1016 см−3 и 7.1 × 1016 см−3 несколько выше

перехода MIT. Уже на Рис. 2.8(d3) и 2.8(e3) видно, что в зависимости времени продольной

спиновой релаксации 𝑇1 от магнитного поля 𝐵F есть аномалия, которая не наблюдается для

образцов с более низкой концентрацией: убывание 𝑇1 с 𝐵F в малых полях. При этом класси-

ческая теория [175] предсказывает рост 𝑇1 с ростом поля в основном за счет циклотронного

движения свободных носителей заряда. Мы подробно исследуем данную аномалию и пока-

жем, что она связана со слабой локализацией электронов [A8]. Из транспортных измерений,
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Рис. 2.10: Зависимости времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 от магнитного поля при
различных температурах для образца 𝑛-GaAs с 𝑛D = 3.7 × 1016 см−3. Пунктирные линии
показывают аппроксимацию экспериментальных данных зависимостью (2.12). Во вставке
показаны магнитополевые зависимости относительного изменения времени продольной спи-
новой релаксации 𝑇1(𝐵F)/𝑇1(0)−1 для двух образцов 𝑛-GaAs с различными концентрациями
доноров при 𝑇 = 2 К [A8].

проведенных на тех же образцах, мы увидим, что отрицательное магнетосопротивление кор-

релирует с аномальной зависимостью 𝑇1 от магнитного поля.

В экспериментах магнитное поле было приложено в геометрии Фарадея, вдоль луча на-

качки и нормали к образцу. Динамика продольной спиновой релаксации для образцов с кон-

центрацией выше порога MIT является монотонной и моноэкспоненциальной [Рис. 2.8(d2),

2.8(e2)], позволяя определить время продольной спиновой релаксации 𝑇1. Зависимость 𝑇1 от

магнитного поля показана на Рис. 2.10 при различных температурах для образца с 𝑛D =

3.7 × 1016 см−3. Из рисунка видно, что при 𝑇 = 2 К с ростом магнитного поля 𝑇1 сначала

уменьшается, достигает минимума, а затем увеличивается. Минимум в зависимости 𝑇1(𝐵F)

наблюдается также для образца с еще большей концентрацией носителей 𝑛D = 7.1×1016 см−3

(вставка на Рис. 2.10), однако он становится менее выраженным. Интересно, что с ростом
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температуры минимум становится менее выраженным из-за уменьшения значения 𝑇1 в нуле-

вом поле, а при температурах 𝑇 ≳ 14 K минимум не наблюдается. Уменьшение 𝑇1 с ростом

магнитного поля является неожиданным и противоречит существующим теориям спиновой

релаксации свободных электронов в полупроводниках [16, 175, 153]. Для объяснения данного

явления рассмотрим, существующие модели, описывающие спиновую релаксацию в подоб-

ных системах.

Как уже было сказано, в GaAs, находящемся в металлической фазе, спиновая релак-

сация контролируется механизмом Дьяконова-Переля [14]. Спин электрона прецессирует с

частотойΩk вокруг эффективного спин-орбитального поля Дрессельгаус [176], возникающего

при движении электрона и зависящего от величины и направления его импульса. Столкнове-

ния электрона с примесями рандомизируют направление его импульса и поля Дрессельгаус,

замедляя, таким образом, отклонение спина от его начальной ориентации, то есть спиновую

релаксацию. Действительно, между актами рассеяния спин электрона поворачивается на

малый угол ∆𝜙 ∼ Ωk𝜏𝑝, а процессы рассеяния изменяют волновой вектор k и, соответствен-

но, частоту прецессии спина Ωk, уменьшая кумулятивный угол поворота спина. Здесь 𝜏𝑝 –

это время релаксации импульса (время между актами рассеяния). Таким образом, механизм

замедления спиновой релаксации за счет столкновений имеет такую же природу, как и упо-

минавшийся в предыдущем разделе механизм динамического сужения [161]. Усредненный

квадрат угла отклонения спина от его начального направления за время 𝑡 можно оценить

как < 𝜙2 >∼ ∆𝜙2𝑡/𝜏𝑝 ∼ Ω2
𝑘𝜏𝑝𝑡, где Ω𝑘 – модуль Ωk, усредненный по направлению k. Время,

за которое этот угол становится значительным < 𝜙2 >∼ 1, дает оценку времени спиновой

релаксации 𝑇1 в нулевом магнитном поле. Таким образом, 𝑇1(0) ∼ 1/𝜏𝑝Ω
2
𝑘. Более детальное

рассмотрение с учетом зависимости Ωk от k и предположения о том, что электронный газ

является вырожденным, дает [16]

𝑇1(0) =
105

32𝛼2

ℏ2𝐸g

𝐸3
F𝜏3

, (2.11)

где 𝐸F — энергия Ферми электрона, 𝐸g = 1.52 эВ — ширина запрещенной зоны, 𝛼 ≈

0.063 — безразмерная постоянная Дрессельхаус для GaAs, пересчитанная из данных в рабо-

тах [177, 178] и 𝜏3 – время релаксации третьей угловой гармоники распределения электронов

по импульсу. С точностью до числового множителя 𝜏3 равно времени рассеяния электрона,

то есть времени релаксации его импульса 𝜏𝑝.

Аналогично процессам рассеяния, подавление спиновой релаксации имеет место за счет

циклотронного движения электрона во внешнем магнитном поле. Действительно, поле инду-
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цирует поворот скорости электрона и волнового вектора k, что приводит к повороту эффек-

тивного магнитного поля Ωk. Таким образом, магнитное поле действует как дополнительный

источник рассеяния и замедляет спиновую релаксацию [175, 179]. Зависимость 𝑇1 от магнит-

ного поля была рассчитана в работе [175]:

𝑇1(𝐵F)

𝑇1(0)
=

[1 + (𝜔𝑐𝜏3)
2][1 + 9(𝜔𝑐𝜏3)

2]

1 + 6(𝜔𝑐𝜏3)2
≈ 1 + 4𝜔2

𝑐𝜏
2
3 , (2.12)

где 𝜔c = 𝑒𝐵F/𝑚e𝑐 – циклотронная частота, 𝑚e – масса электрона. Последнее приближен-

ное равенство в уравнении (2.12) выполняется при 𝜔𝑐𝜏3 ≪ 1. Уравнение (2.12) наглядно

демонстрирует увеличение времени спиновой релаксации 𝑇1 с ростом магнитного поля. Это

выражение с независимым от температуры 𝜏3 ≈ 40 fs описывает экспериментальные данные

при 𝐵F ≳ 2 T (штриховые линии на Рис. 2.10). Из значения 𝑇1, экстраполированного в 𝐵 = 0,

в соответствии с формулой (2.11) мы получаем 𝜏3 ≈ 40 фс, почти такое же, как значение,

полученное выше из кривизны зависимости 𝑇1(𝐵F).

Классическая теория механизма спиновой релаксации Дьяконова-Переля, выраженная

уравнениями (2.11) и (2.12), а также учет межэлектронных столкновений [180, 181] не может

объяснить значительное уменьшение времени спиновой релаксации 𝑇1 в достаточно слабых

магнитных полях 𝐵F ≲ 1 T и при низких температурах 𝑇 ≲ 14 K. Фактически при выводе

уравнений (2.11) и (2.12) движение электрона предполагается классическим, то есть выпол-

няется неравенство 𝐸F𝜏𝑝/ℏ ≫ 1. При относительно низких плотностях электронов 𝐸F𝜏𝑝/ℏ

лишь немного превышает единицу, и важную роль начинают играть квантовые эффекты.

В частности, для электрона, движущегося через неупорядоченную среду, становится суще-

ственной интерференция между классическими траекториями. Для электронов, движущих-

ся по круговой траектории по и против часовой стрелки через одну и ту же конфигурацию

примесей, фазы, приобретаемые на этих двух путях, равны. В результате волновые функции

электрона, соответствующие этим двум путям конструктивно интерферируют, что приводит

к когерентному обратному рассеянию. В результате увеличивается эффективность рассея-

ния на примесях и замедляется распространение электронов. Это эффект слабой локализа-

ции, которая возникает даже в системах с подвижными электронами. Важно отметить, что

магнитное поле разрушает конструктивную интерференцию за счет дополнительной фазы,

пропорциональной потоку поля через замкнутую траекторию, так что ее знак зависит от

направления обхода этой траектории [172, 173, 174, 182, 167]. Связь наблюдаемой в нашем

эксперименте аномалии в зависимости от 𝑇1(𝐵F) со слабой локализацией была высказана и

теоретически обоснована М. М. Глазовым и К. В. Кавокиным.
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Рис. 2.11: (a) Зависимости удельного сопротивления от магнитного поля при различных тем-
пературах для образца 𝑛-GaAs с 𝑛D = 3.7 × 1016 см−3. Во вставке показаны магнитополевые
зависимости относительного изменения удельного сопротивления 𝜌(𝐵F)/𝜌(0) − 1 для двух
образцов 𝑛-GaAs с различными концентрациями доноров при 𝑇 = 2 К. (b) Зависимости
относительного изменения 𝑇1 (шарики) и 𝜌 (сплошные черные линии) от магнитного поля
в области слабых полей при различных температурах. Кривые сдвинуты вертикально для
наглядности. Пунктирные линии показывают аппроксимацию экспериментальных зависимо-
стей уравнением (2.13). (c) Кривизна зависимостей 𝛿𝑇1/𝑇1 (шарики) и 𝛿𝜌/𝜌 (квадраты) от
температуры. Пунктирная линия показывает зависимость 𝑇−3/2 [A8].
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Обычно слабая локализация проявляется при измерении сопротивления образца, кото-

рое классически дается выражением 𝜌 = 𝑚e/𝜏𝑝𝑛e𝑒
2, где 𝑛e – концентрация электронов. Таким

образом, удельное сопротивление 𝜌, как и время 𝑇1, обратно пропорционально времени рассе-

яния электронов на примесях 𝜏𝑝 (см. формулы (2.11),(2.12), напомним, что 𝜏3 ∼ 𝜏𝑝), в котором

и содержится информация о движении электрона, и, в частности, о слабой локализации.

Для того, чтобы независимо экспериментально подтвердить наличие слабой локали-

зации и оценить величину эффекта в рассматриваемой системе, А. Ю. Кунцевичем были

проведены измерения магнетосопротивления на тех же образцах. Измерения магнетосопро-

тивления проводились с использованием стандартной 4х-контактной методики с синхронным

усилителем. Ток измерения (100 мкА, 36 Гц) был достаточно мал и не приводил к перегре-

ву образца при самой низкой температуре. Омические контакты (с почти независящим от

𝑇 сопротивлением равным около 100 Ом) были получены отжигом капель индия поверх

предварительно-процарапанной пластины (10 минут при температуре 400∘C в вакууме). Из-

мерения проводились в криостате PPMS-9 с использованием системы Cryogenics CFMS-16

при температурах (2-40 К) в магнитном поле (до 6 Тл). Направление магнитного поля, пер-

пендикулярного поверхности образца, и направление тока менялось с последующей симмет-

ризацией данных для компенсации неизбежного рассогласования контактов.

Рисунок 2.11(a) показывает зависимость удельного сопротивления от магнитного поля.

Из него видно отрицательное магнетосопротивление на начальном участке зависимости, ко-

торое, в соответствии с известными работами, возникает в результате подавления магнитным

полем слабой локализации [168, 169, 170, 171, 172, 173, 174, 183]. В больших полях наблю-

дается положительное магнетосопротивление, предположительно за счет индуцированного

полем сжатия волновых функций электронов на донорах, а также, возможно, за счет возник-

новения осцилляций Шубникова-де Гааза. Наблюдаемое поведение качественно аналогично

таковому для 𝑇1(𝐵F) [Рис. 2.10] и, в частности, имеет такой же масштаб магнитного поля

слабой локализации. Более того, отрицательное магнетосопротивление наблюдается в том

же диапазоне температур, что и уменьшение 𝑇1 с 𝐵F.

Следуя работам [184, 43, 44, 172, 173, 174], поправку к 𝑇1 и 𝜌, вызванную слабой лока-

лизацией можно вычислить как

𝛿𝑇1(𝐵F)

𝑇1(0)
=
𝛿𝜌(𝐵F)

𝜌(0)
=
𝛿𝜏𝑝(𝐵F)

𝜏𝑝(0)
= − 𝑚e

2𝜋2ℏ𝑛e𝜏𝑝(0)

√︂
|𝑒|𝐵F

ℏ𝑐
𝐹3

(︂
𝐵𝜑

4𝐵F

)︂
, (2.13)

где 𝐵𝜑 = ℏ𝑐/(|𝑒|𝑙2𝜑), 𝑙𝜑 =
√︀
𝐷𝜏𝜑 — длина фазовой релаксации, 𝜏𝜑 – время фазовой релак-

сации, связанное с процессами неупругого электрон-электронного или электрон-фононного
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рассеяния. Также здесь рассматривается диффузионный режим, с 𝜏𝜑 ≫ 𝜏𝑝, 𝜏3 и магнитной

длиной 𝑙𝐵 =
√︀

ℏ𝑐/(|𝑒|𝐵F) намного превышающей длину свободного пробега, 𝑙𝐵 ≫ 𝑣F𝜏𝑝. Кро-

ме того, мы накладываем условие достаточно слабого спин-орбитального взаимодействия,

𝑇1(0) ≫ 𝜏𝜑, означающее сохранение спина электрона при прохождении замкнутых контуров,

в которых происходит интерференция. Функция 𝐹3(𝑥) определяется следующим выражени-

ем [172, 173, 174]:

𝐹3(𝑥) =
∞∑︁
𝑛=0

[︃
2(
√
𝑛+ 1 + 𝑥−

√
𝑛+ 𝑥) − 1√︀

𝑛+ 1/2 + 𝑥

]︃
.

Отметим, что для 𝑥≪ 1 𝐹3(𝑥) ≈ 0.605 и при 𝑥≫ 1 𝐹3(𝑥) ≈ 1/(48𝑥3/2).

Таким образом, согласно уравнению (2.13) относительное изменение 𝑇1 и 𝜌, вызванное

слабой локализации должно быть одинаковым. На Рис. 2.11(b) показаны относительные из-

менения с магнитным полем 𝑇1 (сферы) и 𝜌 (сплошные линии), 𝛿𝑇1/𝑇1 ≡ 𝑇1(𝐵F)/𝑇1(0) − 1

и 𝛿𝜌/𝜌 ≡ 𝜌(𝐵F)/𝜌(0) − 1, соответственно. Уравнение (2.13), строго говоря, верно, если кван-

товые поправки малы, то есть для 𝛿𝑇1/𝑇1, 𝛿𝜌/𝜌 ≪ 1, что не выполняется в нашем образце с

концентрацией электронов не сильно превышающей порог MIT. Тем не менее, измеренные

магнитополевые зависимости 𝛿𝑇1/𝑇1 и 𝛿𝜌/𝜌 находятся в хорошем количественном согласии

друг с другом в слабых магнитных полях.

Пунктирные линии на Рис. 2.11(b) показывают расчет согласно уравнению (2.13) с ра-

зумным набором параметров, а именно 𝜏𝑝 = 55 фс не зависящим от температуры и 𝜏𝜑 = 𝐴/𝑇

[174, 185] с 𝐴 = 19 пс·K. Обратная температурная зависимость времени фазовой релаксации

наблюдалась для аналогичной системы GaAs [174] с 𝑛e = 2.9×1016 cm−3, с близким значением

𝐴 ≈ 12 пс·К. Значение 𝜏𝑝 = 55 фс хорошо согласуется со временем 𝜏3 = 40 фс, полученным

при рассмотрении классической релаксации Дьяконова-Переля и анализе 𝑇1(𝐵F) в больших

полях.

В слабых полях 𝐵F ≪ 𝐵𝜑 уравнение (2.13) приближенно можно записать как

𝛿𝑇1(𝐵F)

𝑇1(0)
=
𝛿𝜌(𝐵F)

𝜌(0)
≈ −𝜅𝐵2

F, (2.14)

с префактором 𝜅 = 0.048(𝑒/𝑚e𝑐)
2
√︁
𝜏𝑝𝜏 3𝜑 . В исследованном интервале температур 𝜏𝑝 ∼ 𝜏3 не

зависит от температуры, как установлено выше исходя из независящего от 𝑇 квадратичного

возрастание 𝑇1 с 𝐵F в больших полях в соответствии с формулой (2.12). При этом 𝜏𝜑 = 𝐴/𝑇 ,

где 𝐴 — константа [174, 185]. Таким образом, 𝜅 ∝ 𝑇−3/2. Значения кривизны 𝜅, извлеченные

их зависимостей 𝑇1(𝐵F) и 𝜌(𝐵F) в малых магнитных полях, показаны на 2.11(c). Они хорошо
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согласуются друг с другом и следуют зависимости 𝑇−3/2, как показано красной пунктирной

линией.

Мы также исследовали зависимости 𝑇1 и 𝜌 от магнитного поля для образца с более

высокой концентрацией доноров 7.1×1016 см−3. Соответствующие результаты представлены

на вставках к Рис. 2.10 и 2.11(a). Видно, что эффект слабой локализации уменьшается при-

мерно в два раза при 𝑛D = 7.1 × 1016 см−3 по сравнению с образцом с 𝑛D = 3.7 × 1016 cm−3,

как и ожидалось из уравнения (2.13), которое содержит 𝑛e ≈ 𝑛D в знаменателе. Времена 𝜏3,

𝜏𝑝 и 𝜏𝜑 оказались теми же для второго образца.

2.6 Заключение по данной главе

В данной главе мы рассмотрели поперечную и продольную спиновую динамику элек-

тронного ансамбля в 𝑛 легированном GaAs в зависимости от магнитного поля, температуры

и концентрации доноров. Для образца с концентрацией доноров ниже порога MIT обнару-

жено неожиданное увеличение времени спиновой дефазировки 𝑇 *
2 при увеличении темпера-

туры, связанное с динамическим сужением распределения ларморовских частот вследствие

обменного взаимодействия между электронными спинами. Обнаружено линейное возраста-

ние времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 с магнитным полем. При этом увеличение

температуры приводит к уменьшению 𝑇1 в магнитном поле и выполаживанию зависимости

𝑇1(𝐵F), так, что выполняется соотношение 𝑇1(𝐵)𝑇 *
2 (𝐵) ≈ const. Такая связь между време-

нем дефазировки спинового ансамбля 𝑇 *
2 , которое определяется неоднородным разбросом 𝑔

факторов в системе и временем 𝑇1, которое, обычно, определяется однородными факторами,

может быть объяснена на основе представления о продольной спиновой релаксации, которая

сопровождается спиновой диффузией, эффективность которой, в свою очередь, зависит от

ширины распределения частот спиновой прецессии или 𝛿𝑔. Увеличение концентрации доно-

ров также приводит к сужению распределения 𝑔 факторов, увеличению 𝑇 *
2 и уменьшению

𝑇1 в магнитном поле.

Вблизи или выше порога делокализации электронов, времена 𝑇1 и 𝑇
*
2 близки и не сильно

зависят от магнитного поля. В этом режиме слабая локализация электронов, обычно про-

являющаяся в транспортных экспериментах, существенно влияет на их спиновую динамику.

Время продольной спиновой релаксации 𝑇1, демонстрирует аномальное уменьшение с уве-

личением магнитного поля при низких температурах. Это связанно с тем, что при низких

температурах в отсутствии магнитного слабая локализация приводит к увеличению времени

𝑇1. Магнитное поле разрушает слабую локализацию, уменьшая, тем самым, 𝑇1. Это пока-
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зывает, что физика, изучаемая в транспортных экспериментах, которые охватывают всю

совокупность физических явлений между электрическими контактами, может быть изучена

локально в пределах лазерного пятна посредством исследования спиновой динамики элек-

тронов. Потенциал этого подхода будет использован и для исследования двумерных систем

в следующей главе.

Итак, делокализация электронов ярко проявляется в спиновой динамике. В фазе изо-

лятора, при низкой концентрации доноров и низкой температуре, электронная спиновая си-

стема характеризуется большим неоднородным разбросом частот ларморовской прецессии,

большой разницей во временах продольной и поперечной релаксации спинового ансамбля,

которые имеют сильную зависимость от магнитного поля. При увеличении концентрации

доноров либо температуры, так, что электроны (скорее их спины) становятся подвижными,

разброс частот ларморовской прецессии уменьшается, времена 𝑇1 и 𝑇
*
2 становятся близкими

по значению и слабо зависящими от магнитного поля.
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Глава 3

Спиновая динамика в низкоразмерных

системах на основе GaAs: режим

квантового эффекта Холла в квантовых

ямах и синхронизация спиновых мод в

квантовых точках

3.1 Введение

В предыдущих главах мы уже обсуждали, что электронная спиновая релаксация в

полупроводниках без центра инверсии, таких как GaAs, при низких температурах обычно

определяется эффективным магнитным полем, действующем на спин электрона [55, 153].

Для локализованных электронов основной вклад в релаксацию дает ядерное поле Оверхау-

зера, связанное со сверхтонким взаимодействием электронных и ядерных спинов [76, 61]. Для

свободных же электронов спиновая релаксация определяется в основном спин-орбитальным

полем Дрессельхаус или Рашбы, возникающим из-за движения электрона [176, 186, 187].

В предыдущей главе нами была рассмотрена спиновая релаксация в объемном 𝑛-GaAs.

В настоящей главе мы рассмотрим особенности спиновой релаксации в системах пониженной

размерности на основе GaAs.

Особый интерес представляет случай квантовых ям (КЯ) с высокоподвижным дву-

мерным электронным газом (ДЭГ). Здесь электроны свободны, и в спиновой релаксации

преобладает механизм Дьяконова-Переля. Отметим, что, в отличие от объемных систем,
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Рис. 3.1: (a) Спектры ФЛ при различных значениях магнитного поля, приложенного вдоль
нормали к образцу с КЯ GaAs/AlGaAs. (b) Карта, показывающая цветом интенсивность ФЛ
в зависимости от магнитного поля и энергии. (a),(b) Температура 𝑇 = 2 К [A5].

в КЯ явления рассеяния электронов редки, поскольку доноры расположены в барьерных

слоях, так что время спиновой релаксации относительно мало в магнитном поле попереч-

ном относительно нормали к КЯ [30, 31]. При увеличении магнитного поля можно ожидать

сильного проявления транспортных эффектов в спиновой релаксации, как мы видели в кон-

це предыдущей главы. Наиболее известным явлением, связанным с движением электронов

ДЭГ в магнитном поле, является квантовый эффект Холла (КЭХ) [189]. Он имеет место при

низких температурах в сильных магнитных полях, приложенных вдоль нормали к образцу,

когда расстояние между уровнями Ландау превышает тепловое уширение и неоднородность

потенциала КЯ. Действительно, в работах [36, 37] и [38, 39, 40] наблюдалось резкое увеличе-

ние времени поперечной неоднородной дефазировки 𝑇 *
2 для магнитных полей, соответству-

ющих нечетным факторам заполнения 𝜈 = 2𝜋ℏ𝑛e/𝑒𝐵F, где 𝑛e — плотность электронов, 𝐵F

— магнитное поле вдоль нормали к образцу (в геометрии Фарадея), 𝑒 — заряд электрона.

Этот эффект был объяснен на основе представления о скирмионах [37] и формированием

мод Голдстоуна [39, 40, 190]. Кроме того, при 𝜈 = 2 было предсказано чрезвычайно большое

время продольной спиновой релаксации 𝑇1 [41], и этот факт был использован для создания

и исследования циклотронных магнитоэкситонов [191, 192, 193].

В этой главе мы будем исследовать продольную и поперечную динамику спина в высо-

коподвижном ДЭГ в квантовой яме GaAs/AlGaAs, используя метод расширенной спектро-

скопии накачки–зондирования с измерением керровского вращения [A16], представленный в
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главе 2. Мы покажем, что при увеличении магнитного поля вдоль нормали КЯ наблюдается

увеличение времени продольной и поперечной спиновой релаксации спиновой релаксации со

скоростью, обратно пропорциональной температуре. Однако при более высоких полях и низ-

ких температурах начинают проявляться осцилляции в 𝑇1 и 𝑇
*
2 , так что 𝑇1 имеет максимумы

при четных факторах заполнения, а 𝑇 *
2 — при нечетных. Максимумы в 𝑇1 при четных фак-

торах заполнения связаны с уменьшением числа состояний в которые может происходить

рассеяние при спиновой релаксации [A5].

В нульмерной системе – квантовых точках (КТ), где электроны локализованы за счет

трехмерного удержания, спиновая релаксация электронов определяется ядерным окружени-

ем [21, 155, 188, A11, A10], тогда как релаксация за счет спин-орбитального взаимодействия

здесь существенно подавлена. Отчасти, поэтому полупроводниковые КТ представляют собой

удобную платформу для исследования спина электрона и управления им [5]. Одним из наибо-

лее важных параметров, связанных с практическим применением спина в качестве квантово-

го бита является время его когерентности 𝑇2. Для ансамбля КТ измерение 𝑇2 затруднено из-

за неоднородностей и электронная спиновая прецессия неоднородного ансамбля КТ затухает

за время 𝑇 *
2 ≪ 𝑇2. Однако при определенных условиях неоднородности, приводящие к корот-

кому 𝑇 *
2 можно использовать для измерения реального времени спиновой когерентности 𝑇2 и

манипуляций спином. Это достигается при периодической оптической ориентации ансамбля

КТ, которая приводит к синхронизации спиновых мод (ССМ). Данный эффект был обнару-

жен в работе [23] и исследуются уже больше 15 лет [210, 211, 212, 213, 214, 215, 216, 217].

Однако до недавнего времени спектр распределения частот спиновой прецессии в КТ по-

сле воздействия периодических лазерных импульсов не был экспериментально измерен. Это

стало возможным после разработки расширенного метода накачки–зондирования [A16]. В

данной главе будет рассказано об измерениях динамики синхронизированных спиновых мод

после резкой остановки импульсов накачки в КТ на основе GaAs. Эта динамика характери-

зуется возрождениями и затуханиями спиновой прецессии. Причем период этих всплесков

соответствует периоду следования лазерных импульсов. Эта динамика свободной спиновой

эволюции позволяет получить частотный спектр спиновой прецессии ансамбля КТ. Мы ис-

следуем динамику возникновения эффекта ССМ, а также влияние ядерной поляризации на

частотный спектр спиновой прецессии [A11, A10].
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Рис. 3.2: Особенности при целых факторах заполнения в ФЛ. (a) Спектры ФЛ при различ-
ных значениях магнитного поля для образца (отличного от того, для которого представ-
лены остальные результаты) с КЯ GaAs/AlGaAs, содержащей электроны с концентрацией
𝑛e = 0.9 × 1011 см−2. (b) Карта, показывающая цветом интенсивность ФЛ в зависимости от
магнитного поля и энергии. (a),(b) Температура 𝑇 = 2 К.

3.2 Спиновая динамика высокоподвижного электронного

газа в квантовых ямах

Представленные здесь результаты получены на структуре с одиночной модуляционно-

легированной КЯ GaAs, содержащей ДЭГ с концентрацией 𝑛e около 1× 1011 см−2. Структу-

ра выращена на подложке (001)-GaAs, на которую сначала наносился буферный слой GaAs,

далее сверхрешетка GaAs/Al0.3Ga0.7As со 100 периодами для релаксации деформации, за-

тем квантовая яма GaAs шириной 25 нм, за которой следует толстый слой Al0.3Ga0.7As с

𝛿-легwированием Si и закрывающим слоем GaAs. Холловская подвижность ДЭГ в КЯ со-

ставляла 𝜇e > 2 × 106 см2/Вс при 𝑇 = 2 K.

Измерения проводились в криостате с расщепленным сверхпроводящим соленоидом.

Спектры фотолюминесценции (ФЛ) образца для различных магнитных полей 𝐵F, прило-

женных вдоль нормали к образцу (в геометрии Фарадея), показаны на Рис. 3.1(a). При

𝐵F = 0 T спектр ФЛ простирается от 1.5185 до 1.5225 эВ. Ширина спектра позволяет

оценить энергию Ферми ДЭГ, 𝐸F ≈ 4 мэВ, что соответствует концентрации электронов

𝑛e = 𝑚e𝐸F/𝜋ℏ2 ≈ 1.1 × 1011 см−2, где 𝑚e = 0.067𝑚0 — эффективная масса электрона, 𝑚0 —

масса электрона в вакууме. С увеличением магнитного поля появляются отчетливые пики

ФЛ, соответствующие дискретным уровням энергии, обусловленным квантованием Ландау
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в двумерной системе. Из Рис. 3.1(b) видно, что энергетические положения пиков ФЛ ли-

нейно возрастают с полем, следуя зависимости 𝐸𝑛 = 𝐸0 + ℏ𝜔c(𝑛 + 1/2), где 𝐸0 ≈ 1.5185 эВ

соответствует энергетическому расстоянию между зоной проводимости и валентной зоной в

КЯ, 𝜔c = 𝑒𝐵/𝑚e – частота циклотронной прецессии. Эксперимент дает ℏ𝜔c ≈ 1.63 мэВ/Тл,

что хорошо согласуется с расчетной электронной циклотронной энергией 1.73 мэВ/Тл. Это

согласие указывает на то, что свободные электроны рекомбинируют со связанными дырка-

ми. Интересно, что в работе [74] сообщалось, что при квазирезонансном возбуждении ДЭГ,

электроны рекомбинируют с подвижными дырками, в результате чего расстояние между

линиями ФЛ составляет 2.1 мэВ/Тл, что соответствует сумме электронных и дырочных цик-

лотронных энергий. Интересно, что при увеличении разрешения по полю, в зависимости

спектра ФЛ от магнитного поля появляются особенности, соответствующие целым факто-

рам заполнения [194, 195]. Это демонстрируют данные на Рис. 3.2, полученные для схожего

образца.

Для исследования спиновой динамики применялся расширенный метод накачка– зон-

дирование [A16], описанный в главе 2. В данном случае регистрировалась керровская эллип-

тичность, возникающая после отражения от образца линейно-поляризованного луча зонди-

рования. Керровская эллиптичность, как и керровское вращение, пропорциональна спиновой

поляризации [102], но менее чувствительна к изменению энергии возбуждения. Для накачки

и зондирования использовались импульсы с периодом повторения 80𝑇o = 1050 нс, чтобы яв-

но превысить характерное время затухания спиновой поляризации. Для измерения времени

продольной спиновой релаксации 𝑇1 магнитное поле 𝐵F до 6 T прикладывалось параллель-

но направлению распространения света, то есть параллельно нормали к образцу (геометрия

Фарадея). В этих экспериментах энергия фотонов как накачки, так и зондирующего пучка

составляла 1.523 эВ, что близко к энергии Ферми ДЭГ.

Динамика эллиптичности показана на Рис. 3.3(a) для различных значений магнитного

поля 𝐵F. Полная картина динамики эллиптичности в зависимости от магнитного поля по-

казана цветной картой на Рис. 3.3(b). В течение первых ∼ 5 ns (при 𝐵F ≳ 0.5 Tл) динамика

имеет признаки неэкспоненциальности и даже немонотонности. На более поздних временах

затухание близко к экспоненциальному, что позволяет определить время продольной спи-

новой релаксации 𝑇1. Зависимость 𝑇1 от магнитного поля показана на Рис. 3.3(c) для трех

различных температур и на Рис. 3.3(d) при 𝑇 = 2 К в широком диапазоне магнитных полей.

Из этих зависимостей можно сделать следующие выводы. (i) При малых полях 𝐵F ≲ 0.3 Тл

время релаксации квадратично по 𝐵F, 𝑇1 ∝ 𝐵2
F. (ii) При более высоких полях 𝐵F ≳ 0.3 Тл,

𝑇1 возрастает почти линейно с ростом 𝐵F. Скорость этого возрастания 𝑑𝑇1/𝑑𝐵F примерно
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Рис. 3.3: Спиновая динамика ДЭГ в геометрии Фарадея [A5] в КЯ GaAs/AlGaAs. (a) Дина-
мика керровской эллиптичности для различных значений магнитного поля, приложенного
в геометрии Фарадея. На вставке показана долгоживущая динамика вблизи фактора запол-
нения 𝜈 = 2. 𝑇 = 2 K. (b) Двумерная карта, показывающая эллиптичность как функцию
времени и магнитного поля. 𝑇 = 2 K. (c) Зависимость времени продольной спиновой ре-
лаксации 𝑇1 от магнитного поля при различных температурах. (d) Зависимость времени 𝑇1
от магнитного поля при 𝑇 = 2 K в широком диапазоне магнитных полей. Красная линия
показывает теоретический расчет в соответствии с уравнением (3.5). (e) Зависимость обрат-
ного магнитного поля от номера пика (1 соответствуем самому высокополевому пику). (f)
Зависимость значений времени 𝑇1 в максимумах пиков от магнитного поля. Красная линия
показывает степенную зависимость.
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обратно пропорциональна температуре 𝑇 . Таким образом, мы можем сделать вывод, что при

𝐵F ≳ 0.3 Tл 𝑇1 ∝ 𝐵F/𝑇 . (iii) При 𝐵F ≳ 0.5 Tл и при самой низкой 𝑇 = 2 K, когда рассто-

яние между уровнями Ландау превышает тепловую энергию ℏ𝑒𝐵F/𝑚e ≳ 𝑘B𝑇 , появляются

отчетливые пики на зависимости 𝑇1(𝐵F). Положения этих пиков соответствуют четным фак-

торам заполнения 𝜈, то есть когда 𝜈/2 уровней Ландау полностью заполнено электронами

со спинами как параллельными, так и антипараллельными магнитному полю. Полностью

заполненные уровни Ландау соответствуют отсутствию спиновых состояний свободных для

рассеяния без значительного изменения энергии электрона, и, соответственно, замедлению

спиновой релаксации. Около 𝜈 = 2 (𝐵F ≈ 2.5 Tл) динамика эллиптичности является долго-

живущей и неэкспоненциальной [вставка на Рис. 3.3(a)] с малой амплитудой, что затрудняет

определение 𝑇1. Очевидно, что пики становятся более выраженными при уменьшении 𝜈.

Зависимость обратного магнитного поля, при котором наблюдается пик 1/𝐵F от номера пи-

ка 𝜈/2 представлена на Рис. 3.3(e). Эта зависимость является линейной, как и должно быть

для факторов заполнения 𝜈 = 2𝜋ℏ𝑛e/𝑒𝐵F. Из этой зависимости можно определить плотность

электронов 𝑛e = 1.2 × 1011 см−2, которая находится в согласии с оценками, приведенными

выше. Также амплитуда пиков увеличивается сверхлинейно с 𝐵F [Рис. 3.3(f)].

Теоретическое описание измеренной зависимости 𝑇1(𝐵F) было выполнено при ведущем

участии Д. Н. Собьянина [A5]. Особенностью данной системы является большое время столк-

новения электрона с примесями (время релаксации импульса) 𝜏𝑝. Его можно оценить из

подвижности электронного газа как 𝜏𝑝 ∼ 𝑚e𝜇e/𝑒 ≈ 80 пс. Это время много больше пе-

риода циклотронной прецессии электрона, 𝜔c𝜏𝑝 ≫ 1, где частота циклотронной прецессии

𝜔c = 𝑒𝐵/𝑚e𝑐 = 0.5 пс−1 𝐵/1 Тл. Здесь мы воспользуемся теорией Ивченко [175], и форму-

лой (2.12) (левой ее частью), которая в предельном случае 𝜔c𝜏𝑝 ≫ 1 с точностью до числен-

ного множителя 1.5 дает

𝑇1(𝐵F) ∼ 𝑇1(0)(𝜔c𝜏𝑝)
2 ∼ 𝜏𝑝

𝜔2
c

Ω2
D

, (3.1)

где ΩD – частота спиновой прецессии в поле Дрессельхаус. На Рис. 3.3(d) показана зависи-

мость 𝑇1 от 𝐵 при 𝑇 = 2 K в диапазоне магнитных полей до 6 Tл. При малых полях 𝑇1 ∝ 𝐵2,

что и стоит ожидать из уравнения (3.1) c независящим от магнитного поля временем 𝜏𝑝. При

увеличении поля выше ∼ 0.3 мТ наблюдается линейная зависимость 𝑇1 ∝ 𝐵 что является

неожиданным результатом.

Как мы уже видели ранее, спиновая релаксация сопровождается диффузией электро-

нов. При столкновении, в среднем, электрон меняет свое положение на циклотронный радиус
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𝑟c = 𝑣F/𝜔c, где 𝑣F =
√︀

2𝐸F/𝑚e – скорость Ферми. Соответственно, коэффициент диффузии

𝐷 =
𝑟2c
𝜏𝑝
. (3.2)

Сравнивая это выражение с выражением (3.1), мы приходим к

𝑇1 ∼
𝑙2s
𝐷
, (3.3)

где 𝑙s = 𝑣F/ΩD – длина диффузии, зависящая лишь от параметров образца.

В соответствии с представлением о связи 𝑇1 с пространственной диффузией электро-

нов, квадратичная зависимость 𝑇1(𝐵F) в слабом поле соответствует классической диффу-

зии [196], тогда как поведение в сильном поле соответствует аномальной диффузии, которая

наблюдалась ранее в других системах [197] и не имеет однозначного объяснения. Соответ-

ствующий коэффициент аномальной диффузии, называемой диффузией Бома, определяется

выражением

𝐷B ∼ 𝑘B𝑇

𝑒𝐵
, (3.4)

что соответствует экспериментальной зависимости 𝑇1 ∝ 𝐵/𝑇 [Рис. 3.3(c)]. После подстановки

уравнения (3.4) в уравнение (3.3) мы получаем время спиновой релаксации вида

𝑇1 ∼ 𝜏0
ℏ𝜔c
𝑘B𝑇

𝜌0
𝜌(𝑣F)

, (3.5)

где эффективное время 𝜏0 ∼ 𝑚e𝑙
2
s/ℏ ∼ 1 нс, как и длина спиновой диффузии, зависит только

от характеристик образца. В уравнении (3.5) мы учли зависимость времени столкновения

от плотности состояний 𝜌(𝑣F) на уровне Ферми, 𝜏col = 𝜏col 0𝜌0/𝜌(𝑣F), где 𝜏col,0 и 𝜌0 = 𝑚e/𝜋ℏ2

– время столкновения и плотность состояний в малых магнитных полях [198]. Это соотно-

шение отражает пропорциональность вероятности перехода плотности конечных состояний

[199]. Для каждого отдельного уровня Ландау в 𝜌(𝑣) мы берем гауссову форму уширения со

стандартным отклонением 𝜎 =
√︀
𝜎2
0 + 𝜎2

th. Здесь 𝜎0 ∝
√
𝐵 [200, 201], а 𝜎th ∼ 𝑘B𝑇 учитывает

конечную температуру.

На Рис. 3.3(d) показано сравнение теоретической зависимости (3.5) и эксперименталь-

ных результатов. Хорошее совпадение наблюдается в диапазоне магнитных полей 𝐵 > 0.3 T.

В низких же магнитных полях имеет место квадратичное возрастание 𝑇1(𝐵F), соответствую-

щая классической диффузии. Осциллирующая зависимость 𝑇1(𝐵F), где максимумы 𝑇1 соот-

ветствуют четным 𝜈, возникают из-за осциллирующей зависимости 𝜌(𝑣F): при малых полях
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Рис. 3.4: Спиновая динамика для образца c КЯ GaAs/AlGaAs, нормаль которого повернута
на угол 45∘ относительно направления магнитного поля [A5]. (a) Динамика керровской эллип-
тичности для значений продольной и поперечной компонент магнитного поля 0.7 Тл. Вставка
показывает увеличенный участок динамики (слева) и геометрию эксперимента (справа). Т
= 5 К. (b) Зависимость времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 и времени поперечной
спиновой дефазировки 𝑇 *

2 от 𝐵F = 𝐵V = 𝐵/
√

2. 𝑇 = 2 К.

плотность состояний снижается до постоянной 𝜌0, а при больших полях, когда расстояние

между соседними уровнями Ландау становится больше ширины отдельных уровней, возни-

кают осцилляции. В этом смысле эффект аналогичен эффекту Шубникова-де-Гааза и кван-

товому эффекту Холла [202].

Затем мы переключаемся на геометрию эксперимента, в которой нормаль к образцу

наклонена на ∼ 45∘ относительно магнитного поля и пучков накачки и зондирования [см.

вставку на Рис. 3.4(a)]. Это позволяет наблюдать как монотонное затухание компоненты

спина вдоль поля, так и прецессию компоненты перпендикулярной полю. Что самое главное,

ненулевая компонента магнитного поля вдоль нормали к образцу приводит к квантованию

Ландау, позволяя измерять спиновую динамику в режиме КЭХ. Падающие лучи прелом-

ляются на поверхности образца и падают на КЯ под углом ∼ 12∘ относительно нормали

к образцу. Таким образом, импульс накачки создает спиновую поляризацию с близкими по

величине компонентами вдоль и поперек магнитного поля, 𝑆‖ ≈ 𝑆⊥. В то время как 𝑆‖ моно-

тонно затухает со временем 𝑇1, 𝑆⊥ прецессирует относительно магнитного поля и затухает

со временем 𝑇 *
2 . Таким образом, проекция спина на нормаль к образцу, которая в конечном

итоге детектируется зондирующим лучом, равна [A15]:

𝑆(𝑡) =
𝑆‖√

2
exp

(︂
− 𝑡

𝑇1

)︂
+
𝑆⊥√

2
exp

(︂
− 𝑡

𝑇 *
2

)︂
cos(𝜔L𝑡), (3.6)
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где 𝜔L = |𝑔|𝜇B𝐵/ℏ — ларморовская частота. Таким образом, в этом эксперименте можно

определить как 𝑇1, так и 𝑇
*
2 .

Измеренная динамика эллиптичности показана на Рис. 3.4(a). Согласно уравнению (3.6)

затухание амплитуды прецессии дает время 𝑇 *
2 , а затухание непрецессирующей компонен-

ты дает 𝑇1. Из подгонки уравнения (3.6) к экспериментальным данным мы также находим

|𝑔| = 0.40, тогда как знак 𝑔 фактора, по-видимому, отрицательный в соответствии с ожидани-

ями из формулы Рот, определяющей соотношение между 𝑔 фактором и энергией оптического

перехода [2, 203]. Так что 𝑔 = −0.40. На Рис. 3.4(b) показана зависимость 𝑇1 и 𝑇
*
2 от фарадеев-

ской компоненты магнитного поля 𝐵F, равной компоненте Фогта вдоль поверхности образца

𝐵V = 𝐵F = 𝐵/
√

2. Зависимость 𝑇1 от магнитного поля ожидаемо похожа на зависимость

в чистой геометрии Фарадея (Рис. 3.3) с острыми пиками при четных 𝜈. Время попереч-

ной спиновой релаксации 𝑇 *
2 монотонно возрастает с 𝐵F = 𝐵V при 𝐵F ≲ 0.3 T. Интересно,

что в этом диапазоне магнитных полей выполняется предельное соотношение 𝑇 *
2 ≈ 2𝑇1,

так что поперечная спиновая релаксация ограничивается продольной спиновой релаксацией.

При более высоких магнитных полях на зависимости 𝑇 *
2 (𝐵F) появляются отчетливые пики

на позициях, соответствующих четным факторам заполнения, что согласуется с работами

[36, 37, 38, 39, 40] .

3.3 Спиновая динамика электронов и дырок в квантовых

точках на основе GaAs

Прецессия спинового ансамбля в КТ в поперечном магнитном поле, приложенном в

геометрии Фогта, обычно характеризуется коротким временем 𝑇 *
2 ∼ 1 ns. Это связано с

большим разбросом электронных 𝑔-факторов и эффективных магнитных полей ядерных спи-

нов по КТ в ансамбле, который приводит к быстрой расфазировке спиновой поляризации

[204, 205, 23]. Это можно наблюдать на Рис. 3.5 для КТ InAs/In0.53Al0.24Ga0.23As, излуча-

ющих в районе 1.6 мкм. Динамика фарадеевской эллиптичности зондирующего импульса

после прихода импульса накачки, отражающая спиновую динамику, демонстрирует осцилля-

ции, которые кажутся нерегулярными. Однако, как видно из преобразования Фурье данной

динамики [вставка на Рис. 3.5(a)], это связано с наличием двух осциллирующих компонент

с различными 𝑔 факторами, соответствующих электронам и дыркам [A17, A15, A14]. Соот-

ветствующие 𝑔 факторы можно определить из зависимостей частот прецессии от магнитного

поля [Рис. 3.5(b)]. Но что более интересно, зависимости обратного времени затухания пре-
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Рис. 3.5: (а) Спиновая динамика при различных магнитных полях, приложенных в геометрии
Фогта, для КТ InAs/In0.53Al0.24Ga0.23As излучающих в районе 1.6 мкм. Красные пунктирные
линии показывают аппроксимацию экспериментальных данных суммой двух затухающих си-
нусоид. Кривые сдвинуты по вертикали для наглядности. На вставке показан спектр Фурье
спиновой динамики 𝐵 = 1 Тл. (b) Зависимости частоты спиновой прецессии от магнитного
поля для электронов (полные квадраты) и дырок (открытые кружки). (c) Зависимости ско-
рости затухания спиновой прецессии от магнитного поля для электронов (полные квадраты)
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эффектом синхронизации спиновых мод [23].

цессии от магнитного поля [Рис. 3.5(c)] близки к линейным в соответствии с формулой (1.5).

Это означает, что уже в магнитном поле ∼ 1 Тл время затухания спиновой прецессии 𝑇 *
2

определяется разбросом 𝑔 факторов и много меньше времени спиновой когерентности 𝑇2,

которое может находиться в микросекундном масштабе при температуре жидкого гелия

[23, 206, 207, 111, 208, 113, 209].

Однако в некоторых системах с КТ наблюдается более сложная спиновая динамика,

влияние на которую оказывает не только разброс частот ларморовской прецессии, но и реаль-

ное время спиновой когерентности 𝑇2. Обратимся к Рис. 3.6, где показана спиновая динамика

однократно заряженных (In,Ga)As/GaAs КТ. При положительных временных задержках мы

наблюдаем электронную спиновую прецессию с 𝑔 = −0.56 [знак определен в соответствии с

формулой Рот (2.2)] и ожидаемо коротким временем затухания 𝑇 *
2 = 1 нс. Однако при 𝑡 < 0,

то есть до прихода импульса накачки, мы неожиданно наблюдаем возрождение спиновой

динамики. Очевидно, что эта спиновая поляризация происходит от предыдущих лазерных

импульсов. Данный эффект был обнаружен в работе [23]. Он связан с тем, что накачка

периодическими лазерными импульсами приводит к селективной ориентации спинов КТ с

частотой ларморовской прецессии спинов, кратной частоте повторения импульсов накачки

𝑓L =
𝑔𝜇B𝐵

2𝜋ℏ
= 𝑚𝑓o, (3.7)
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где 𝑚-целое число. То есть происходит синхронизация спиновых мод (ССМ). Кроме того,

дальнейшие исследования показали, что периодическая накачка приводит к поляризации

ядерных спинов, подстраивая частоты большинства КТ под условие ССМ за счет сверх-

тонкого взаимодействия [155, 153]. Это явление называется ядерной фокусировкой частоты

[210, 211, 212, 213, 214, 215, 216, 217, A11]. Далее будут представлены измерения свобод-

ной прецессии спинового ансамбля КТ после его периодического лазерного возбуждения,

которые оказались возможными благодаря расширенному методу накачки–зондирования с

измерением фарадеевского/керровского вращения [A16]. Эта динамика позволила впервые

получить частотный спектр электронной спиновой прецессии ансамбля КТ.

Исследования ССМ проводились в образце, состоящем из 20 слоев КТ (In,Ga)As/GaAs,

выращенных методом молекулярно-лучевой эпитаксии на подложке GaAs с ориентацией

(001). Самоорганизация по схеме Странски-Крастанова приводит к формированию КТ, со-

стоящих в среднем из 105 атомов. Для гомогенизации размера точек после роста образец

был подвергнут термическому отжигу при температуре 880∘C. Плотность КТ в каждом слое

составляет 1010 см−2. Образец 𝛿-легирован кремнием на 16 нм ниже каждого слоя КТ с плот-

ностью доноров, близкой к плотности КТ, что формирует ансамбль однократно заряженных

КТ. Спектр ФЛ данных КТ характеризуется полосой шириной 30 мэВ с центральной энер-

гией 1.38 [A10]. Образец помещался в криостат, магнитное поле до 8 Тл прикладывалось в

геометрии Фогта перпендикулярно вектору распространения света и оси роста образца.

Для измерения динамики свободной спиновой прецессии электронов в КТ использовал-

ся расширенный метод накачки–зондирования, описанный в главе 2. Здесь помимо возмож-

ности измерять длительную спиновую динамику, мы использовали еще одно преимущество

данного метода: возможность управлять протоколом импульсов накачки. В описанных здесь

экспериментах мы использовали цуги, состоящие из 𝑁 импульсов накачки, следующие с пе-

риодом повторения 1.6 𝜇s. Расстояние между импульсами в рамках одного цуга составляло

𝑇o = 13.1 нс. При этом зондирующие импульсы, следующие синхронно с цугами с перио-

дом повторения 1.6 𝜇s, позволяли сканировать спиновую динамику как в рамках действия

цуга, так и после него [Рис. 3.7(a)]. Таким образом, к ансамблю КТ прикладывалось 𝑁 им-

пульсов, ориентирующих спин и создающих эффекты ССМ и ядерной фокусировки, а затем

измерялась свободная спиновая прецессия.

Результаты таких измерений после 𝑁 = 8 импульсов накачки в магнитном поле 𝐵 =

2 Тл представлены на Рис. 3.7(b). Момент времени 𝑡 = 0 соответствует моменту прихода

последнего лазерного импульса в цуге. Сигнал затухает в течение первой наносекунды из-

за неоднородной дефазировки с 𝑇 *
2 ≈ 0.5 нс. Однако через 𝑇o = 13.1 сигнал возрождается
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𝐵 = 2 Тл, 𝑇 = 6 К [A10].



92

снова и опять затухает. Такие же возрождения следуют и в дальнейшем в районе момен-

тов времени 2𝑇o, 3𝑇o и т.д., однако амплитуда этих всплесков резко затухает со временем.

Таким образом, измеренная динамика фарадеевского вращения при 𝑡 > 0 дает свободную

эволюцию средней поляризации электронного спина в ансамбле. Преобразование Фурье этой

динамики дает спектр прецессии спинов в ансамбле КТ, который представлен на Рис. 3.7(c).

Спектр имеет общую ширину на половине высоты порядка 10 нс−1, определяемую временем

неоднородной дефазировки 𝑇 *
2 . Он состоит из хорошо выраженных мод с междумодовым

расстоянием 2𝜋/𝑇o, соответствующим периоду всплесков сигнала. Ширина и форма мод от-

ражают характер затухания всплесков.

В частотный спектр спиновой прецессии [Рис. 3.7(c)] вносят вклад как распределение

𝑔-фактора, которое является внутренним свойством ансамбля КТ, так и условия его воз-

буждения. В частности, энергия возбуждающего лазера определяет средний 𝑔-фактор КТ,

приобретающих спиновую поляризацию [218, A15]. Периодичность лазерного возбуждения

предполагает эффективную поляризацию КТ с частотами электронных спинов, удовлетво-

ряющими соотношению (3.7), что и составляет суть эффекта ССМ [23]. Однако даже для

КТ с 𝑔-факторами, не удовлетворяющими уравнению (3.7), ядерное магнитное поле 𝐵N дает

вклад в общее магнитное поле и подстраивает ларморовскую частоту таким образом, что-

бы удовлетворять соотношению (3.7). Это и есть эффект ядерной фокусировки частоты,

усиливающий ССМ [155].

В дальнейшем мы выделим вклад ядерной фокусировки в ССМ с помощью деполяриза-

ции спинов ядер радиочастотным электромагнитным полем. Для манипулирования ядерным

спином к образцу прикладывалась небольшая катушка с внутренним диаметром около 1мм.

Напряжение на катушку подавалось с помощью функционального генератора и 10 дБ усили-

теля. Напряжение на катушку подавалось в широком частотном диапазоне, перекрывающем

ядерные магнитные резонансы для изотопов Ga, In, As, дающих основной вклад в сверхтон-

кое взаимодействие с электронным спином в данных КТ.

На Рис. 3.8(a) показано влияние РЧ поля на электронную спиновую прецессию при

непрерывном периодическом возбуждении образца лазерными импульсами. Сигнал при 𝑡 > 0

слабо подвержен влиянию РЧ поля. Однако сигнал при 𝑡 < 0, связанный с ССМ существенно

меняется при приложении уже небольшого РЧ поля. Меняется амплитуда сигнала, затем в

динамике появляется минимум и меняется фаза сигнала при 𝑡 < −0.25 нс. При дальней-

шем увеличении амплитуды РЧ поля изменения сигнала прекращаются – он выходит на

насыщение. Мы предполагаем, что в этом режиме ядерное поле, созданное за счет оптиче-

ской ориентации электронных спинов, подавлено и эффект ядерной фокусировки частоты
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Рис. 3.8: (a) Влияние широкополосного РЧ поля, деполяризующего ядерные спины, на спино-
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отсутствует.

Для начала изучим динамику формирования ССМ с и без ядерной фокусировки. Для

этого мы будем измерять максимальную амплитуду первого всплеска спиновой прецессии

после окончания последовательности импульсов накачки. Эта амплитуда измеряется в зави-

симости от числа предшествующих импульсов [Рис. 3.8(b)]. Без РЧ поля, то есть с ядерной

фокусировкой, для возникновения ССМ достаточно всего нескольких лазерных импульсов

[черные квадраты на Рис. 3.8(b)]. Зависимость описывается экспоненциальным выходом на

насыщение 1 − exp(−𝑁/𝑁rise) с 𝑁rise ≈ 4. При выключении ядерной фокусировки РЧ полем

для создания ССМ требуется гораздо больше импульсов [красные шарики на Рис. 3.8(b)],

𝑁rise ≈ 35, и максимальная амплитуда первого всплеска в 3 раза меньше, чем при наличии

ядерной фокусировки. Таким образом, ядерная фокусировка существенно ускоряет процесс

синхронизации спиновых мод. Характерное число импульсов накачки, необходимое для воз-

никновения ССМ без ядерной фокусировки дает нижнюю оценку времени спиновой коге-

рентности 𝑇2 > 𝑁rise𝑇o ≈ 0.5 мкс.

Интересно также сравнить спектры свободной спиновой прецессии с и без ядерной фо-

кусировки, показанные на Рис. 3.8(c) и 3.8(d), соответственно. Спектры при наличии ядерной

фокусировки характеризуются большой глубиной модуляции. При этом ССМ формируется

уже для двух импульсов накачки, тогда как увеличение числа лазерных импульсов приводит

к появлению новых мод в спектре, а амплитуда спектра практически не меняется. При по-

давлении ядерной фокусировки [Рис. 3.8(d)] спектры прецессии характеризуются меньшей

глубиной модуляции. При увеличении числа предшествующих импульсов 𝑁 ширина спектра

меняется слабо, но увеличивается его амплитуда.

Отметим, что характер свободной спиновой прецессии существенно зависит от магнит-

ного поля. Это демонстрирует Рис. 3.9(a). При 𝐵 = 2 Тл амплитуда каждого последующего

всплеска меньше предыдущего, тогда как при 𝐵 = 4 Тл второй всплеск интенсивнее первого,

а интенсивность третьего снова падает. Такое поведение динамики при 𝐵 = 4 Тл соответству-

ет появлению промежуточных мод в спектре свободной прецессии [Рис. 3.9(a)], соответству-

ющих условию 𝑓L = (𝑛+ 1/2)𝑓o, между основными модами. Появление промежуточных мод

при увеличении магнитного поля было впервые предсказано теоретически и обнаружено экс-

периментально в работе [A11]. Этот эффект объясняется различиями в механизме ядерной

фокусировки для положительно и отрицательно отстроенных от резонанса КТ [A10, 45].
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Рис. 3.9: (а) Спиновая динамика после 8 лазерных импульсов при двух различных магнит-
ных полях в (In,Ga)As/GaAs КТ. Момент времени 𝑡 = 0 соответствует приходу последнего
лазерного импульса. (b) Спектр свободной спиновой прецессии для различных магнитных
полей. (a),(b) 𝑇 = 6 К [A11].

3.4 Заключение по данной главе

В этой главе мы исследовали продольную и поперечную динамику спина в высокопо-

движном ДЭГ в КЯ GaAs/AlGaAs при низких температурах в сильных магнитных полях

используя расширенный метод накачки–зондирования с измерением керровской эллиптично-

сти. Магнитное поле, приложенное вдоль нормали к образцу, резко подавляет как продоль-

ную, так и поперечную спиновую релаксацию. В малых магнитных полях время продольной

спиновой релаксации квадратично возрастает с полем, что предсказывает классическая тео-

рия. Затем зависимость времени 𝑇1 от магнитного поля становится линейной с наклоном,

обратно пропорциональным температуре. Это поведение является аномальным и не имеет

хорошего объяснения. В диапазоне небольших полей в этой системе также достигается со-

отношение 𝑇 *
2 = 2𝑇1. При более высоких полях, когда расстояние между уровнями Ландау

превышает их уширение, в зависимости времен спиновой релаксации от магнитного поля

появляются пики так, что 𝑇1 и 𝑇 *
2 имеют максимумы при четных и нечетных факторах

заполнения, соответственно. Пики в зависимости 𝑇1 от магнитного поля связаны с миниму-

мами плотности состояний на уровне Ферми и соответствуют переходу при высоких полях и

низких температурах в режим квантового эффекта Холла.

Также в данной главе были представлены исследования спиновой динамики в нульмер-
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ных системах – КТ. В частности, описаны новые достижения в исследовании эффекта син-

хронизации спиновых мод. Впервые были получены спектры прецессии электронного спино-

вого ансамбля в КТ, накачиваемых цугами лазерных импульсов; именно спектр спиновой пре-

цессии является отправной точкой при изучении эффекта ССМ. Получение данных спектров

оказалось возможным благодаря применению расширенного метода накачки–зондирования,

позволившему измерить долгоживущую спиновую динамику и контролировать протокол им-

пульсов накачки. Оказалось, что, действительно, спектр имеет модовую структуру, опреде-

ляемую периодичностью накачки. При этом ширина каждой моды оказалась намного боль-

ше, чем 1/𝑇2 (𝑇2 ∼ 1 мкс [23]), чего не ожидалось в рамках многих теорий ССМ. Также

мы смогли выделить вклад поляризации ядерных спинов в динамику электронных спинов

и в эффект ССМ, прикладывая радиочастотное поле, деполяризующее ядерную спиновую

систему. Мы показали, что наличие ядерной фокусировки делает электронные спиновые мо-

ды значительно более выраженными и индуцирует дополнительные моды в антирезонансах

ларморовской частоты и частоты повторения лазерных импульсов. Было обнаружено, что

при наличии ядерной фокусировки увеличение числа импульсов в цуге накачки приводит к

резкому насыщению центральных мод и быстрому уширению спектра спиновой прецессии,

то есть поле Оверхаузера выталкивает спины электронов в боковые моды, которые не на-

качиваются напрямую. При отсутствии ядерной фокусировки, увеличение числа импульсов

накачки приводит к медленному росту амплитуды мод спиновой прецессии, давая нижнюю

оценку в 0.5 мкс на время спиновой когерентности 𝑇2.
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Глава 4

Когерентная радиооптическая

спектроскопия спиновой динамики

4.1 Введение

Когда магнитное поле приложено к ансамблю электронных спинов, они совершают

прецессию Лармора с частотой заданной магнитным полем. Если к системе дополнительно

приложить слабое радиочастотное (РЧ) или микроволновое магнитное поле (далее просто

РЧ поле), осциллирующее с частотой близкой к ларморовской, возникает электронный па-

рамагнитный резонанс (ЭПР). Открытие ЭПР Е. К. Завойским [47, 48] привело к появлению

целого направления диагностики спиновых свойств с использованием РЧ поля, в том числе

с временным разрешением [49, 219, 220]. Альтернативными, а иногда и комплементарными,

методами спиновой физики являются оптические методы, основанные на явлении оптической

ориентации [55]. Как уже было показано в предыдущих главах одним из наиболее прямых

и универсальных является метод накачки–зондирования с детектированием фарадеевского

или керровского вращения, дающий прямой доступ к динамике спинового ансамбля [97].

РЧ методы управления спиновыми состояниями и оптическое детектирование спиновой

поляризации можно комбинировать. Такая комбинация называется оптически-детектируемым

магнитным резонансом (ОДМР), при этом чаще всего измеряется влияние резонансного РЧ

поля на циркулярную поляризацию фотолюминесценции (ФЛ). Это позволяет радикально

повысить чувствительность ЭПР спектроскопии и делает возможным измерение отдельных

объектов (КТ, ионов, центров окраски и т.д.) [7]. ОДМР может измеряться, в том числе, и

с временным разрешением с использованием детектирования ФЛ [51, 221, 7] и рамановского

гетеродинного детектирования [222, 223]. В первом случае измерение когерентной спиновой
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прецессии ограничивается низким временным разрешением детекторов ФЛ. С другой сто-

роны, рамановское гетеродинное детектирование трудноприменимо для изучения спиновых

свойств резидентных электронов.

В настоящей главе на примере объемного полупроводника 𝑛-типа GaAs будет показано

что метод накачки–зондирования с измерением фарадеевского/керровского вращения мож-

но обобщить на использование накачки быстро меняющимся, в том числе РЧ, магнитным

полем и оптического зондирования [A7, A4]. Применяя различные протоколы РЧ поля это

позволит измерять все три основные времени спиновой релаксации 𝑇1, 𝑇2 и 𝑇
*
2 . Уровень сиг-

нала при спиновой ориентации РЧ полем определяется равновесной спиновой поляризацией

во внешнем поле, а она, в свою очередь, зависит от отношения зеемановской энергии 𝐸Z и

термической энергии 𝑘B𝑇 и для не слишком больших магнитных полей является очень малой

величиной. Однако спиновую поляризацию, на которую влияет РЧ поле, можно увеличить

с помощью дополнительной оптической подсветки циркулярно поляризованным светом, что

ведет к увеличению сигнала в комбинированном методе накачки–зондирования [A4].

4.2 Схема эксперимента

В экспериментах, приведенных в данной главе, в качестве образца использовался объ-

емный слой GaAs толщиной 350 мкм, легированный кремнием, так что концентрация свобод-

ных электронов составляла 1.4 × 1016 см−3. Это значение находится вблизи порога перехода

металл–изолятор и соответствует наибольшим временам спиновой релаксации в нулевом маг-

нитном поле (200-300 нс) [15]. Этот образец – яркий пример однородной системы, где дина-

мическое усреднение устраняет разброс частот прецессии электронов и спиновый ансамбль

характеризуется временем спиновой дефазировки 𝑇 *
2 , совпадающим со временем спиновой

когерентности индивидуальных электронов 𝑇2.

Общая схема эксперимента, используемая с незначительными вариациями практиче-

ски во всех радиооптических методах исследования спиновой динамики, представленных в

данной и последующих главах приведена на Рис. 4.1(a). Схема достаточна проста в реали-

зации и фото соответствующей установки приведено на Рис. 4.1(b). В этих экспериментах

образец помещен в криостат для достижения гелиевых температур. В части экспериментов

использовался проточный криостат Oxford Instruments MicrostatHe-R, позволяющий дости-

гать температур образца 5 − 300 К (номинально 3.5 − 300 К, однако реальная температура

образца была на 1.5 К выше измеряемой). При этом образец находился в вакууме и крепил-

ся серебряной пастой к холодному держателю. В другой части экспериментов использовался
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Рис. 4.1: (a) Схема радиооптического эксперимента. (b) Фото экспериментальной установки.
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заливной криостат фирмы RTI, при этом образец находился в газообразном гелии, а для

достижения низких температур (до 2 К) – в жидком гелии. Криостат обеспечивал темпера-

турный контроль от 2−300 К. К образцу прикладывалось магнитное поле с помощью посто-

янного магнита из сплава NdFeB в форме куба с длиной грани 30 мм. Величина магнитного

поля менялась посредством изменения расстояния от магнита до образца, его направление

менялось посредством изменения ориентации магнита. Магнитное поле контролировалось

с помощью датчика Холла и дополнительно посредством его расчета исходя из известных

размера магнита, его остаточной намагниченности и расстояния до образца.

Для приложения РЧ поля была изготовлена катушка из медной проволоки толщиной

0.1 мм. Внутренний диаметр катушки был менее 1 мм, тогда как внешний диаметр катушки

зависил от числа витков и не превышал 3 мм. В экспериментах данной главы использова-

лись катушки с числом витков 𝑁 = 30, в последующих двух главах для уменьшения ин-

дуктивного сопротивления и достижения большей амплитуды РЧ поля на больших частотах

использовались катушки с 𝑁 = 10. На катушку с помощью функционального генератора

Tektronix AFG3152 подавалось напряжения, форма временного профиля которого зависела

от типа проводимого эксперимента. Максимальная частота синусоидального напряжения,

достижимая данным генератором составляла 150 МГц. Поле, создаваемое РЧ катушкой в ее

центре оценивалось следующим образом. Поле, создаваемое одним витком катушки радиуса

𝑟, через который протекает ток 𝑖, равно 𝑏1 = 𝜇0𝑖/2𝑟. Полное поле, создаваемое 𝑁 витками

равно 𝑏 = 𝜇0𝑁𝑖/2𝑟. Поток проходящий через все 𝑁 витков, который определяет индуктив-

ность катушки 𝐿, равен Φ ≈ 𝜋𝑟2𝑏𝑁 = 𝜋𝜇0𝑖𝑟𝑁
2/2, соответственно 𝐿 = Φ/𝑖 ≈ 𝜋𝜇0𝑟𝑁

2/2.

Здесь приближение связано с неоднородностью поля внутри катушки. Если на катушку при-

кладывается квазистационарное напряжение 𝑈 , то ток через катушку будет определяться

внутренним сопротивлением генератора 𝑅in = 50 Ом (омическое сопротивление катушки

много меньше), 𝑖 = 𝑈/𝑅in и поле в центре катушки равно 𝑏 = 𝜇0𝑁𝑈/2𝑟𝑅in. В случае подачи

на катушку синусоидального напряжения с частотой 𝑓rf и амплитудой 𝑈rf, ток определяется

как 𝑅in, так и индуктивным сопротивлением 2𝜋𝑓rf𝐿, 𝑖 = 𝑈rf/
√︀
𝑅2
in + (2𝜋𝑓rf𝐿)2 и в случае от-

носительно больших частот 𝑓rf ≫ 𝑅in/2𝜋𝐿, 𝑖 ≈ 𝑈rf/2𝜋𝑓rf𝐿. При этом поле в центре катушки

𝑏 = 𝑈rf/2𝜋
2𝑓rf𝑟

2𝑁 . Используя приведенные формулы при максимальном напряжении генера-

тора 𝑈 = 10 В, можно прийти к выводу, что в большинстве экспериментов использовалось

поле катушки 𝑏 ∼ 1 mT.

Далее на образец подавалось излучение импульсного титан-сапфирового лазера. В боль-

шинстве экспериментов использовался лазер Mira900 фирмы Coherent, генерирующий им-

пульсы длительностью ∼ 2 пс. В некоторых экспериментах использовался лазер TiF-100
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фирмы АВЕСТА, генерирующий импульсы длительностью ∼ 150 фс. Лазеры имели часто-

ту повторения 𝑓o = 76.4 и 77.0 МГц, соответственно, (период повторения 𝑇o ≈ 13 нс) и

перестраивались по длине волны в диапазоне 710-900 нм. При исследовании ионов Ce3+ в

решетке YAG в следующих двух главах оптическая частота излучения лазера удваивалась с

использованием нелинейного кристалла для получения длины волны 444 нм. При изучении

𝑛 − 𝐺𝑎𝐴𝑠 в этой и следующей главе использовалось основное излучение лазера на длине

волны 825-830 нм. При этом для уменьшения частоты следования оптических импульсов 𝑓o

использовался прореживатель импульсов фирмы Coherent.

В экспериментах радиооптической накачки–зондирования, описанных в данной главе,

со спиновой накачкой РЧ импульсом и зондированием оптическим импульсом лазерное из-

лучение имело линейную поляризацию, при этом измерялся угол фарадеевского вращения

этой поляризации после прохождения излучения через образец с использованием стандарт-

ной схемы с призмой Волластона и балансным детектором Nirvana. В этих экспериментах

импульсы напряжения РЧ поля синхронизировались с лазерными импульсами и между ни-

ми изменялась задержка электронно с помощью генератора. Причем частота повторений РЧ

импульсов была в 2 меньше 𝑓o, а синхронное детектирование усилителем Stanford Research

SR830 осуществлялось на частоте 𝑓o/2 так, что фактически измерялась разность сигналов

фарадеевского вращения с и без РЧ импульса. В этих экспериментах период следования

импульсов был много больше, чем времена спиновой релаксации так, чтобы спиновая по-

ляризация, созданная предыдущим импульсом затухала к приходу следующего импульса.

Отметим, что идея синхронизации РЧ (микроволнового) поля и оптических (или рентгенов-

ских) импульсов используется также в технике детектирования ферромагнитного резонанса,

при этом измеряется не динамика, а спектр прецессии намагниченности [224, 225].

В следующих параграфах и главах будет обсуждаться эксперименты, которые будут

отличаться направлением постоянного поля B, временным профилем поля РЧ катушки, и

поляризацией лазерных импульсов. Эти параметры приведены в таблице 4.1.
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Эксперимент Определяемый Направл. Профиль Поляр.

параметр B РЧ поля лазера

rf-opt p-p 𝑇1 Faraday rect pulse lin
rf-opt p-p 𝑇 *

2 Voigt rect pulse lin
rf-opt p-p 𝑇2 Voigt sin pulse lin

РСУ–ЭПР, СРСУ (глава 5) 𝑇2 Voigt sin mod ell
РСИ (глава 6) 𝑇1 Faraday-Voigt sin mod ell

Таблица 4.1: Сводная таблица экспериментальных конфигураций, используемых в радиооп-
тических экспериментах, приведенных в данной главе и следующих главах. Используемые
сокращения: rf-opt p-p – радиооптический метод накачки–зондирования, sin pulse – импульс
синусоидального поля, rect pulse – прямоугольный импульс, sin mod синусоидальное РЧ поле,
промодулированное по амплитуде, ell – эллиптическая поляризация, lin – линейная, СРСУ –
стимулированное резонансное спиновое усиление, РСИ – резонансная спиновая инерция.

4.3 Радиооптический метод накачки–зондирования на при-

мере n-GaAs

В магнитном полеBtot, которое складывается из суммы постоянного поля и поля РЧ ка-

тушки Btot = B+b(𝑡) возникает зеемановское расщепление спиновых уровней электрона, со-

ответствующее 𝐸Z = |𝑔|𝜇B𝐵tot. Равновесное распределение электронов по спиновым уровням

можно описать функцией Больцмана 𝑓B(𝐸) = exp(−𝐸/𝑘B𝑇 ) для невырожденного электрон-

ного газа. Однако в рассматриваемой в данном параграфе системе 𝑛-GaAs с концентрацией

электронов 𝑛e = 1.4× 1016 см−3 при низких температурах электронный газ является вырож-

денным и характеризуется распределением Ферми-Дирака 𝑓(𝐸) = {exp[(𝐸 − 𝜇)/𝑘B𝑇 ] + 1}−1,

где 𝜇 – химический потенциал, который определяется концентрацией электронов и темпера-

турой, и в пределе 𝑇 → 0 совпадает с энергией Ферми 𝜖F = 𝜋2ℏ2(3𝑛e)2/3/2𝑚, где 𝑚 – масса

электрона. Как следствие этого распределения нижний спиновый уровень заполнен несколь-

ко больше чем верхний и возникает равновесная спиновая поляризация, направленная па-

раллельно магнитному полю, которую можно оценить усреднив спиновую поляризацию по

всем спиновым и импульсным состояниям:

Sst =
Btot

𝐵tot

1

𝑛e

∑︁
𝑆=±1/2

∫︁
𝑆𝑑Γ

exp(𝐸(𝑘)+𝑔𝜇B𝐵𝑆−𝜇
𝑘B𝑇

) + 1

≈ −𝑔𝜇BBtot

2𝑛e

∫︁
𝜕𝑓

𝜕𝜇
|𝜇=𝜇0𝑑Γ = −𝑔𝜇B

4𝑛e

𝜕𝑛(𝜇, 𝑇 )

𝜕𝜇
|𝜇=𝜇0Btot, (4.1)

где интегрирование 𝑑Γ ведется по фазовому пространству, 𝑛(𝜇, 𝑇 ) – концентрация электро-

нов, зависящая от химического потенциала и температуры, так что 𝑛(𝜇0, 𝑇 ) = 𝑛e – фик-
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сированная концентрация электронов в образце и мы учли что |𝑔|𝜇B𝐵 ≪ 𝑘B𝑇, 𝜖F. Таким

образом,

Sst = 𝜒Btot, (4.2)

𝜒 ≈ −𝑔𝜇B
4𝑛𝑒

𝜕𝑛(𝜇, 𝑇 )

𝜕𝜇
|𝜇=𝜇0 ≈ −𝑔𝜇B ×

⎧⎪⎨⎪⎩
1

4𝑘B𝑇
, 𝑘B𝑇 ≫ 𝜖F

3
8𝜖F
, 𝑘B𝑇 ≪ 𝜖F.

(4.3)

Отметим, что мы имеем дело с нормированной спиновой поляризацией. Соответствующие

значения спиновой поляризации (например, 𝑆st) уместно сравнивать с 1/2. При резком из-

менении магнитного поля за счет поля РЧ катушки b(𝑡), резко изменяется стационарная

спиновая поляризация Sst, и происходит релаксация спиновой поляризации к новому зна-

чению Sst. На этом факте основан метод возбуждения спиновой динамики с помощью РЧ

катушки, которая затем будет детектироваться оптически измерением фарадеевского вра-

щения. Спиновая динамика в этом процессе описывается уравнением Блоха [64, 164]:

𝑑S

𝑑𝑡
=
𝑔𝜇B
ℏ

Btot × S− 𝛾(S− Sst), (4.4)

где 𝛾 – это релаксационная матрица, которая сводится к 1/𝑇1 для компоненты S вдоль Btot

и к 1/𝑇2 для поперечной компоненты S.

4.3.1 Скачкообразное изменение магнитного поля: 𝑇1 и 𝑇 *
2

Решение уравнения Блоха в постоянном поле Btot описывается уравнением

S(𝑡) = Sst + [(S(0)e)e− Sst] exp(− 𝑡

𝑇1
)]

+ [S(0) − (S(0)e)e] cos(𝜔L𝑡) exp(− 𝑡

𝑇2
) + e× S(0) sin(𝜔L𝑡) exp(− 𝑡

𝑇2
), (4.5)

где e = 𝜔L/𝜔L. Так если поле b(𝑡) резко увеличивается от 0 до b в момент 𝑡 = 0, то спиновая

динамика описывается уравнением (4.5), где S(0) = 𝜒B, Sst = 𝜒(b + B) и Btot = b + B. В

частности, если B ‖ b, то происходит продольная релаксация со временем 𝑇1. Если же резко

прикладывается поле b ⊥ B, то происходит прецессия спиновой поляризации с ларморов-

ской частотой 𝜔L = 𝑔𝜇BB/ℏ (𝑏 ≪ 𝐵), затухающая со временем 𝑇2. При этом мы измеряем

спиновую поляризацию ансамбля электронов, которая за счет разброса частот 𝛿𝜔L затухает

со временем 𝑇 *
2 , так что 1/𝑇 *

2 = 1/𝑇2 + 𝛿𝜔L. Здесь мы везде предполагаем 𝑏≪ 𝐵. Изменение

спиновой компоненты вдоль нормали к образцу [ось 𝑧, Рис. 4.1(a)] при 𝑡 > 0 в этих двух



104

Рис. 4.2: Измерение времен спиновой релаксации 𝑇1, 𝑇
*
2 и 𝑇2 [A4]. Слева направо: времен-

ные профили поля РЧ катушки 𝑏(𝑡), схематическое изображение геометрии эксперимента и
эволюция спиновой поляризации, соответствующие измеренные динамики спиновой поляри-
зации электрона вдоль оси 𝑧 для 𝑛-GaAs. (a), (b) Постоянное поле B в геометрии Фарадея и
ступенчатый профиль 𝑏(𝑡) позволяет измерить время 𝑇1. (с), (d) B направлено в геометрии
Фогта и ступенчатый профиль 𝑏(𝑡) позволяют измерить время 𝑇 *

2 . (e), (f) B в геометрии
Фогта и синусоидальный профиль 𝑏(𝑡) с частотой резонансной с частота Лармора [𝜔L = 2𝜋×
(50 МГц)] позволяет измерить время 𝑇2. Красные пунктирные линии на панелях (b), (d), (f)
показывают расчетные профили. 𝑇 = 2 К.

случаях описывается уравнениями

∆𝑆𝑧(𝑡) = 𝜒𝑏[1 − exp(−𝑡/𝑇1)],B ‖ b (4.6)

∆𝑆𝑧(𝑡) = 𝜒𝑏 cos(𝜔L𝑡) exp(−𝑡/𝑇 *
2 ),B ⊥ b. (4.7)

Таким образом, для измерения времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 необходи-

мо приложить постоянное магнитное поле B в геометрии Фарадея параллельно нормали к

образцу и оптическому лучу, при этом также B ‖ b, и подать на РЧ катушку прямоугольный

импульс напряжения [Рис. 4.2(a)]. Далее измерение спиновой динамики можно проводить,

посредством детектирования фарадеевского вращения линейной поляризации лазерного им-

пульса с контролируемой задержкой относительно импульса напряжения, как это описано в

предыдущем параграфе. При резком (за время ∼ 20 нс) увеличении поля РЧ катушки от 0

до 2 мТл и затем после такого же резкого выключения поля, спиновая поляризация экспо-
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Рис. 4.3: (a) Спиновая динамика электронов в 𝑛-GaAs после резкого изменения поля РЧ
катушки 𝑏(𝑡) при разных значения постоянного поля𝐵, ориентированного в геометрии Фогта.
(b) Зависимость ларморовской частоты спиновой прецессии от магнитного поля 𝐵. Красная
линия – линейная аппроксимация экспериментальной зависимости, позволяющая определить
модуль 𝑔 фактора. Во вставке показан временной профиль 𝑏(𝑡) и геометрия эксперимента.
𝑇 = 2 К [A4].

ненциально со временем 𝑇1 стремится к своему новому значению [Рис. 4.2(b)] в соответствии

с формулой (4.6). Пунктирной красной линией на рисунке показана аппроксимация спиновой

динамики экспоненциальной функцией со временем 𝑇1 = 300 нс близким к измеренному с по-

мощью расширенного метода накачки–зондирования с измерением фарадеевского вращения

[A16]. Также в измеряемый сигнал дает вклад фарадеевское вращение, которое неизбежно

присутствует в кристалле GaAs и не связано со спиновой поляризацией резидентных носи-

телей. Этот вклад легко выделить так как он пропорционален приложенному магнитному

полю и мгновенно следует за 𝑏(𝑡). Биения и выброс сразу после изменения поля связаны с

переходными процессами в РЧ контуре.

Для измерения поперечного времени дефазировки спинового ансамбля 𝑇 *
2 необходимо

приложить постоянное магнитное поле B в геометрии Фогта перпендикулярно нормали к об-

разцу и оптическому лучу, при этом также B ⊥ b, и подать на РЧ катушку прямоугольный

импульс напряжения [Рис. 4.2(c)]. В этой геометрии резкое изменение магнитного поля b

инициируют прецессию спинового ансамбля, которая затухает со временем 𝑇 *
2 [Рис. 4.2(d)].

Измеренная спиновая динамика аппроксимирована формулой (4.7). Эта аппроксимация по-

казана пунктирной красной линией на Рис. 4.2(d) и дает время 𝑇 *
2 = 300 нс в хорошем

соответствии с результатом, полученным расширенным методом накачки–зондирования с
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Рис. 4.4: (a)-(b) Схематическое изображение классической прецессии спинов в электронном
ансамбле вокруг магнитного поля. Свободная прецессия имеет хаотичный характер (a), тогда
как резонансное РЧ поле синхронизует прецессию (b). (c) Прецессия спина в системе отсчета,
вращающейся с угловой скоростью 𝜔rf

измерением фарадеевского вращения [A16]. При изменении постоянного магнитного поля

увеличивается частота ларморовской спиновой прецессии [Рис. 4.3(a)]. Зависимость лармо-

ровской частоты от магнитного поля [Рис. 4.3(b)] хорошо описывается линейной функцией

и позволяет определить модуль 𝑔 фактора электрона |𝑔| = 0.44, что хорошо согласуется с

другими измерениями в 𝑛-GaAs [A16, A12].

Отметим, что амплитуда сигнала в этих двух экспериментах определяется изменением

равновесной спиновой поляризации полем РЧ катушки b(𝑡): 𝑆 ∼ 𝜒𝑏. Это сама по себе малая,

однако детектируемая величина.

4.3.2 Спиновая динамика в осциллирующем РЧ поле: 𝑇2

Далее мы рассмотрим случай приложения импульса синусоидального РЧ поля к образ-

цу, когда постоянное поле приложено в геометрии Фогта [Рис. 4.2(e)]. Для описания явлений,

происходящих в этом случае, обратимся к классическому представлению о прецессии спина в

магнитном поле. Изначально, несмотря на то, что частоты прецессии всех спинов в ансамбле

примерно равны 𝜔L = 𝑔𝜇bB/ℏ, прецессии спинов различных электронов не сфазированы и

прецессирующая компонента общей спиновой поляризации близка к 0. Однако, если частота

РЧ поля близка к 𝜔L, то РЧ поле “навязывает” спинам свою частоту и привязывает их по
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фазе, подобно тому как вынуждающая сила “навязывает” свою частоту и привязывает по

фазе маятник (Рис. 4.4). Таким образом, с течением времени возникает макроскопическая

спиновая поляризация, прецессирующая вокруг B [Рис. 4.2(f)]. После прекращения РЧ им-

пульса спиновая поляризация продолжает прецессию, но ее амплитуда затухает. Далее будет

показано, что как возрастание, так и затухание амплитуды спиновой поляризации является

экспоненциальным [красная пунктирная линия на Рис. 4.2(f)] и характеризуется временем

близким к 𝑇2.

Динамика электронной спиновой поляризации под действием в РЧ поля описывается

уравнением (4.4). При этом вектор b(𝑡) = 𝑏

⎛⎜⎜⎜⎝
0

0

cos(𝜔rf𝑡− 𝜙rf)

⎞⎟⎟⎟⎠ в системе координат, пока-

занной на Рис. 4.1(a). Здесь для общности мы ввели фазу РЧ поля 𝜙rf, определяющую его

состояние в момент 𝑡 = 0. Вектор b(𝑡) можно представить как сумму двух компонент, вра-

щающихся вокруг оси 𝑥 с частотами 𝜔rf = 𝜔rf

⎛⎜⎜⎜⎝
1

0

0

⎞⎟⎟⎟⎠ и −𝜔rf: b(𝑡) = (𝑏/2)

⎛⎜⎜⎜⎝
0

− sin(𝜔rf𝑡− 𝜙rf)

cos(𝜔rf𝑡− 𝜙rf)

⎞⎟⎟⎟⎠+

(𝑏/2)

⎛⎜⎜⎜⎝
0

sin(𝜔rf𝑡− 𝜙rf)

cos(𝜔rf𝑡− 𝜙rf)

⎞⎟⎟⎟⎠. Отметим, что частота 𝜔rf близка к ларморовской частоте 𝜔L, тогда

как частота −𝜔rf далека от резонанса и в приближении вращающейся волны второй компо-

нентой можно пренебречь [164]. Перепишем уравнение 4.4 в виде:

𝑑S

𝑑𝑡
= (𝜔L + ΩR(𝑡)) × S− 𝛾(S− Sst), (4.8)

где

ΩR(𝑡) = ΩR

⎛⎜⎜⎜⎝
0

− sin(𝜔rf𝑡− 𝜙rf)

cos(𝜔rf𝑡− 𝜙rf)

⎞⎟⎟⎟⎠ (4.9)

частота Раби, ΩR = 𝑔𝜇B𝑏/2ℏ, Sst = 𝜒𝐵

⎛⎜⎜⎜⎝
1

0

0

⎞⎟⎟⎟⎠, и здесь 𝛾 =

⎛⎜⎜⎜⎝
1/𝑇1 0 0

0 1/𝑇2 0

0 0 1/𝑇2

⎞⎟⎟⎟⎠. Для реше-

ния этого уравнения перейдем во вращающуюся систему отсчета с угловой скоростью 𝜔rf

посредством замены переменных

S = �̂�S′ (4.10)
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�̂� =

⎛⎜⎜⎜⎝
1 0 0

0 cos(𝜔rf𝑡) − sin(𝜔rf𝑡)

0 sin(𝜔rf𝑡) cos(𝜔rf𝑡)

⎞⎟⎟⎟⎠ , �̂�−1 =

⎛⎜⎜⎜⎝
1 0 0

0 cos(𝜔rf𝑡) sin(𝜔rf𝑡)

0 − sin(𝜔rf𝑡) cos(𝜔rf𝑡)

⎞⎟⎟⎟⎠ (4.11)

и умножения уравнения (4.8) слева на �̂�−1. В результате этих преобразований уравнение

Блоха можно переписать как

𝑑S′

𝑑𝑡
= Ω× S′ − 𝛾(S′ − Sst), (4.12)

где частота Ω =

⎛⎜⎜⎜⎝
∆𝜔L

ΩR sin𝜙rf

ΩR cos𝜙rf

⎞⎟⎟⎟⎠, Ω =
√︀

∆𝜔2
L + Ω2

R уже не зависит от времени, здесь ∆𝜔L =

𝜔L − 𝜔rf. Решение данного уравнения можно представить в виде

S′(𝑡) = S′′(𝑡)

+
𝜒𝐵

1 + Ω2
R𝑇1𝑇2 + ∆𝜔2

L𝑇
2
2

⎛⎜⎜⎜⎝
1 + ∆𝜔2

L𝑇
2
2

∆𝜔LΩR𝑇
2
2 sin𝜙rf + ΩR𝑇2 cos𝜙rf

∆𝜔LΩR𝑇
2
2 cos𝜙rf − ΩR𝑇2 sin𝜙rf

⎞⎟⎟⎟⎠ , (4.13)

где постоянная компонента в уравнении (4.13) является частным решением уравнения (4.12),

а S′′(𝑡) – решение однородного уравнения

𝑑S′′

𝑑𝑡
=

⎛⎜⎜⎜⎝
−1/𝑇1 −ΩR cos𝜙rf ΩR sin𝜙rf

ΩR cos𝜙rf −1/𝑇2 −∆𝜔L

−ΩR sin𝜙rf ∆𝜔L −1/𝑇2

⎞⎟⎟⎟⎠S′′. (4.14)

Уравнение (4.14) имеет аналитическое решение, которое, однако, слишком громоздко. В част-

ности, собственные значения матрицы в этом уравнении, определяющие частоты спиновой

прецессии, являются решениями кубического уравнения. Мы рассмотрим частный случай

изотропного времени спиновой релаксации 𝑇1 = 𝑇2 = 𝜏s, что справедливо для однородной

спиновой системы, которой является рассматриваемый образец 𝑛-GaAs в малом магнитном

поле. Тогда уравнение (4.14) описывает вращение спиновой поляризации с частотой Ω и ее

затухание со временем 𝜏s:

S′′(𝑡) = {(S′′(0)e)e + [S′′(0) − (S′′(0)e)e] cos(Ω𝑡) + e× S′′(0) sin(Ω𝑡)} exp(−𝑡/𝜏s), (4.15)
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где e = Ω/Ω. Если при 𝑡 < 0 РЧ поле было выключено и его включили в момент 𝑡 = 0, так

что 𝜙rf = 0, то S(0) = S′(0) = Sst, S
′′(0) = 𝜒𝐵ΩR𝜏s/(1 + Ω2𝜏 2s )

⎛⎜⎜⎜⎝
ΩR𝜏s

−1

−∆𝜔L𝜏s

⎞⎟⎟⎟⎠.

Формулы (4.10),(4.11),(4.13),(4.15) дают решение для движения спина в осциллирую-

щем магнитном поле:

S(𝑡) = 𝜒𝐵
ΩR𝜏s√︀

1 + Ω2𝜏 2s

⎛⎜⎜⎜⎝
ΩR
Ω

sin(Ω𝑡+ 𝜑)

− cos(Ω𝑡+ 𝜑) cos(𝜔rf𝑡) + Δ𝜔L
Ω

sin(Ω𝑡+ 𝜑) sin(𝜔rf𝑡)

− cos(Ω𝑡+ 𝜑) sin(𝜔rf𝑡) − Δ𝜔L
Ω

sin(Ω𝑡+ 𝜑) cos(𝜔rf𝑡)

⎞⎟⎟⎟⎠ exp(− 𝑡

𝜏s
)

+ 𝜒𝐵
ΩR𝜏s

√︀
1 + ∆𝜔2

L𝜏
2
s

1 + Ω2𝜏 2s

⎛⎜⎜⎜⎝
√

1+Δ𝜔2
L
𝜏2s

ΩR𝜏s

cos(𝜔rf𝑡+ 𝜓)

sin(𝜔rf𝑡+ 𝜓)

⎞⎟⎟⎟⎠ , (4.16)

где 𝜑 = arccos(1/
√︀

1 + Ω2𝜏 2s ), 𝜓 = arccos(1/
√︀

1 + ∆𝜔2
L𝜏

2
s ). Первый член в этом уравнении

описывает переходный процесс после включения РЧ поля. Второй член описывает стацио-

нарную вынужденную прецессию спина в плоскости 𝑦𝑧 на частоте РЧ поля. Амплитуда этой

прецессии равна

𝑆a = 𝜒𝐵
ΩR𝜏s

√︀
1 + ∆𝜔2

L𝜏
2
s

1 + Ω2
R𝜏

2
s + ∆𝜔2

L𝜏
2
s

. (4.17)

Она имеет резонансный характер, максимальна при 𝜔rf = 𝜔L, а ширина резонанса опреде-

ляется наибольшей из величин 1/𝜏s и ΩR. Качественно поведение спина под действием поля

можно описать как раскручивание равновесной компоненты вокруг B, что соответствует

вращению спина вокруг вектора Ω во вращающейся системе отсчета [Рис. 4.4(c)]. В резуль-

тате этого раскручивания возникает осциллирующая компонента спина вдоль оси 𝑧, которая

и измеряется в эксперименте [Рис. 4.2(f)]:

𝑆𝑧(𝑡) = 𝜒𝐵
ΩR𝜏s√︀

1 + Ω2𝜏 2s

×
{︁
−

[︀
cos(Ω𝑡+ 𝜑) sin(𝜔rf𝑡) +

∆𝜔L
Ω

sin(Ω𝑡+ 𝜑) cos(𝜔rf𝑡)
]︀

exp(− 𝑡

𝜏s
)

+

√︃
1 + ∆𝜔2

L𝜏
2
s

1 + Ω2𝜏 2s
sin(𝜔rf𝑡+ 𝜓)

}︁
(4.18)

В частности, в случае резонанса ∆𝜔L = 0

𝑆𝑧(𝑡) = 𝜒𝐵
ΩR𝜏s

1 + Ω2
R𝜏

2
s

{︀
1 −

[︀
cos(ΩR𝑡) − ΩR𝜏s sin(ΩR𝑡)

]︀
exp(− 𝑡

𝜏s
)
}︀

sin(𝜔rf𝑡). (4.19)
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Рис. 4.5: Осцилляции Раби [A7]. (a) Динамика спиновой поляризации 𝑆𝑧 электронов в 𝑛-GaAs
при ее возбуждении РЧ импульсом достаточно большой амплитуды 𝑏 = 0.7 мТл, длительно-
сти 1.2 мкс и частоты 25 МГц в постоянном поле 𝐵 = 4.2 мТл. Красные линии показывают
расчет согласно уравнению (4.19) в пределах импульса и экспоненциальное затухание после
его окончания. (b) Зависимость амплитуды спиновой прецессии от амплитуды РЧ импульса,
пересчитанной в частоту Раби, через 0.6 мкс после начала РЧ импульса для двух различных
значений постоянного магнитного поля (𝐵 = 4.2 и 8.4 мТл), соответствующих резонансным
частотам 𝑓rf = 25 и 50 МГц. Красные линии показывают расчет амплитуды согласно урав-
нению (4.19). (a)-(b) Температура образца 𝑇 = 6 К.

В случае ΩR ≪ 1/𝜏s амплитуда осциллирующей компоненты возрастает как 1−exp(−𝑡/𝜏s),

что хорошо описывает поведение, наблюдаемое в эксперименте [Рис. 4.2(f)], позволяя опре-

делить 𝜏s. Это же время определяется как время затухания прецессии после окончания РЧ

импульса. При достаточно большой амплитуде РЧ поля 𝑏, и соответственно ΩR, амплитуда

спиновой прецессии должна проявлять затухающие биения на частоте ΩR. Это демонстри-

рует Рис. 4.5(a). Также осцилляции будут наблюдаться если измерять амплитуду спиновой

прецессии при фиксированной временной задержке в зависимости от амплитуды РЧ поля

[Рис. 4.5(b)]. Амплитуда РЧ поля пересчитывалась из напряжения, подаваемого на катушку

𝑈 и его частоты 𝑓rf по формуле 𝑏 = 𝑈/2𝜋2𝑓rf𝑟
2𝑁 (см. раздел 4.2) с параметрами 𝑁 = 30 и

𝑟 = 0.9 мм. Соответствующая частота Раби ΩR = |𝑔|𝜇B𝑏/2ℏ. Экспериментальные данные хо-

рошо описываются уравнением (4.19) [амплитуда показана красными линиями на Рис. 4.5].

Более того, увеличение постоянного поля 𝐵 и соответствующее увеличение 𝜔rf приводит к

пропорциональному увеличению амплитуды сигнала [Рис. 4.5(b)] также в согласии с урав-

нением (4.19). Однако при этом максимально достижимая частота Раби обратно пропорци-
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Рис. 4.6: (a) Динамика спиновой поляризации 𝑆𝑧 электронов в 𝑛-GaAs при фиксированной
частоте РЧ поля 𝜔rf = 2𝜋 × 25 МГц и различных ларморовских частотах, соответствующих
различным значениям постоянного поля 𝐵. Верхняя панель показывает временной профиль
РЧ поля. Пунктирные линии отмечают моменты начала и окончания РЧ импульса. Красные
линии показывают аппроксимацию экспериментальных данных уравнениями (4.18) (РЧ поле
включено) и (4.5) (свободная прецессия). (b) Зависимость амплитуды спиновой прецессии от
ларморовской частоты через 0.6 мкс после начала РЧ импульса. Красная линия показывают
аппроксимацию экспериментальных данных уравнением (4.17). (a)-(b) Температура образца
𝑇 = 1.6 К [A7].

ональна частоте 𝑓rf = 𝜔rf/2𝜋.

Рассмотрим эксперименты с отклонением 𝜔L от резонанса с 𝜔rf, ∆𝜔L ̸= 0. В этом случае

даже при небольшой амплитуде РЧ поля могут наблюдаться немонотонное поведение ампли-

туды спиновой прецессии в период воздействия РЧ поля [Рис. 4.6(a)]. Экспериментальные

данные хорошо описываются уравнением (4.18), тогда как после воздействия РЧ импульса

свободное затухание спиновой поляризации описывается экспоненциально затухающей ос-

циллирующей функцией (𝑆𝑧 из уравнения (4.5) c 𝑇1 = 𝑇2 = 𝜏s и начальными условиями,

определяемыми спиновой поляризацией из уравнения (4.16) на момент окончания действия

импульса РЧ поля). При этом отклонение от резонанса очевидно приводит к уменьшению

амплитуды спиновой поляризации, что демонстрирует Рис. 4.6(b). Зависимость амплитуды

спиновой прецессии от 𝜔L имеет резонансный характер с максимумом в 𝜔L = 𝜔rf и хорошо

описывается уравнением (4.17).

Отметим, что резонансный характер воздействия РЧ поля на спиновую систему [фор-

мула (4.17)] приводит к тому, что прецессия возбуждается только для спинов, частота кото-

рых совпадает с 𝜔rf с точностью до 1/𝜏s (при ΩR ≪ 1/𝜏s). Это устраняет вклад разброса ча-
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Рис. 4.7: Схематическое сравнение оптического и РЧ возбуждения электронной спиновой
системы [A7]. (a) Оптический импульс ориентирует электронные состояния, энергия оптиче-
ских переходов которых соответствует энергии фотона независимо от их ларморовских ча-
стот. В результате, затухание прецессии спиновой поляризации ориентированного подансам-
бля определяется разбросом ларморовских частот. (b) РЧ импульс резонансно воздействует
и возбуждает спины с определенными ларморовскими частотами 𝜔rf−1/𝑇2 ≲ 𝜔L ≲ 𝜔rf+1/𝑇2.
Прецессия ориентированного таким образом спинового подансамбля затухает за время близ-
кое ко времени спиновой когерентности 𝑇2.
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Рис. 4.8: Схема эксперимента с дополнительной подсветкой циркулярно поляризованным
светом.

стот спинов, создающих макроскопическую поляризацию, прецессия которой затухает после

выключения РЧ поля. Таким образом, после резонансного воздействия РЧ полем, спиновая

поляризация затухает за время близкое к 𝑇2, а не к 𝑇 *
2 , как при резком единовременном

изменении поля [Рис. 4.2(c),(d)] или в оптических экспериментах “накачка–зондирование”

(Рис. 4.7). Это имеет большое значения в неоднородных системах, в которых 𝑇 *
2 ≪ 𝑇2 таких

как квантовые точки или объемные полупроводники с концентрацией электронов ниже пе-

рехода металл–изолятор. При этом, однако, амплитуда сигнала умножается на множитель,

который можно оценить как 𝑇 *
2 /𝑇2 за счет того, что ориентируется только часть спинов.

4.4 Увеличение сигнала с помощью дополнительной оп-

тической подсветки

При ориентации спина осциллирующим РЧ полем максимальная амплитуда [см. фор-

мулу (4.17)] достигается в резонансе, ∆𝜔L = 0, а также при ΩR = 1/𝜏s. Максимальная ам-

плитуда равна 𝜒𝐵/2 (или 𝑇 *
2𝜒𝐵/2𝑇2 для неоднородной системы). Это значение существенно

больше, чем амплитуда сигнала при единомоментном изменении магнитного поля 𝜒𝑏. Тем

не менее, при малых полях амплитуда 𝜒𝐵/2 все-таки мала и сигнал может наблюдаться да-

леко не во всех спиновых системах. Дело в том что, что указанная амплитуда определяется

равновесной спиновой поляризаций Sst вдоль внешнего магнитного поля. Однако спиновую

поляризацию вдоль поля можно создать искусственно с помощью оптической накачки вдоль
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Рис. 4.9: Влияние непрерывной подсветки циркулярно поляризованным светом на динамику
спиновой прецессии электронов в 𝑛-GaAs, возбуждаемую РЧ полем. (a) Динамики спиновой
прецессии при различных мощностях подсветки для различных направлений ее циркуляр-
ной поляризации. (b) Зависимость амплитуды спиновой прецессии в момент выключения РЧ
поля от интенсивности дополнительной подсветки в случае ее циркулярной и линейной по-
ляризации. Отрицательные значения амплитуды соответствуют изменению фазы прецессии
на 𝜋. Сплошные линии на панели показывают линейную аппроксимацию. (c) Зависимость
скорости затухания спиновой прецессии после выключения РЧ поля от интенсивности допол-
нительной подсветки. (d) Зависимость частоты спиновой прецессии после выключения РЧ
поля от интенсивности дополнительной подсветки. (a)-(d) Частота РЧ поля 𝑓rf = 50 МГц, по-
стоянное магнитное поле 𝐵 = 8.4 мТл, длительность импульса РЧ поля 160 нс, температура
образца 𝑇 = 6 К.
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вектора постоянного магнитного поля. В этом случае уравнение Блоха принимает вид:

𝑑S

𝑑𝑡
= (𝜔L + ΩR(𝑡)) × S− 𝛾(S− Sst) + 𝛼𝑃e𝑥/2 − 𝑃S, (4.20)

где 𝑃 – скорость накачки (количество ориентированных спинов в секунду), e𝑥 – единичный

вектор вдоль оси 𝑥, соответствующий направлению спиновой накачки. Последний член в

уравнении (4.20) отражает тот факт, что оптическая накачка не только создает спиновую

поляризацию вдоль оси 𝑥, но также подавляет уже существующую спиновую поляризацию.

Коэффициент 𝛼 отражает ограниченную эффективность оптической ориентации, то есть

преобразования циркулярно поляризованного фотона в электронный спин, имеющий опреде-

ленное направление. При этом мы считаем 𝛼 > 0 при подсветке поляризацией 𝜎−. Напомним,

что спин S нормирован на число электронов и его максимальное значение равно 1/2, с этим

связан множитель 1/2 в предпоследнем члене уравнения (4.20).

Можно видеть, что уравнение (4.20) приводится к исходному уравнению (4.8) заменой

скорости релаксации на 𝛾 + 𝑃 и стационарной спиновой поляризации на

⎛⎜⎜⎜⎝
𝜒𝐵 + 𝛼𝑃𝑇1/2

0

0

⎞⎟⎟⎟⎠.

Таким образом, его решением в случае изотропной релаксации будет формула (4.16), в ко-

торой 𝜏s заменено на 𝜏s/(1 + 𝜏s𝑃 ), а 𝜒𝐵 на 𝜒𝐵 + 𝛼𝑃𝜏s/2. В резонансном случае ∆𝜔L = 0

амплитуда вынужденной прецессии, то есть амплитуда при 𝑡≫ 𝜏s равна

𝑆a = (𝜒𝐵 + 𝛼𝑃𝜏s/2)
ΩR𝜏s

1 + 𝜏s𝑃 + Ω2
R𝜏

2
s /(1 + 𝜏s𝑃 )

. (4.21)

Схема эксперимента с возбуждением спиновой прецессии РЧ полем и дополнительной

оптической подсветкой вдоль постоянного поля показана на Рис. 4.8. Здесь РЧ катушка рас-

положена у края образца, а дополнительная подсветка осуществляется в его торец. Размер

пятна подсветки был около 0.3 мм. Поляризация подсветки контролировалась с помощью

четвертьволновой пластинки и была либо циркулярной (𝜎+ или 𝜎−) либо линейной. Под-

светка осуществлялась тем же импульсным титан-сапфировым лазером, что использовался

для детектирования. Только для подсветки не использовался разреживатель импульсов и пе-

риод их следования составлял 13 нс, что намного меньше чем время спиновой релаксации для

исследуемого образца (200-300 нс). В этом смысле, учитывая что подсветка осуществлялась

вдоль магнитного поля, ее можно считать постоянной.

Динамика спиновой поляризации, возбуждаемой РЧ импульсом, при наличии дополни-

тельной подсветки показана на Рис. 4.9(a). Можно видеть, что подсветка светом с поляриза-
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цией 𝜎− приводит к увеличению амплитуды прецессии. При этом подсветка с поляризацией

𝜎+ сначала уменьшает амплитуду до нуля, а затем вновь увеличивает ее. В этом случае

спиновая поляризация, создаваемая подсветкой направлена против равновесной спиновой

поляризации, что реализуется при 𝛼 < 0 в уравнении (4.21). При этом амплитуда становится

отрицательной, что проявляется в изменении фазы прецессии на 𝜋. Зависимость амплитуды

спиновой прецессии от мощности подсветки показана на Рис. 4.9(b) для двух циркулярных

поляризаций света. Под воздействием подсветки амплитуда возрастает более чем в 3 раза,

а затем насыщается, чего и следует ожидать из формулы (4.21). Также показательно, что

подсветка линейно поляризованным светом не приводит к увеличению амплитуды спиновой

прецессии, так как линейно поляризованный свет не создает спиновую поляризацию. Насы-

щение, по-видимому, связано с увеличением скорости релаксации, вызванным подсветкой.

Зависимость скорости затухания спиновой прецессии после выключения РЧ поля от мощно-

сти подсветки приведена на Рис. 4.9(с).

Интересно, что подсветка циркулярно поляризованным светом также приводит к сдви-

гу частоты спиновой прецессии, измеренной после выключения РЧ поля. Зависимость этой

частоты от мощности подсветки приведена на Рис. 4.9(d). Отметим, что подсветка светом с

поляризацией 𝜎+ увеличивает ларморовскую частоту, тогда как подсветка с поляризацией

𝜎− ее уменьшает. Этот эффект ожидаем. Он связан с поляризацией ядерных спинов вдоль

постоянного магнитного поля, которую индуцируют электронные спины, ориентированные

циркулярно поляризованным светом. Обычно ядерная поляризация наиболее ярко проявля-

ется в системах с локализованными электронами [226].

Дефазировка и ядерная поляризация, вызванные подсветкой [Рис. 4.9(с) и (d)] являют-

ся нежелательными. Для того чтобы ослабить влияние этих эффектов в дальнейших экспе-

риментах подсветка подавалась не непрерывно, а непосредственно перед импульсом РЧ поля

[Рис. 4.10(b)]. Это осуществлялось с помощью электрооптического модулятора в луче под-

светки. За счет конечной скорости усилителя напряжения, который управлял модулятором,

границы импульса подсветки размыты на масштабе 200 нс. Таким образом, неравновесная

спиновая поляризация вдоль поля B подготавливалась до воздействия на нее РЧ поля, тогда

как непосредственно во время РЧ импульса подсветка отсутствовала, не создавая дополни-

тельной дефазировки. При этом также не возникала заметная ядерная поляризация так как

период действия подсветки был относительно мал. На Рис. 4.10(a) показаны спиновые дина-

мики при различных мощностях подсветки. При этом приводится мощность усредненная за

период действия подсветки (а не за все время). Можно видеть, что подсветка действитель-

но не ускоряет затухание спиновой прецессии, а также не влияет на ее частоту. Последнее
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Рис. 4.10: Влияние подсветки циркулярно поляризованным светом, на динамику спиновой
прецессии электронов в 𝑛-GaAs, возбуждаемую РЧ полем [A4]. Подсветка осуществляется
непосредственно перед импульсом поля. (a) Динамики спиновой прецессии при различных
мощностях подсветки для различных направлений ее циркулярной поляризации. Пунктир-
ная линия отмечает момент окончания действия РЧ поля, 𝑡 = 160 нс. (b) Временные профили
РЧ поля и подсветки. (с) Зависимость амплитуды спиновой прецессии в момент выключения
РЧ поля от интенсивности дополнительной подсветки в случае ее циркулярной и линейной
поляризации. Отрицательные значения амплитуды соответствуют изменению ее фазы на 𝜋,
что заметно по знаку сигнала в момент 𝑡 = 160 нс на панели (a). Сплошные линии на панели
показывают линейную аппроксимацию. Частота РЧ поля 𝑓rf = 50 МГц, постоянное магнитное
поле 𝐵 = 8.4 мТл, длительность импульса РЧ поля 160 нс, температура образца 𝑇 = 6 К.
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обстоятельство делает наглядным изменение фазы прецессии на 𝜋 при подсветке поляриза-

цией 𝜎+, что можно видеть по знаку сигнала для различных плотностей подсветки в момент

окончания действия РЧ поля 𝑡 = 160 нс [пунктирная линия на Рис. 4.10(a)]. Зависимость

амплитуды прецессии от мощности подсветки в рассматриваемом диапазоне мощностей име-

ет линейный характер [Рис. 4.10(b)]. В этом случае динамику спиновой поляризации можно

описать уравнением (4.12), где в качестве начального условия необходимо взять решение

уравнения (4.20) с ΩR = 0: 𝑆(0) = (𝜒𝐵+𝛼𝑃𝜏s/2)/(𝑃𝜏s+1)

⎛⎜⎜⎜⎝
1

0

0

⎞⎟⎟⎟⎠. Таким образом, несмотря на

то что в процессе воздействия РЧ поля подсветка не приводит к негативным последствиям,

приготовленная начальная спиновая поляризация ограничена. При этом здесь, как и в слу-

чае непрерывной подсветки, ее влияние определяется соотношением между эффективностью

спиновой ориентации и дефазировкой, вносимой подсветкой.

4.5 Заключение по данной главе

Итак, в данной главе была экспериментально продемонстрирована возможность со-

здания и управления спиновой поляризацией с помощью быстро-меняющегося магнитно-

го поля и ее детектирования оптическим импульсом. Также, на основе уравнения Блоха,

было описано поведение спиновой системы в меняющемся магнитном поле, которое хоро-

шо согласуется с экспериментальными данными. Был разработан радиооптический метод

накачки–зондирования, позволяющий определять время продольной спиновой релаксации

𝑇1 при резком повороте величины магнитного поля, приложенного в геометрии Фарадея,

время дефазировки спинового ансамбля 𝑇 *
2 при резком изменении магнитного поля, прило-

женного в геометрии Фарадея и время спиновой когерентности 𝑇2 при приложении импуль-

са осциллирующего РЧ поля. При этом уровень сигнала в данной методике определяется

равновесной термической спиновой поляризацией. Показано, что при спиновой ориентации

резонансным РЧ полем, уровень сигнала можно значительно увеличить за счет дополнитель-

ной оптической накачки. Это позволяет расширить область применения радиооптического

метода накачки–зондирования.
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Глава 5

Комбинированный резонанс при

оптическом и РЧ возбуждении спиновой

системы, стимулированное резонансное

спиновое усиление

5.1 Введение

Известно (см. главу 1), что периодическая оптическая накачка ансамбля электронных

спинов в постоянном магнитном поле приводит к резонансному спиновому усилению (РСУ)

при выполнении условия 𝑓L = 𝑚𝑓o, 𝑚 = 0, 1, 2... [99, 120, 227, 121]. Напомним, что 𝑓L – это

частота Лармора, а 𝑓o – частота повторения оптических импульсов. Аналогично приложение

РЧ поля к ансамблю электронных спинов приводит к электронному спиновому резонансу

(ЭПР) [47, 48, 49, 219, 220], когда частота РЧ поля 𝑓rf равна ларморовской частоте: 𝑓rf =

𝑓L. Напрашивается идея о наблюдении комбинированного РСУ–ЭПР резонанса, который

описывается условием

𝑓rf = 𝑓L = 𝑚𝑓o, (5.1)

где 𝑚 = 0, 1, 2....

Мы начнем с рассмотрения однородной системы 𝑛-GaAs с концентрацией электронов

вблизи перехода металл–изолятор, в которой большинство электронов является свободными.

За счет этого происходит усреднение частот спиновой прецессии [68] и 𝑇2 = 𝑇 *
2 . В начале

данной главы рассказано о наблюдении и исследовании основных свойств комбинированного

резонанса в этой системе [A3].
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Отметим, однако, что ширина как РСУ, так и ЭПР резонансов определяется неодно-

родным временем спиновой дефазировки спинового ансамбля 𝑇 *
2 . Это же время определяет

затухание спиновой прецессии в экспериментах “накачка–зондирование” [9, 10, A16]. В неод-

нородных системах с локализованными электронами часто выполняется условие 𝑇 *
2 ≪ 𝑇2

так как время 𝑇 *
2 определяется разбросом ларморовских частот 𝛿𝜔L отдельных электронов

в ансамбле: 1/𝑇 *
2 = 1/𝑇2 + 𝛿𝜔L. Таким образом, из ширины линии как РСУ, так и ЭПР ре-

зонансов невозможно определить время спиновой когерентности 𝑇2. При этом именно это

время важно для определении механизмов спиновой релаксации и установления возмож-

ности использования данной спиновой системы в качестве квантовых битов в технологиях

квантовой обработки информации. Измерение времени 𝑇2 требует экспериментов с отдель-

ными спинами [7, 113] и/или реализации метода спинового эха [50, A13, 22, 228]. Эти экс-

перименты позволяют измерить время 𝑇2 присущее отдельным спинам. Однако это время

часто ограничено флуктуациями окружения электрона такими, как эффективное поле ядер-

ных спинов, возникающее за счет сверхтонкого взаимодействия [21]. Чтобы увеличить время

𝑇2, пытаются “оторвать” электронную спиновую подсистему от шумного окружения, приме-

няя различные протоколы РЧ поля, например, протокол Карра-Перселла-Мейбома-Гилла,

представляющий собой последовательность импульсов РЧ поля, переворачивающих спино-

вое состояние [229, 230], что значительно увеличивает 𝑇2 [231], но еще больше усложняет

эксперименты [7].

В во второй части данной главы будет показано, что приложение одновременно РЧ

поля и периодических лазерных импульсов в условиях комбинированного РСУ–ЭПР резо-

нанса позволит решить обе указанные проблемы и измерить время 𝑇2 присущее отдельному

спину, оторванному от ядерного окружения. Для этого мы исследуем систему сильно ло-

кализованных электронов в ионах церия в решетке аллюмо-иттриевого граната, Ce3+:YAG.

Данная система обладает большой неоднородностью, так что 𝑇 *
2 ≪ 𝑇2. Мы покажем, что

в неоднородной системе комбинированный РСУ–ЭПР резонанс приводит к стимулирован-

ному резонансному спиновому усилению, когда РЧ поле стимулирует оптическое спиновое

усиление. Это позволяет, сканируя частоту РЧ поля относительно частоты повторения ла-

зерных импульсов, измерить спиновый резонанс, ширина которого определяется однородным

временем спиновой когерентности 𝑇2. В системе Ce3+:YAG ширина стимулированного РСУ

резонанса составляет несколько десятков герц, что соответствует миллисекундному времени

𝑇2, при том что время 𝑇 *
2 составляет всего несколько десятков наносекунд.
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Рис. 5.1: Свидетельство влияния оптических импульсов, используемых для детектирования,
на спиновую поляризацию в 𝑛-GaAs. (a) Спектры оптически-детектируемого ЭПР при раз-
личных значениях магнитного поля, приложенного в геометрии Фогта. (b) Зависимость раз-
ностного сигнала фарадеевского вращения (для различных величин поля в РЧ катушке) от
периода повторения лазерных импульсов. (с) Зависимость разностного сигнала Фарадеев-
ского вращения от магнитного поля. Температура образца 𝑇 = 6 К.

5.2 Экспериментальное наблюдение комбинированного

РСУ–ЭПР резонанса в 𝑛-GaAs

Также как и в предыдущей главе, в этой части работы исследовался объемный обра-

зец 𝑛-GaAs толщиной 350 мкм, легированная кремнием, так что концентрация свободных

электронов составляла 1.4 × 1016 см−3. Образец был помещен в гелиевый криостат. Именно

в этой системе мы рассматривали явления, основанные на эффекте ЭПР в предыдущей гла-

ве. При этом детектирование осуществлялось оптическими импульсами так, что расстояние

между импульсами, за счет использования селектора импульсов, было много больше времени

спиновой релаксации в системе. Мы также проводили эксперименты по наблюдению ЭПР,

в которых расстояние между импульсами было меньше либо порядка времени спиновой ре-

лаксации. Не вдаваясь в детали эксперимента, нами было обнаружено несколько эффектов.

Во-первых спектры ЭПР, детектируемые посредством измерения фарадеевского вращения

[Рис. 5.1(a)], демонстрировали не совсем обычное поведение. Величина сигнала существенно

убывала с увеличением магнитного поля, что нельзя было списать лишь на увеличение им-

педанса РЧ катушки. Также в спектрах проявлялся пик в районе нулевых частот при всех

значениях магнитного поля. Что еще более удивительно, измеряемый сигнал существенно-

го зависел, и даже осциллировал, при изменении периода повторения лазерынх импульсов

𝑇o [Рис. 5.1(b)], которые использовались лишь для детектирования, и поляризация которых

была линейной. Более того, при достаточно большом 𝑇o, но не много большем времени спи-
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Рис. 5.2: Экспериментальная схема для наблюдения комбинированного РСУ–ЭПР резонанса.
Образец возбуждается периодической последовательностью эллептически-поляризованных
лазерных импульсов, которые также используются для детектирования. Также к образцу
прикладывается РЧ поле и измеряется разность сигналов с и без РЧ поля.

новой релаксации, можно было видеть осцилляции сигнала в зависимости от магнитного

поля [Рис. 5.1(c)]. При этом период этих осцилляций был равен 2𝜋ℏ/|𝑔|𝜇B𝑇o. Эти факты ука-

зывают на то, что лазерные импульсы не только детектируют спиновую поляризацию, но и

создают ее. Для возбуждения спиновой поляризации необходима, однако, циркулярная ком-

понента в поляризации света, а исходно лазерные импульсы были линейно поляризованы. Эта

компонента могла появиться за счет двулучепреломления в окошках криостата вследствие

внутренних напряжений, а также двулучепреломления в кристалле GaAs, также вследствие

напряжений. Более того, Рис. 5.1(c) показывает что имеет место РСУ [99, 227], которое в дан-

ном случае наблюдается лишь с одним оптическим лучом, подобно экспериментам в работах

[120, 121]. Таким образом, у нас имеется возможность наблюдать оба резонанса РСУ и ЭПР

в данной системе, используя лишь один луч импульсного лазера и прикладывая к системе

РЧ поле. Настраивая частоты 𝑓L и 𝑓rf в резонанс с 𝑚𝑓o, можно наблюдать комбинированный

РСУ–ЭПР резонанс.

Для наблюдения комбинированного РСУ–ЭПР резонанса использовалась схема экспе-

римента, изображенная на Рис. 5.2, практически такая же, как схема описанная в разделе

4.2. Однако здесь специально использовалась эллиптическая поляризация лазерного излу-

чения так, чтобы циркулярная составляющая ориентировала спин в образце, а линейная

составляющая поляризации использовалась для детектирования, измеряя ее фарадеевское
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вращение. Далее, в разделе 5.6, будет более подробно представлен анализ влияния эллиптич-

ности излучения на уровень сигнала и показано, что максимальный уровень сигнала в этих

экспериментах достигается при равном вкладе линейной и циркулярной компонент. Таким

образом, накачка и зондирование здесь совмещены в одном луче. В описанных здесь экс-

периментах частота лазерных импульсов (благодаря использованию селектора импульсов)

составляла 𝑓o = 4.8 МГц, период их следования 𝑇o = 209 нс. Пониженная частота лазерных

импульсов использовалась для наблюдения нескольких мод РСУ в рассматриваемом диапа-

зоне магнитных полей. В наших экспериментах также прикладывалось синусоидальное РЧ

поле с частотой 𝑓rf, близкой к частоте ларморовской прецессии электронных спинов. РЧ поле

было промодулировано с частотой 100 кГц, так что РЧ поле включалось с периодом 10 мкс

на 5 мкс. На этой же частоте осуществлялось синхронное детектирование. Таким образом,

измерялось разность сигналов фарадеевского вращения с и без РЧ поля 𝜃F(rf on)− 𝜃F(rf off).

Далее на спектрах будет приводиться величина с обратным знаком так как на самом деле

РЧ поле приводит к уменьшению сигнала спиновой поляризации.

Рисунок 5.3 показывает зависимости сигнала (спиновой поляризации) от частоты РЧ

поля (ОДМР спектры) при различных значениях постоянного поля (частоты Лармора). При

этом как частота РЧ поля 𝑓rf, так и частота Лармора 𝑓L изменяются вблизи десятикратной

частоты повторения лазерных импульсов 10𝑓o. Когда 𝑓L отдалено от 10𝑓o, форма спектра

имеет дисперсионный характер с центром на частоте 10𝑓o. При приближении 𝑓L к 10𝑓o спектр

принимает форму пика и его амплитуда увеличивается. Это и есть комбинированный РСУ–

ЭПР резонанс.

При увеличении амплитуды РЧ поля, которая задается амплитудой РЧ напряжения

𝑈rf, амплитуда комбинированного резонанса увеличивается. Интересно, что при этом спек-

тральная линия уширяется и раздваивается [Рис. 5.4(a)]. Величина этого расщепления по-

рядка частоты Раби ΩR = |𝑔|𝜇B𝑏/2ℏ. Зависимость спиновой поляризации ∆𝑆𝑧 в резонансе

𝑓rf = 𝑓L = 10𝑓o от амплитуды РЧ напряжения [Рис. 5.4(b)] является квадратичной при ма-

лых 𝑈rf, а затем насыщается. Как будет видно из дальнейшего теоретического рассмотрения,

это насыщение затем должно перейти в спад и далее должны наблюдаться осцилляции Раби

на подобии тех, что наблюдались на Рис. 4.5(b). Отметим, что квадратичная зависимость

амплитуды сигнала от амплитуды РЧ поля нетипична для ЭПР резонанса, где ожидается

линейная зависимость [уравнение (4.17)]. Это связано с тем, что в случае стандартного ЭПР

РЧ поле воздействует на равновесную спиновую поляризацию, направленную вдоль внеш-

него поля (оси 𝑥), которая раскручивается вокруг этого поля [Рис. 5.7(a)], что во вращаю-

щейся системе отсчета проявляется как поворот вокруг вектора ΩR [мы считаем 𝜔rf = 𝜔L,



124

44 46 48 50 52

10 fo
48.7

46.8

47.2

47.7

48.2

Fa
ra

da
y 

ro
ta

tio
n,

 
S z

rf field frequency, frf (MHz)

fL (MHz):Urf = 1 V

Рис. 5.3: Зависимости спиновой поляризации электронов в 𝑛-GaAs от частоты РЧ поля (ЭПР
спектры) при различных значениях магнитного поля, которое меняется так, что ларморов-
ская частота (красные сплошные вертикальные линии) находится вблизи 10-кратной часто-
ты повторения лазерных импульсов (красная пунктирная вертикальная линия). 𝑈rf = 1 В,
𝑇 = 6 К [A3].
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𝑇 = 6 К.

см. Рис. 4.4(c)] на угол 𝜃 ∼ ΩR𝜏s, если мы рассматриваем случай ΩR𝜏s ≪ 1. Соответственно,

амплитуда осциллирующего вокруг оси 𝑥 сигнала, пропорциональна sin(𝜃) ∼ ΩR𝜏s ∝ 𝑏. В

случае, рассматриваемом в данном разделе, комбинированного РСУ–ЭПР резонанса, спи-

новая поляризация определяется оптической накачкой, которая направлена вдоль оси 𝑧

[Рис. 5.7(b)]. В отсутствии РЧ поля, создаваемая спиновая поляризация вращается вокруг по-

стоянного поля (оси 𝑥). РЧ поле выводит это вращение из плоскости 𝑦𝑧, отклоняя спиновую

поляризацию во вращающейся системе отсчета на угол 𝜃 ∼ ΩR𝜏s [Рис. 5.7(c)]. Соответствен-

но амплитуда, детектируемой вдоль оси 𝑧 спиновой поляризации изменяется на величину,

пропорциональную 1 − cos 𝜃 ≈ 𝜃2/2 ∼ Ω2
R𝜏

2
s /2 ∝ 𝑏2. Именно это изменение детектируется в

эксперименте.

Далее мы исследовали как меняется спектр комбинированного резонанса при измене-

нии мощности лазера 𝑃 . Как видно из Рис. 5.5(a) при увеличении 𝑃 интенсивность сигнала

существенно увеличивается, однако форма спектра практически не меняется. Лишь при са-

мых высоких мощностях наблюдается незначительное уширение. Зависимость сигнала в аб-

солютном резонансе 𝑓rf = 𝑓L = 10𝑓o от мощности 𝑃 показана на Рис. 5.5(b). При не слишком

больших мощностях она имеет квадратичный характер. Это ожидаемо в однолучевой схе-
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Рис. 5.5: Зависимость от мощности лазера [A3]. (a) ОДМР спектры 𝑛-GaAs при различных
значениях лазерной мощности 𝑃 . 𝑓L = 10𝑓o. (b) Зависимость измеряемого сигнала в резо-
нансе 𝑓rf = 𝑓L = 10𝑓o от лазерной мощности. (a),(b) 𝑈rf = 4 В, 𝑇 = 6 К.

ме эксперимента. Действительно, создаваемая лазером спиновая поляризация, на которую

воздействует РЧ поле, пропорциональна мощности лазерного луча 𝑃 . При этом спиновая

поляризация вызывает фарадеевское вращение, которое детектируется балансным детекто-

ром как разность интенсивностей лучей с ортогональными поляризациями. Таким образом,

измеряемый балансным детектором сигнал пропорционален фарадеевскому вращению умно-

женному на интенсивность лазерного луча, который приходит на балансный детектор. Таком

образом измеряемый сигнал пропорционален 𝑃 2 за счет использования того же луча как для

создания спиновой поляризации, так и для ее детектирования. Более подробно данный во-

прос, а также зависимость измеряемого сигнала от поляризации излучения (напомним, что

она должна быть эллиптической) будет разобран в разделе 5.6.

Наиболее полная картина комбинированного РСУ–ЭПР резонанса представлена на

Рис. 5.6(a). Здесь интенсивность сигнала (спиновая поляризация) показана цветом как функ-

ция частоты РЧ поля и частоты Лармора. На рисунке отчетливо видны пики, соответству-

ющие условию комбинированного резонанса 𝑓rf = 𝑓L = 𝑚𝑓o с 𝑚 = 8, 9 и 10. В этих изме-

рениях использовалось достаточно большое РЧ напряжение 𝑈rf, так что при более деталь-

ном измерении [вставка на Рис. 5.6(a)] можно увидеть расщепление пиков в соответствии с

Рис. 5.4(a). Интересно, что все наблюдаемые в спектрах особенности соответствуют резонан-

су либо частоты РЧ поля, либо частоты Лармора с 𝑚𝑓o, что также наглядно демонстрируют
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Рис. 5.6: (a) Двумерная карта, показывающая зависимость спиновой поляризации электро-
нов в 𝑛-GaAs от частоты РЧ поля и частоты Лармора (магнитного поля). Пики на карте
соответствуют резонансам 𝑓rf = 𝑓L = 𝑚𝑓o, 𝑚 = 8, 9, 10. Вставка показывает участок карты,
измеренный с лучшим разрешением по полю. (b) Карта, соответствующая панели (a), но
рассчитанная теоретически. (c) Горизонтальные сечения экспериментальной карты – зависи-
мости спиновой поляризации от частоты РЧ поля при различных значениях ларморовской
частоты. (d) Вертикальные сечения экспериментальной карты – зависимости спиновой поля-
ризации от ларморовской частоты при различных значениях частоты РЧ поля. Пунктирные
линии показывают теоретический расчет. (a),(с),(d) 𝑈rf = 4 В, 𝑇 = 6 К [A3].
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горизонтальные [Рис. 5.6(c)] и вертикальные [Рис. 5.6(d)] сечения Рис. 5.6(a). При этом для

𝑓rf = 𝑓L ̸= 𝑚𝑓o особенностей не наблюдается. Это говорит о том, что чистый ЭПР резонанс,

амплитуда которого характеризуется термически равновесной спиновой поляризацией, не

заметен на фоне более сильного РСУ–ЭПР резонанса, амплитуда которого характеризуется

оптически накачиваемой спиновой поляризацией.

5.3 Теория комбинированного РСУ–ЭПР резонанса в од-

нородной системе

Теория комбинированного РСУ–ЭПР резонанса в однородной системе (𝑇1 = 𝑇2 = 𝑇 *
2 )

была построена в нашей работе [A3] Д. Н. Собьяниным основываясь на уравнении Блоха и ис-

пользуя аппарат кватернионов. В этой диссертации мы представим теорию данного явления

с помощью перехода во вращающуюся систему отсчета. Это позволит сохранить общность

теоретического описания, которое используется и в других главах. Мы стартуем с уравнения

Блоха, описывающего динамику спиновой поляризации в магнитном поле:

𝑑S

𝑑𝑡
= (𝜔L + ΩR(𝑡)) × S− 𝛾S + ∆So

∑︁
𝑛

𝛿(𝑡− 𝑛𝑇o). (5.2)

Оно аналогично уравнению (4.8), однако здесь мы пренебрегаем термически равновесной

спиновой поляризацией, которая, как было видно выше из эксперимента, много меньше спи-

новой поляризации, создаваемой оптически. Именно за нее отвечает последний член в урав-

нении (5.2), который описывает рождение спиновой поляризации ∆𝑆o короткими лазерными

импульсами, приходящими с периодом 𝑇o. Также мы рассматриваем случай изотропной спи-

новой релаксации 𝛾 = 1/𝜏s, которая имеет место для исследуемого в этой главе образца

объемного 𝑛-GaAs с концентрацией электронов вблизи перехода металл–изолятор.

Для начала решим уравнение (5.2) для одного лазерного импульса, пришедшего в мо-

мент времени 𝑡 = 0, обозначив это решение как S1(𝑡, 𝜙rf), где 𝜙rf – фаза РЧ поля в момент

прихода лазерного импульса, определенная в уравнении (4.9). Его легко найти, решив од-

нородное уравнение (5.2) без свободного члена с начальным условием 𝑆0(0, 𝜙rf) =

⎛⎜⎜⎜⎝
0

0

∆𝑆o

⎞⎟⎟⎟⎠.

Это решение можно получить из формул (4.10),(4.13),(4.15), пренебрегая членами, пропор-
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циональными 𝜒𝐵. В частности, нас интересует 𝑧 компонента:

𝑆1,𝑧(𝑡, 𝜙rf) =

{︂
Ω2
R

Ω2
cos(𝜙rf) cos(𝜔rf𝑡− 𝜙rf)[1 − cos(Ω𝑡)]

+ cos(𝜔rf𝑡) cos(Ω𝑡) − ∆𝜔L
Ω

sin(𝜔rf𝑡) sin(Ω𝑡)

}︂
∆𝑆o exp(−𝑡/𝜏s). (5.3)

Решение же уравнения (5.2) в момент времени 𝑡 = +0 есть сумма функций 𝑆1,𝑧 в моменты

времени 𝑛𝑇o, где 𝑛 = 0, 1.. – номер лазерного импульса. При этом фаза РЧ поля в момент

прихода 𝑛-го импульса равна 𝜙rf + 𝑛𝑇o𝜔rf.

𝑆𝑧 =
∞∑︁
𝑛=0

𝑆1,𝑧(𝑛𝑇o, 𝜙rf + 𝑛𝑇o𝜔rf). (5.4)

Поскольку лазерные импульсы не синхронизированы с РЧ полем, то мы можем произвести

усреднение по 𝜙rf:

⟨𝑆𝑧⟩ = ∆𝑆o

∞∑︁
𝑛=0

{︂
Ω2
R

2Ω2
cos(𝜔rf𝑛𝑇o)[1 − cos(Ω𝑛𝑇o)] + cos(𝜔rf𝑛𝑇o) cos(Ω𝑛𝑇o)

− ∆𝜔L
Ω

sin(𝜔rf𝑛𝑇o) sin(Ω𝑛𝑇o)

}︂
exp(−𝑛𝑇o/𝜏s) =

= ∆𝑆o

∞∑︁
𝑛=0

exp(−𝑛𝑇o/𝜏s)
{︂

Ω2
R

2Ω2
cos(𝜔rf𝑛𝑇o)

+
1

2

(︀
1 − ∆𝜔L

Ω
− Ω2

R

2Ω2

)︀
cos[(𝜔rf − Ω)𝑛𝑇o]

+
1

2

(︀
1 +

∆𝜔L
Ω

− Ω2
R

2Ω2

)︀
cos[(𝜔rf + Ω)𝑛𝑇o]

}︂
. (5.5)

Последняя сумма состоит из трех членов вида

∞∑︁
𝑛=0

cos(𝜔𝑛𝑇o) exp(−𝑛𝑇o/𝜏s) = ℜ
∞∑︁
𝑛=0

exp(𝑖𝜔𝑛𝑇o − 𝑛𝑇o/𝜏s) =

=
1

2

sinh(𝑇o/𝜏s)

cosh(𝑇o/𝜏s) − cos(𝜔𝑇o)
+

1

2
, (5.6)

которые представляют собой стандартное выражение для суммы спиновых поляризаций,

создаваемых периодическими лазерными импульсами при резонансном спиновом усилении

[227] и на 1 отличается от выражения (1.7) за счет учета импульса в момент 𝑡 = 0. Произведя
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суммирование, мы приходим к выражению

⟨𝑆𝑧⟩ =
∆𝑆o

8
sinh(𝑇o/𝜏s)

(︂
2Ω2

R/Ω
2

cosh(𝑇o/𝜏s) − cos(𝜔rf𝑇o)

+
(1 − ∆𝜔L/Ω)2

cosh(𝑇o/𝜏s) − cos[(𝜔rf − Ω)𝑇o]

+
(1 + ∆𝜔L/Ω)2

cosh(𝑇o/𝜏s) − cos[(𝜔rf + Ω)𝑇o]
+ 4

)︂
. (5.7)

В эксперименте, благодаря синхронному детектированию, измеряется разность сигнала ∆𝑆𝑧 =

⟨𝑆𝑧⟩|ΩR=0−⟨𝑆𝑧⟩ без РЧ поля (при ΩR = 0) и с РЧ полем. Подставив ΩR = 0 в предыдущее вы-

ражение, можно видеть, что без РЧ поля спиновая поляризация определятся формулой (5.6)

с 𝜔 = 𝜔L. Таким образом, мы приходим к финальному результату:

∆𝑆𝑧 =
∆𝑆o

8
sinh(𝑇o/𝜏s)

(︂
4

cosh(𝑇o/𝜏s) − cos(𝜔L𝑇o)
− 2Ω2

R/Ω
2

cosh(𝑇o/𝜏s) − cos(𝜔rf𝑇o)

−
(︀
1 − ∆𝜔L/Ω

)︀2
cosh(𝑇o/𝜏s) − cos[(𝜔rf − Ω)𝑇o]

−
(︀
1 + ∆𝜔L/Ω

)︀2
cosh(𝑇o/𝜏s) − cos[(𝜔rf + Ω)𝑇o]

)︂
. (5.8)

Напомним, что ∆𝜔L = 𝜔L − 𝜔rf, Ω =
√︀

Ω2
R + ∆𝜔2

L. Это выражение хорошо воспроизводит

все экспериментальные данные, представленные в предыдущем разделе. Результаты расчета

показаны на Рис. 5.4(a),5.6(c),(d) красными пунктирными линиями. Также рассчитанная

двумерная карта зависимости спиновой поляризации от 𝑓rf и 𝑓L показана на Рис. 5.6(b).

При расчете использовались значения 𝜏s = 200 нс, 𝑇o = 209 нс. Из подгонки формулы (5.8)

к экспериментальным данным были определены коэффициент пропорциональности между

фарадеевским вращением и спиновой поляризацией ∆𝑆𝑧 измеряемой в единицах ∆𝑆o, а также

коэффициент между РЧ напряжением, подаваемым на катушку и ΩR или амплитудой РЧ

поля 𝑏. При этом в расчетах использовались одни и те же коэффициенты для описания

различных экспериментальных данных. Знание этих коэффициентов позволило привести

спиновую поляризацию ∆𝑆𝑧 в единицах ∆𝑆o на Рис. 5.4(a),5.6(a), а также привести значения

𝑏 на верхней шкале Рис. 5.4(b).

Таким образом, в условиях РСУ, РЧ поле приводит к подавлению спиновой поля-

ризации, препятствует выполнению условий РСУ. Этому отвечает ∆𝑆𝑧 > 0. Действитель-

но, РСУ наиболее эффективно когда спиновая поляризация, созданная предыдущим лазер-

ным импульсом усиливает спиновую поляризацию, созданную следующим за ним импуль-

сом [Рис. 5.7(b)]. Под воздействием РЧ поля спиновая поляризация созданная предыдущим

импульсом выходит из плоскости своего вращения 𝑦𝑧 [Рис. 5.7(c)], что уменьшает эффект
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Рис. 5.7: (a) Схематическое изображение спиновой прецессии при ЭПР. (b) Схематическое
изображение резонансного спинового усиления при оптической накачке. Спиновая поляриза-
ция прецессирует вокруг магнитного поля и при выполнении условия 𝑓L = 𝑚𝑓o усиливается
следующим лазерным импульсом, добавляющим спиновую поляризацию ∆𝑆o. (c) РЧ поле
выводит спиновую прецессию из плоскости 𝑦𝑧, уменьшая эффективность резонансного спи-
нового усиления [A3].
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усиления. Это проявляется наиболее эффективно в условиях ЭПР. Интересно, вне условия

точного выполнения условия РСУ 𝑓L = 𝑚𝑓o, РЧ поле может также подстраивать спино-

вую прецессию, вводя ее в условие резонанса. Это отвечает отрицательному сигналу ∆𝑆𝑧

на Рис. 5.6(a),(b). Интересно, что в условиях эксперимента, соответствующих Рис. 5.6, то

есть 𝑈rf = 4 В, максимальное подавление сигнала РСУ составляло ∼ 0.3𝑆o (темно-красные

области), тогда как его увеличение, при исходном отсутствии резонанса, составляло ∼ 0.1𝑆o.

Интересно проанализировать формулу (5.8) при условии полного резонанса 𝑓rf = 𝑓rf =

𝑚𝑓o:

∆𝑆𝑧 =
∆𝑆o

4
sinh(𝑇o/𝜏s)

(︂
1

cosh(𝑇o/𝜏s) − 1
− 1

cosh(𝑇o/𝜏s) − cos(ΩR𝑇o)

)︂
. (5.9)

Из этой формулы видно, что при малых ΩR ∆𝑆𝑧 ∝ Ω2
R. При этом зависимость ∆𝑆𝑧 от ΩR,

начальный участок которой показан на Рис. 5.4(b), имеет периодический характер с пери-

одом 2𝜋/𝑇o. Таким образом, при некоторых значениях ΩR резонансное спиновое усиление

восстанавливается.

5.4 Комбинированный РСУ–ЭПР резонанс в неоднород-

ной системе: стимулированное РСУ

В предыдущем разделе мы видели, что РЧ поле, действующее на спиновую поляриза-

цию между последовательными лазерными импульсами, в основном ослабляет эффект РСУ

при наличии резонанса между частотой следования импульсов и ларморовской частотой.

Однако в отсутствии резонанса, РЧ поле может увеличивать спиновую поляризацию, под-

талкивая систему к РСУ. Эффективность этого зависит от амплитуды РЧ поля и времени

его действия между последовательными лазерными импульсами. И здесь возникает идея:

а что если подстроить интенсивность резонансного РЧ поля так, чтобы между двумя по-

следовательными лазерными импульсами оно полностью обращало спиновую поляризацию.

То есть угол, на который РЧ поле бы отклоняло спиновую поляризацию во вращающейся

системе отсчета за период следования лазерных импульсов, равнялся бы 𝜋. Тогда между

лазерными импульсами возникал бы эффект спинового эха (Рис. 5.8), и даже затухающая

между лазерными импульсами за счет короткого времени 𝑇 *
2 спиновая поляризация ансам-

бля возрождалась бы к приходу следующего лазерного импульса. Таким образом, мы бы

наблюдали резонансное усиление спинового эха, что позволило бы определить время 𝑇2.

Более детальное рассмотрение показывает, что искомый эффект спинового усиления,

который определяется временем 𝑇2 даже не требует условия 𝜋-импульса РЧ поля между
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Рис. 5.8: Резонансное усиление спинового эха. Периодические лазерные импульсы следуют с
периодом кратным периоду ларморовской прецессии, за счет этого происходит резонансное
спиновое усиление. Однако ширина резонанса при этом определяется неоднородным време-
нем фазовой дефазировки. Если приложить РЧ поле так, что между лазерными импульсами
будет укладываться 𝜋-импульс, то между лазерными импульсами будет возникать эффект
спинового эха и спиновая поляризация будет фокусироваться к моменту прихода следующего
импульса. При этом ширина резонанса будет определяться временем спиновой когерентности
𝑇2.
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Рис. 5.9: (a),(b) Рассчитанные карты, показывающие зависимость спиновой поляризации
(цветовая шкала) от частоты РЧ поля и ларморовской частоты. Панели (a) и (b) отличаются
величиной расщепления Раби. (c) Спектры, показывающие зависимости спиновой поляриза-
ции от частоты РЧ поля при различных значениях ларморовской частоты. Расщепление
Раби ΩR/2𝜋 = 1.5 МГц. (a)-(c) Расчет произведен для 𝜏s = 3 𝜇s и 𝑓o = 77 МГц.
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последовательными лазерными импульсами. В действительности амплитуда РЧ поля может

быть значительно меньше. Для начала обратимся к формуле (5.8), описывающей комбиниро-

ванный РСУ–ЭПР резонанс для однородной системы. Вычисленная карта спиновой поляри-

зации в зависимости от 𝑓rf и 𝑓L при маленькой амплитуде РЧ поля, соответствующей частоте

Раби ΩR/2𝜋 = 0.15 МГц (при том, что 𝑓o = 77 МГц), показана на Рис. 5.9(a). Она похожа на

карту для экспериментальной ситуации, рассмотренной ранее в этой главе. При увеличении

ΩR/2𝜋 до 1.5 МГц происходит существенное преобразование карты. В частности, наблюда-

ется провал спиновой поляризации при 𝑓rf = 𝑓o, положение и ширина которого не зависит

от ларморовской частоты [Рис. 5.9(c)]. При этом ширина провала определяется временем

спиновой релаксации. Это означает, что если у нас есть неоднородная система с разбросом

ларморовских частот, то зависимость спиновой поляризации от 𝑓rf будет определяться усред-

нением соответствующих зависимостей для различных 𝑓L, примеры которых приведены на

Рис. 5.9(c). Даже после усреднения соответствующая зависимость будет содержать провал

при 𝑓rf = 𝑓o, ширина которого будет определяться однородным временем спиновой релакса-

ции присущим единичному спину. При этом частота Раби ΩR/2𝜋 = 1.5 МГц все еще много

меньше частоты 𝑓o; напомним, что 𝜋-импульс соответствует ΩR/𝑓o = 𝜋. Также напомним,

что в предыдущих разделах ∆𝑆𝑧 определялось как разность спиновой поляризации в отсут-

ствии и присутствии РЧ поля. Таким образом, провал в зависимости ∆𝑆𝑧 от 𝑓rf соответствует

резонансному усилению спиновой поляризации РЧ полем. Данный эффект аналогичен вы-

жиганию провалов в экспериментах ЭПР при приложении двух мод РЧ поля и сканировании

частоты одной моды относительной другой [232, 233].

Для качественного понимания данного эффекта рассмотрим Рис. 5.10. На Рис. 5.10(a)

показано распределение частот спиновой прецессии спинового ансамбля в магнитном поле.

При этом красными тонкими линиями показаны спектры, соответствующие индивидуаль-

ным спинам, ширина которых определяется временем спиновой когерентности 𝑇2, тогда как

ширина всего распределения определяется неоднородным временем 𝑇 *
2 . Приложение РЧ поля

с частотой 𝑓rf воздействует на спины с собственными частотами близкими к 𝑓rf (в пределах

ΩR), “навязывая” им свою частоту, создавая дополнительный узкий пик в распределении с

максимумом на частоте 𝑓rf и шириной порядка 1/𝑇2 [Рис. 5.10(b)] [140]. Однако при скани-

ровании частоты РЧ поля и измерении спектра ЭПР измеряется сигнал в максимуме пика в

зависимости от 𝑓rf, то есть контур, показанный на Рис. 5.10(b) пунктирной кривой, ширина

которого определяется временем 𝑇 *
2 . Таким образом, из спектра ЭПР не удается определить

время 𝑇2.

При приложении к спиновой системе периодических лазерных импульсов, частота ко-
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Рис. 5.10: Схематическое изображения эффекта стимулированного РСУ [A2]. Сплошными
линиями показаны распределения частот спиновой поляризации в магнитном поле. Пунктир-
ные линии показывают измеряемые профили сигналов при сканировании частоты РЧ поля
𝑓rf или магнитного поля, что приводит к спектрам ЭПР (b) РСУ (c) или стимулированного
РСУ (d). Амплитуда невозмущенного распределения спиновой поляризации поляризации и
амплитуда сигнала ЭПР определяется отношением зеемановской и тепловой энергий, тогда
как амплитуда резонансов в спектрах РСУ и стимулированного РСУ определяются оптиче-
ской накачкой и могут быть намного больше.
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торых 𝑓o, с точностью до целого множителя 𝑚 (далее в рассуждениях мы полагаем 𝑚 = 1),

попадает в распределение частот, происходит РСУ для спинов, частота которых близка к 𝑓o

(в пределах 1/𝑇2). В спектре возникает пик, ширина которого определяется временем 𝑇2, а

амплитуда пропорциональна спиновой поляризации, возбуждаемой одним лазерным импуль-

сом и времени 𝑇2 [Рис. 5.10(c)]. Однако при измерении спектра РСУ сканируется магнитное

поле, то есть все распределение частот прецессии проходит через частоту 𝑓o, и измеряется

сигнал в максимуме узкого пика в зависимости от магнитного поля. В результате получает-

ся профиль, показанный пунктирной линией на Рис. 5.10(c), ширина которого определяется

временем 𝑇 *
2 , делая невозможным определение 𝑇2.

При приложении же к системе одновременно РЧ поля и периодических лазерных им-

пульсов [Рис. 5.10(d)] в спектре возникает два уже упомянутых пика, ширины которых опре-

деляются временем 𝑇2. При сканировании частоты РЧ поля относительно частоты следова-

ния лазерных импульсов один узкий пик “проходит” через другой и результирующий про-

филь [пунктирная кривая на Рис. 5.10(d)] имеет ширину порядка 1/𝑇2, позволяя измерить

время спиновой когерентности 𝑇2. В резонансе 𝑓rf = 𝑓o ≈ 𝑓L РЧ поле “подкачивает” спины

из широкого ансамбля, заставляя их прецессировать на частоте 𝑓rf = 𝑓o, стимулируя, таким

образом, резонансное оптическое спиновое усиление. Таким образом, мы будем называть

данный эффект стимулированным резонансным спиновым усилением. Данное рассмотрение

носит скорее качественный характер. Ниже будет приведена модель стимулированного РСУ,

подтверждающая данную картину.

Итак, мы приходим к технически простому методу определения времени 𝑇2. Для этого

на образец нужно подать РЧ поле и периодические лазерные импульсы с частотами близки-

ми к средней частоте ларморовской прецессии неоднородно уширенного спинового ансамбля

и измерять амплитуду спиновой прецессии, сканируя частоту РЧ поля относительно часто-

ты повторения лазерных импульсов, вернее 𝑚𝑓o, 𝑚 = 0, 1, 2.... Для наблюдения эффекта

стимулированного РСУ подойдет система с неоднородно уширенным спиновым резонансом,

для которой выполняется условие 𝑇 *
2 ≪ 𝑇2, а это практически любая система с сильно лока-

лизованными электронами. Мы выбрали хорошо известную систему, состоящую из редкозе-

мельных ионов церия Ce3+ в решетке алюмо-иттриевого граната YAG. Прежде чем перейти

непосредственно к эффекту стимулированного РСУ, в следующем разделе мы обсудим энер-

гетическую структуру Ce3+:YAG, механизм оптической ориентации и основные спиновые

свойства данной системы, измеренные с помощью метода накачки–зондирования.
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5.5 Спиновая динамика электронов в Ce3+:YAG

В этом разделе мы сделаем отвлечение от основной темы данной главы и рассмотрим

основные спиновые свойства ионов Ce3+ в решетке YAG. Именно эта система выбрана для

демонстрации эффекта стимулированного резонансного спинового усиления. Читатели, не

желающие заострять внимание на свойствах данной системы, могут пропустить этот раздел

без ущерба для понимания эффекта стимулированного РСУ.

Трижды ионизированные ионы церия занимают в решетке YAG -сайты (𝑐 sites) с ло-

кальной симметрией D2 [234, 235]. Каждый ион имеет неспаренный электрон на 4f уровне,

который может быть переброшен оптическим возбуждением на уровень 5d (Рис. 5.11). Уров-

ни 4f и 5d расщеплены на подуровни за счет спин-орбитального взаимодействия и поля ре-

шетки. Соответственно, электрон занимает нижний подуровень. Сразу отметим, что на 4f

уровне 𝑔 фактор электрона сильно анизотропен [236], тогда как на уровне 5d он практи-

чески изотропен и равен 𝑔 ≈ 2 [240]. Поглощение и испускание света между упомянутыми

уровнями происходит с участием фононов. В результате полосы поглощения и фотолюми-

несценции достаточно широкие и лежат выше и ниже, соответственно, относительно энергии

бесфононной линии 2.54 эВ [7, 237].

Схема оптической ориентации спинов электронов в ионах церия описана в работах

[7, 54] и схематически показана на Рис. 5.11. В равновесии спиновая поляризация в ансамбле

ионов близка к 0, мы пренебрегаем малой равновесной поляризацией. Таким образом, число

ионов со спинами преимущественно направленными вверх (ion1 на Рис. 5.11) и вниз (ion2 на

Рис. 5.11) примерно равны. Если на систему падает свет с циркулярной поляризацией 𝜎−,

он преимущественно возбуждает электроны со спином вверх на уровень 5d, переворачивая

спин. При этом переход электрона обратно на уровень 4f происходит практически равно-

вероятно в оба спиновых состояния [7, 54]. Таким образом, спин электрона, возбужденного

светом, и релаксировавшего обратно близок к нулю и средний спин системы направлен вниз.

Интересно, что спиновая ориентация происходит как раз за счет электронов не затронутых

оптическим возбуждением. Этот сценарий оптической ориентации имеет место на временах

больших времени релаксации электрона на уровень 4f, которое составляет 70 нс [238]. Сразу

же после возбуждения ансамбль электронов также, очевидно, приобретает спиновую поля-

ризацию, причем как на 4f (за счет ионов с нетронутыми электронами), так и на 5d (за

счет ионов с возбужденными электронами) уровнях. Именно эта поляризация проявляется

в экспериментах “накачка–зондирование” на коротких временах.

На Рис. 5.12(a) показана динамика фарадеевского вращения, измеренная обычным ме-
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Рис. 5.11: Диаграмма уровней энергии Ce3+ в решетке YAG и схема оптической ориентации
электронов.
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Рис. 5.12: (a) Динамика фарадеевского вращения в ионах Ce3+ в решетке YAG при различ-
ных значениях магнитного поля, приложенного в геометрии Фогта. (b) Спектр амплитуд
спиновой прецессии, полученный преобразованием Фурье из динамики фарадеевского вра-
щения при 𝐵 = 1 Тл. (c) Магнитополевые зависимости частот ларморовской прецессии, со-
ответствующих пикам на панели (b). Наклон линейных зависимостей позволяет определить
𝑔 факторы соответствующих спиновых резонансов. (a)-(c) Температура 𝑇 = 6 К, образец
Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.1 ат. % [A13].
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тодом накачки–зондирования при различных значениях магнитного поля, приложенного в

геометрии Фогта. Во всех экспериментах данного раздела длина волны лучей накачки и

зондирования составляла 453 нм и как и в других разделах данной диссертации все опы-

ты проводились при гелиевых температурах. На первый взгляд, динамика фарадеевского

вращения нерегулярна и похожа на шум. Однако преобразование Фурье данной динамики

показывает наличие нескольких ярко-выраженных мод спиновой прецессии [Рис. 5.12(b)]. По

мере увеличения магнитного поля, динамика ускоряется и моды сдвигаются в большие ча-

стоты. Зависимости соответствующих частот от магнитного поля приведены на Рис. 5.12(c),

из которого видно, что они линейны, позволяя определить пять 𝑔 факторов.

На первый взгляд, наличие нескольких (>2) 𝑔 факторов в данной системе удивитель-

но, так как она содержит один оптически-активный электрон, который может находиться на

нижнем подуровне уровня 4f или 5d. Однако нужно вспомнить, что 𝑔 тензор данного элек-

трона в 4f состоянии имеет сильную анизотропию. При этом ион Ce3+ может встраиваться

в 6 магнитно не эквивалентных -сайтов решетки YAG, которые будет соответствовать раз-

личным ориентациям 𝑔 тензора. Соответственно, при фиксированной ориентации магнитного

поля B мы наблюдаем различные значения 𝑔 факторов для различных ориентаций 𝑔 тензора,

которые имеют место для различных ионов. Если бы мы имели возможность регистрировать

сигнал только от одного иона, мы бы наблюдали один 𝑔 фактор для электрона в 4f состоянии

и другой 𝑔 фактор для электрона в 5d состоянии. Тот факт, что мы наблюдаем меньше семи

𝑔 факторов (6+1) связан с тем, что некоторые частоты близки и не разрешаются в спектре.

Итак, если вышеприведенное объяснение верно, мы должны наблюдать сильную ани-

зотропию 𝑔 тензора при изменении направления магнитного поля. И мы ее действительно

наблюдаем (Рис. 5.13). Как при вращении магнитного поля в плоскости образца, изменении

угла 𝜙 [Рис. 5.13(a)], так и при отклонении его от нормали, изменении угла 𝜃 [Рис. 5.13(b)],

мы наблюдаем существенное изменение частот спиновой прецессии, соответствующее изме-

нению 𝑔 фактора.

Опишем измеренные зависимости частот спиновой прецессии (𝑔 фактора) от направ-

ления магнитного поля. Итак, имеются 6 магнитно неэквивалентных -сайтов в ячейке YAG

с точечной симметрией D2, в которые встраиваются ионы Ce3+. Направления главных осей

𝑔 тензора для этих сайтов приведены в Таблице 5.1. В системах координат с осями, при-

веденными в таблице 𝑔 тензор имеет диагональную форму 𝑔d =

⎛⎜⎜⎜⎝
𝑔𝑥 0 0

0 𝑔𝑦 0

0 0 𝑔𝑧

⎞⎟⎟⎟⎠, 𝑔𝑥 = 2.738,

𝑔𝑦 = 1.872, 𝑔𝑧 = 0.91 [236]. Для фиксированного направления магнитного поля B шесть
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Рис. 5.13: Анизотропия 𝑔 фактора. Зависимость 𝑔 факторов, полученных из динамики фара-
деевского вращения от угла 𝜙 магнитного поля, лежащего в плоскости образца, относительно
его стороны (a) и от угла 𝜃 магнитного поля, лежащего в плоскости, содержащей нормаль
и сторону образца, относительно нормали (b). Во вставке на панели (b) показано как опре-
делены углы 𝜙 и 𝜃. Магнитное поле 𝐵 = 0.5 Тл, температура 𝑇 = 2 К, образец Ce3+:YAG с
концентрацией Ce 0.5 ат. % [A13].

частот спиновой прецессии могут быть вычислены следующим образом:

𝜔L,𝑖 =
𝜇B
ℏ
𝐴𝑖𝑔d𝐴

−1
𝑖 𝐵, (5.10)

где 𝐴𝑖 – матрицы перехода от систем координат с осями, приведенными в Таблице 5.1 к

системе координат решетки с осями ([1,0,0], [0,1,0], [0,0,1]):

𝐴1 =

⎛⎜⎜⎜⎝
0 1/

√
2 1/

√
2

0 −1/
√

2 1/
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2

1 0 0
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⎛⎜⎜⎜⎝
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√
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√
2

0 1/
√

2 −1/
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2

−1 0 0
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√
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√

2
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2

⎞⎟⎟⎟⎠ . (5.11)
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Site x y z

1 [0, 0, 1] [1, 1̄, 0] [1, 1, 0]
2 [0, 0, 1̄] [1, 1, 0] [1, 1̄, 0]
3 [0, 1, 0] [1̄, 0, 1] [1, 0, 1]
4 [0, 1̄, 0] [1, 0, 1] [1̄, 0, 1]
5 [1, 0, 0] [0, 1, 1̄] [0, 1, 1]
6 [1̄, 0, 0] [0, 1, 1] [0, 1, 1̄]

Таблица 5.1: Направления главных осей 𝑔 тензора для -сайтов в решетке YAG.

Угол 𝜙 на Рис. 5.13(a) изменяется в плоскости образца и отсчитывается от его стороны

[вставка на Рис. 5.13(b)], которая задается вектором

⎛⎜⎜⎜⎝
cos𝜙0

sin𝜙0

0

⎞⎟⎟⎟⎠ в решеточной системе коор-

динат, где 𝜙0 = −24∘. При этом нормаль к образцу задается вектором

⎛⎜⎜⎜⎝
0

0

1

⎞⎟⎟⎟⎠ в решеточной

системе координат. Таким образом, вектор магнитного поля в решеточной системе координат

имеет вид B = 𝐵

⎛⎜⎜⎜⎝
cos(𝜙+ 𝜙0)

sin(𝜙+ 𝜙0)

0

⎞⎟⎟⎟⎠. Шесть частот спиновой прецессии даются модулем частоты

𝜔L из уравнения (5.10), в котором используется приведенный выше вектор магнитного поля.

Угол 𝜃 на Рис. 5.13(b) изменяется в плоскости, содержащей векторы

⎛⎜⎜⎜⎝
0

0

1

⎞⎟⎟⎟⎠ (нормаль

к образцу) и

⎛⎜⎜⎜⎝
cos𝜙0

sin𝜙0

0

⎞⎟⎟⎟⎠ (одна из сторон образца). Шесть частот спиновой прецессии даются

модулем частоты 𝜔L из уравнения (5.10), где в системе координат решетки вектор магнитного

поля задан как B = 𝐵

⎛⎜⎜⎜⎝
cos𝜙0 sin 𝜃

sin𝜙0 sin 𝜃

cos 𝜃

⎞⎟⎟⎟⎠.

Рассчитанные таким образом зависимости 𝑔 фактора от углов 𝜙 и 𝜃 приведены сплош-

ными линиями на Рис. 5.13. Интересно, что не все экспериментальные точки согласуются

с расчетом. Синие символы соответствуют 𝑔 фактору 𝑔 = 2, не зависящему от углов и не

описываются в рамках 𝑔 тензора, соответствующего 4f состоянию. Эти данные соответству-

ют электрону на 5d уровне, где его 𝑔 фактор близок к 𝑔 фактору свободного электрона и

практически изотропен [240]. Отметим, что электрон в 5d состоянии проявляется на мас-
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Рис. 5.14: Резонансное спиновое усиление в Ce3+:YAG: зависимость фарадеевского вращения
от магнитного поля при фиксированной задержке между импульсами накачки и зондирова-
ния. Красная кривая показывает аппроксимацию уравнением (5.12), учитывающим наличие
нескольких резонансов. Над основным спектром показаны рассчитанные кривые РСУ для
каждого спинового резонанса, входящего в итоговую зависимость. Температура 𝑇 = 6 К,
образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.1 ат. % [A13].

штабах времени рекомбинации (∼ 70 нс [238]) в экспериментах “накачка–зондирование” и не

проявляется в экспериментах ЭПР [A13].

Из Рис. 5.12 видно, что спиновая динамика затухает не очень быстро на диапазоне

сканирования, особенно при малых значениях магнитного поля. При этом даже заметен сиг-

нал, соответствующий отрицательной задержке между импульсами накачки и зондирования.

Очевидно, этот сигнал остался от предыдущего лазерного импульса (период следования ла-

зерных импульсов 𝑇o = 13 нс). Это означает, что время дефазировки спинового ансамбля

𝑇 *
2 сравнимо или больше, чем 𝑇o и в данной системе возможно наблюдение резонансного

спинового усиления. Спектр РСУ, показывающий зависимость сигнала фарадеевского вра-

щения при малой отрицательной задержке между импульсами накачки и зондирования от

магнитного поля, приведен на Рис. 5.14. Ожидаемо он состоит из множества пиков, соот-
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Магнитное поле 𝐵 = 0.65 Тл. Температура 𝑇 = 5 К, образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce
0.5 ат. % [A13].

ветствующих условию 𝑓L,𝑖 = 𝑚𝑓o, 𝑚 = 0, 1, 2, ... для различных частот спиновой прецессии.

Этот спектр может быть описан суммой выражений вида (1.7) [227]:

𝑆 =
7∑︁

𝑖=1

∆𝑆0,𝑖

2

(︂
sinh(𝑇o/𝑇

*
2,𝑖)

cosh(𝑇o/𝑇 *
2,𝑖) − cos(𝜔L,𝑖𝑇o)

− 1

)︂
, (5.12)

где ∆𝑆0,𝑖, 𝑇
*
2,𝑖 и 𝜔L,𝑖 – спиновая поляризация, создаваемая одним лазерным импульсом, вре-

мя дефазировки и частота, соответственно, отвечающие 𝑖-му спиновому резонансу. В общем

случае в системе должно быть 7 (6 для уровня 4f и 1 для уровня 5d) частот, однако в нашем

эксперименте проявляются всего 5, так как некоторые моды сливаются. Аппроксимация спек-

тра РСУ формулой (5.12) показана на Рис. 5.14 красной линией, тогда как выше приведены

полученные из аппроксимации отдельные компоненты, их 𝑔 факторы и времена спиновой

дефазировки. В частности, видно, что для некоторых резонансов 𝑇 *
2 достигает десятков на-

носекунд. Интересно сравнить это время с реальным временем спиновой когерентности 𝑇2,

в которое не вносит вклад разброс частот. Это время было измерено Д. В. Азаматом мето-

дом спинового эха, реализованным с помощью импульсного ЭПР, и составило 𝑇2 ≈ 4 мкс

(Рис. 5.15), что, как минимум, на два порядка больше, чем неоднородное время 𝑇 *
2 .



145

5 6 7

T = 5 K
frf = fo = 76.39 MHz

Sp
in

 p
ol

ar
iz

at
io

n,
 
S z

Magnetic field, B (mT)

13 MHz
T2

*

T2
* ~ 25 ns

-400 -200 0 200 400

B = 5.8 mT

Sp
in

 p
ol

ar
iz

at
io

n,
 
S z

 frf - fo (Hz)

130 Hz 
T2

T2~2.5 ms

(b)(a)

Рис. 5.16: (a) Зависимость сигнала фарадеевского вращения от магнитного поля при фикси-
рованной частоте РЧ поля 𝑓rf = 𝑓o = 76.39 МГц. Данная зависимость аналогична обычному
спектру РСУ, и ширина пика дает время 𝑇 *

2 . (b) Спектр стимулированного РСУ: зависимость
сигнала фарадеевского вращения от частоты РЧ поля, которая меняется в окрестности ча-
стоты следования лазерных импульсов 𝑓o, при фиксированном магнитном поле 𝐵 = 5.8 мТл.
(a),(b) Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, мощность лазера 𝑃 = 0.5 мВт, тем-
пература 𝑇 = 5 К [A2].

5.6 Стимулированное РСУ в Ce3+:YAG: эксперимент

Эксперименты по поиску и исследованию стимулированного РСУ производились с ис-

пользованием экспериментальной схемы, показанной на Рис. 5.2. Образец был помещен в

гелиевый криостат проточного типа. К нему прикладывалось постоянное магнитное поле в

геометрии Фогта и подавалась периодическая последовательность эллиптически поляризо-

ванных лазерных импульсов на длине волны 444 нм, которые одновременно использовались

для создания и детектирования спиновой поляризации. Частота следования лазерных им-

пульсов была фиксирована во всех экспериментах и составляла 𝑓o = 76.4 МГц. Также с

помощью миниатюрной катушки к образцу прикладывалось РЧ поле с частотой 𝑓rf близкой

к частоте следования лазерных импульсов 𝑓o и к ларморовской частоте 𝑓L. РЧ поле модули-

ровалось с частотой 𝑓m = 5 кГц, если не оговорено иное, и на этой же частоте производилось

синхронное детектирование. В отличие от экспериментов для 𝑛-GaAs здесь измерялась раз-

ность сигналов с высоким и низким уровнем РЧ поля [пик, а не провал на Рис. 5.9(c)].

Используемый образец Ce3+:YAG имел толщину 0.5 мм и концентрацию ионов Ce3+ 0.5 ат.
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На Рис. 5.16(a) приведена зависимость сигнала фарадеевского вращения (спиновой по-

ляризации) от магнитного поля при фиксированной частоте РЧ поля 𝑓rf = 𝑓o. Этот спектр

воспроизводит участок обычного спектра РСУ (Рис. 5.14): широкое распределение лармо-

ровских частот проходит через два совпадающих узких пика в распределении [Рис. 5.10(d)].

Ширина резонанса (полная ширина на половине высоты) в пересчете на частоту составля-

ет 13 МГц и соответствует неоднородному времени спиновой дефазировки 𝑇 *
2 ≈ 25 нс. При

сканировании же частоты РЧ поля относительно частоты следования импульсов получается

спектр стимулированного РСУ [Рис. 5.16(b)], который имеет неожиданно маленькую шири-

ну 𝛿𝑓rf = 130 Гц (полная ширина на половине высоты)! Эта ширина соответствует времени

спиновой когерентности 𝑇2 = 1/𝜋𝛿𝑓rf ≈ 2.5 мс. Это значение уместно сравнить с временем

спиновой когерентности 4 мкс, полученным стандартным методом спинового эха (Рис. 5.15).

Ниже в этой главе мы обсудим причины существенного различия результатов в этих двух

экспериментах.

Следует отметить, что поскольку в целях синхронного детектирования мы используем

модуляцию РЧ поля на частоте 𝑓m, то в спектрах стимулированного РСУ ожидаемо возни-

кают два дополнительных пика на частотах 𝑓o ± 𝑓m (Рис. 5.17). При этом форма и ширина

основного пика не зависят от частоты модуляции и слабо меняются при изменении профиля

модуляции с синусоидального на прямоугольный. Далее мы будем использовать синусоидаль-

ную модуляцию с частотой 𝑓m = 5 кГц и исследовать только основной пик стимулированного

РСУ.

Рассмотрим основные свойства стимулированного РСУ. Во-первых выясним влияние

эллиптичности лазерного луча и его мощности на детектируемый сигнал (Рис. 5.18). Эл-

липтичность контролировалась с помощью линейного поляризатора, после которого уста-

навливается волновая пластинка 𝜆/4, так, что мы можем контролировать угол 𝜑 между

плоскостью линейной поляризации и быстрой осью волновой пластинки. Таким образом, оси

полученного эллипса поляризации равны 𝐸0 cos𝜑 и 𝐸0 sin𝜑 [вставка на Рис. 5.18(a)], где 𝐸0

— амплитуда электромагнитного поля, проходящего через линейный поляризатор. Вектор

поля этой эллиптической поляризации для луча, падающего на образец, равен

Ein = 𝐸0

⎛⎝cos𝜑 cos(𝜔𝑡)

sin𝜑 sin(𝜔𝑡)

⎞⎠ , (5.13)

где 𝜔 — частота света, а оси 𝑥 и 𝑦 направлены вдоль осей волновой пластинки. Его можно



147

-2 -1 0 1 2

2 kHz

1 kHz

Sp
in

 p
ol

ar
iz

at
io

n,
 

S z

 frf - fo (kHz)

Modulation
frequency:

0.5 kHz

T = 5 K
B = 5.7 mT

Square
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профилем. Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, мощность лазера 𝑃 = 1 мВт,
магнитное поле 𝐵 = 5.7 мТл, температура 𝑇 = 5 К.
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ча, характеризуемых углом 𝜑, определение которого показано во вставке. Мощность лазера
𝑃 = 0.5 мВт. (b) Зависимость интегральной интенсивности сигнала от угла эллиптичности 𝜑.
Интегральная интенсивность определяется как площадь резонанса, а ее знак определяется
как знак сигнала в экстремуме. Красная кривая показывает аппроксимацию эксперименталь-
ной зависимости формулой (5.16). (с) Зависимость времени 𝑇2 от угла эллиптичности 𝜑. (d)
Спектры стимулированного РСУ при различных мощностях лазерного излучения 𝑃 . Сигнал,
полученный непосредственно с детектора нормирован на 𝑃 2. (e) Зависимость интенсивности
сигнала (площади пика), регистрируемого непосредственно с детектора от мощности лазера
𝑃 . Красная кривая показывает квадратичную зависимость. (f) Зависимость ширины резо-
нанса от мощности лазера. Красная линия показывает линейную аппроксимацию, которая
позволяет определить ширину резонанса и соответствующее время 𝑇2 в пределе 𝑃 = 0. (a)-(f)
Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, магнитное поле 𝐵 = 5.8 мТл, температура
𝑇 = 5 К [A2].
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представить в виде суммы двух ортогональных циркулярных поляризаций:

E = 𝐸0
cos𝜑+ sin𝜑

2

⎛⎝cos(𝜔𝑡)

sin(𝜔𝑡)

⎞⎠ + 𝐸0
cos𝜑− sin𝜑

2

⎛⎝ cos(𝜔𝑡)

− sin(𝜔𝑡)

⎞⎠ . (5.14)

Созданная спиновая поляризация пропорциональна разности интенсивностей двух цирку-

лярных компонент 𝑆𝑧 ∝ 𝐼+ − 𝐼− = 2𝐼0[(cos𝜑 + sin𝜑)2/4 − (cos𝜑 − sin𝜑)2/4] = 𝐼0 sin(2𝜑), где

𝐼0 — интенсивность света, прошедшего через линейный поляризатор. Спиновая поляриза-

ция в образце индуцирует фарадеевское вращение поляризации прошедшего света, которое

проявляется как небольшой поворот осей эллипса или как небольшая дополнительная фаза

𝛿𝜓, приобретаемая одной круговой поляризацией (𝜎+ ) по отношению к другой (𝜎−). Вектор

поля, прошедший через образец, равен

Eout = 𝐸1
cos𝜑+ sin𝜑

2

⎛⎝cos(𝜔𝑡+ 𝛿𝜓)

sin(𝜔𝑡+ 𝛿𝜓)

⎞⎠ + 𝐸1
cos𝜑− sin𝜑

2

⎛⎝ cos(𝜔𝑡)

− sin(𝜔𝑡)

⎞⎠ , (5.15)

где 𝐸1 =
√
𝒯 𝐸0, а 𝒯 — коэффициент пропускания образца (по интенсивности). Прошедший

через образец свет затем, с использованием призмы Волластона, разделяется на два луча,

имеющих ортогональные линейные поляризации и равные интенсивности при отсутствии Фа-

радеевского вращения. Это можно сделать, если оси призмы Волластона наклонены на 45∘ по

отношению к осям эллипса поляризации, то есть к осям 𝑥 и 𝑦. Взяв проекции поля Eout на оси

призмы Волластона, вычислив соответствующие интенсивности путем возведения в квадрат

амплитуд полей и взяв их разность, получим сигнал, измеренный балансным фотоприемни-

ком 𝛿𝐼 = 𝒯 𝐼0 cos(2𝜑)𝛿𝜓. Фаза, отвечающая за фарадеевское вращение 𝛿𝜓 ∝ 𝑆𝑧 ∝ 𝐼0 sin(2𝜑),

как было показано выше. Наконец, сигнал, измеренный балансным фотодетектором:

𝛿𝐼 ∝ 𝒯 𝐼20 sin(2𝜑) cos(2𝜑) =
1

2
𝒯 𝐼20 sin(4𝜑). (5.16)

Таким образом, если 𝜑 = 0∘, линейно поляризованный свет не создает спиновую по-

ляризацию и не производит сигнала. Если 𝜑 = 45∘, циркулярно поляризованный свет не

детектирует спиновую поляризацию и не дает сигнала. При промежуточном угле, например,

𝜑 = 25∘, свет одновременно создает и детектирует спиновую поляризацию [Рис. 5.18(a)]. За-

висимость интегральной интенсивности сигнала, определяемой как площадь резонансного

пика стимулированного РСУ (знак которого соответствует знаку сигнала в экстремуме), от

эллиптичности падающего света показана на Рис. 5.18(b). Она, действительно, описывается
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Рис. 5.19: Спиновая поляризация, показанная цветом, как функция магнитного поля и
отстройки частоты РЧ поля 𝑓rf от частоты следования лазерных импульсов 𝑓o. Образец
Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, мощность лазера 𝑃 = 1 мВт, температура 𝑇 = 5 К
[A2].

зависимостью sin(4𝜑). Кроме того, из уравнения (5.16) видно, что интенсивность сигнала

пропорциональна квадрату интенсивности лазерного луча 𝐼20 (или мощности 𝑃
2), что также

наблюдается в эксперименте [Рис. 5.18(e)].

Отметим, что ширина резонанса 𝛿𝑓rf, а значит и 𝑇2, слабо зависит от эллиптичности

лазера [Рис. 5.18(c)]. Однако 𝛿𝑓rf существенно зависит от полной мощности лазера 𝑃 , что

видно непосредственно из спектров РСУ [Рис. 5.18(d)]. Это, по-видимому, связано с тем, что

лазерный луч не только создает и детектирует спиновую поляризацию, но также возмущает

уже созданную поляризацию, нарушая ее когерентность. Таким образом, спектры, норми-

рованные на 𝑃 2, уширяются, тогда как их амплитуда уменьшается. При этом интегральная

интенсивность спектра пропорциональна 𝑃 2 [Рис. 5.18(e)]. Зависимость ширины стимулиро-

ванного РСУ 𝛿𝑓rf от мощности 𝑃 приведена на Рис. 5.18(f). При небольших мощностях эта

зависимость близка к линейной, что позволяет аппроксимировать эту зависимость в 𝑃 = 0

и определить ширину для “невозмущенной системы” и соответствующее время спиновой ко-

герентности 𝑇2 ≈ 9 мс.

Зависимость спиновой поляризации одновременно от частоты РЧ поля и магнитного

поля приведена на Рис. 5.19. Как уже отмечалось, ширина резонанса при сканировании 𝑓rf,

мала и составляет сотни Гц. При этом резонанс наблюдается в широком диапазоне полей,
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Рис. 5.20: Зависимость времени спиновой когерентности от магнитного поля. При этом лар-
моровская частота фиксирована и равна 𝑓o. Таким образом, изменение магнитного поля
соответствует изменению 𝑔 фактора регистрируемого резонанса. Образец Ce3+:YAG с кон-
центрацией Ce 0.5 ат. %, мощность лазера 𝑃 = 0.5 мВт, температура 𝑇 = 5 К [A2].

что связано с большим разбросом частот ларморовской прецессии и наличием нескольких 𝑔

факторов при измерении ансамбля ионов Ce3+ в YAG (см. предыдущий раздел). При неко-

торых полях, 2.2, 3.3 и 5.5 мТл, сигнал резонансно увеличивается. Эти поля соответствуют

𝑔 факторам |𝑔| = 2.5, 1.7, и 1.0 [конфигурация с углом 𝜙 = 0 на Рис. 5.13(a)].

Зависимость 𝑇2 от магнитного поля показана на Рис. 5.20. Здесь увеличение магнит-

ного поля соответствует уменьшению 𝑔 фактора, а ларморовская частота электронов, для

которых определяется 𝑇2, остается в районе 𝑓o = 76.39 МГц. Зависимость имеет ряд резких

минимумов, но, в целом, 𝑇2 увеличивается более чем на порядок при увеличении поля от 2

до 6 мТл, а затем достигает насыщения примерно на значении 5 мс. Первоначальное увели-

чение 𝑇2 с полем может быть связано с подавлением внешним магнитным полем флуктуаций

ядерного поля, имеющих амплитуду порядка мТл [A13, 240, 21].

Увеличение температуры образца от 5 до 13 К ожидаемо приводит к уширению спек-

тров стимулированного РСУ [Рис. 5.21(a)]. Температурные зависимости 𝑇2 показаны на
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Рис. 5.21: (a) Спектры стимулированного РСУ при различных температурах. Магнитное поле
𝐵 = 5.8 Тл. (b) Температурная зависимость времени спиновой когерентности для различных
значений магнитного поля. (a),(b) Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, мощность
лазера 𝑃 = 0.5 мВт [A2].

Рис. 5.21(b) для различных магнитных полей близких к резонансам на Рис. 5.19. Наблю-

даемое уменьшение 𝑇2 с ростом 𝑇 можно описать двухфононным рамановским процессом

(𝑇 9) в комбинации с активационной зависимостью на продольной оптической фононной мо-

де [A13]:
1

𝑇2(𝑇 )
=

1

𝑇2(𝑇 = 0)
+ 𝐴𝑇 9 + 𝐶 exp(−𝐸a/𝑘B𝑇 ). (5.17)

Аппроксимация экспериментальных данных приведенной зависимостью дает коэффициенты

𝐴 = 4 × 10−7 с−1К−9, 𝐶 = 1.4 × 1010 с−1 и энергию активации 𝐸a = 125 см−1, соответству-

ющую энергии оптического фонона в YAG [239]. Аналогичные параметры использовались в

работе [A13] для описания температурной зависимости 𝑇1 в том же образце. Схожесть темпе-

ратурных зависимостей для наблюдаемых резонансов с разными 𝑔-факторами подтверждает,

что они имеют одинаковую природу (4f-состояние иона Ce3+). При 𝑇 ≳ 10 К время 𝑇2 огра-

ничено релаксацией с участием фононов, аналогично 𝑇1.

Итак, мы наблюдаем удивительно большое время 𝑇2 миллисекундного масштаба в

Ce3+:YAG, которое имеет похожую температурную зависимость со временем 𝑇1. Измеренное

нами 𝑇2 намного больше, чем неоднородное время 𝑇 *
2 ≈ 25 нс, измеренное с помощью стан-

дартного метода РСУ. Более того, полученные значения на 3 порядка больше, чем 𝑇2 = 4 мкс,

измеренное для этой же системы методом спинового эха [A13]. Обычный метод спинового
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эха позволяет устранить влияние статических неоднородностей, таких как как разброс 𝑔

факторов и “замороженные” флуктуации ядерного поля. Однако 𝑇2, измеренное с помощью

спинового эха, ограничено медленными изменениями ядерного поля. Отметим, что измерен-

ное нами время 𝑇2 близко ко времени 𝑇2 = 2 мс, полученному в работе [7] путем измере-

ния спинового эха для одиночного иона Ce3+ с использованием протокола Карра-Перселла-

Мейбома-Гилла [229, 230], отвязывающего электронный спин от ядерной подсистемы. Таким

образом, наш метод позволяет не только преодолеть статическую неоднородность системы,

но и избавиться от вклада медленно меняющихся флуктуаций ядерного поля, благодаря

непрерывному воздействию на электронных спин РЧ полем. Это можно понять, рассмотрев

классическую картину спиновой динамки, основанную на уравнении Блоха.

5.7 Теория стимулированного РСУ

Формально спектр стимулированного РСУ для системы с изотропной релаксацией 𝑇1 =

𝑇2 = 𝜏s может быть получен усреднением уравнения (5.8) по ларморовской частоте 𝜔L. Одна-

ко мы рассмотрим случай различных времен 𝑇1 и 𝑇2. Для этого обратимся к схеме решения

уравнения Блоха, приведенной в разделе 4.3.2. Мы переходим во вращающуюся с частотой 𝜔rf

систему отсчета, где решение уравнения Блоха дается уравнениями (4.13) и (4.14). При этом

мы можем пренебречь термически равновесной спиновой поляризацией в уравнении (4.13)

в силу ее малости по сравнению со спиновой поляризацией, создаваемой оптически. Для

решения уравнения (4.14) для спиновой поляризации S′ во вращающейся системе отсчета:

𝑑S′

𝑑𝑡
= 𝐴S′ (5.18)

𝐴 =

⎛⎜⎜⎜⎝
−1/𝑇1 −ΩR cos𝜙rf ΩR sin𝜙rf

ΩR cos𝜙rf −1/𝑇2 −∆𝜔L

−ΩR sin𝜙rf ∆𝜔L −1/𝑇2

⎞⎟⎟⎟⎠ (5.19)

необходимо найти собственные значения матрицы 𝐴, которые будут определять частоты

спиновой прецессии и ее собственные векторы, которые будут определять прецессирующие

спиновые компоненты. Собственные значения получаются решением кубического уравнения,

которое довольно громоздко. Однако ситуация упрощается если учесть, что 1/𝑇1, 1/𝑇2 ≪ ΩR.
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В этом случае собственные значения матрицы 𝐴 даются выражениями:

𝜆1 = −∆𝜔2
L

Ω2
𝑇−1
1 − Ω2

R

Ω2
𝑇−1
2 (5.20)

𝜆2,3 = − Ω2
R

2Ω2
𝑇−1
1 −

(︂
1 − Ω2

R

2Ω2

)︂
𝑇−1
2 ± 𝑖Ω. (5.21)

Первое собственное значение соответствует компоненте спина, направленной вдоль вектора

Ω =

⎛⎜⎜⎜⎝
∆𝜔L

ΩR sin𝜙rf

ΩR cos𝜙rf

⎞⎟⎟⎟⎠ (напомним, ∆𝜔L = 𝜔L − 𝜔rf) и затухающей со временем 𝜏1. Два других

собственных значения соответствуют компонентам спина перпендикулярным вектору Ω и

прецессирующим вокруг него с угловой скоростью ±Ω и затухающим со временем 𝜏2. При

этом

𝜏−1
1 =

∆𝜔2
L

Ω2
𝑇−1
1 +

Ω2
R

Ω2
𝑇−1
2 , (5.22)

𝜏−1
2 =

Ω2
R

2Ω2
𝑇−1
1 +

(︂
1 − Ω2

R

2Ω2

)︂
𝑇−1
2 . (5.23)

Принимая во внимание условие 1/𝑇1, 1/𝑇2 ≪ ΩR и то, что частота Раби, вообще говоря, не

когерентна с частотой повторения лазерных импульсов, при суммировании спиновой поля-

ризации от большого числа лазерных импульсов мы можем отбросить компоненты спина,

прецессирующие вокруг Ω. Тогда остается монотонно затухающая компонента спина, на-

правленная вдоль Ω:

< S′
𝑛(𝑡) >= Ω

(∆S0Ω)

Ω2
exp(−𝑡/𝜏1). (5.24)

Именно эта компонента отражает стимулированную РЧ полем спиновую прецессию в ла-

бораторной системе отчета с частотой 𝜔rf. Здесь мы вычисляем спиновую динамику после

создания спиновой поляризации ∆S0 𝑛-м лазерным импульсом. Также мы учтем то, что

частота повторений лазерных импульсов не синхронизирована с РЧ полем. Поэтому, в каж-

дой экспериментальной реализации начальное направление ΩR, которое задается фазой 𝜙rf,

можно считать случайным. Поэтому, мы можем усреднить спиновую динамику также по

направлению ΩR. Учитывая что ∆S0 ⊥ ∆𝜔L, это дает

<< S′
𝑛(𝑡) >>= ∆S0

Ω2
R

2Ω2
exp(−𝑡/𝜏1). (5.25)

Отметим, что флуктуации 𝜔L во времени, ограничивающие время 𝑇2 в отсутствии РЧ поля

при достаточно большом ΩR не приводят к существенному изменению спиновой динамики,
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описываемой уравнением (5.25), объясняя длинное время спиновой когерентности, получен-

ное в наших экспериментах. Также отметим, что динамика определяется временем 𝑇2 при

ΩR ≫ |∆𝜔L|, тогда как при обратном соотношении она определяется временем 𝑇1. Далее

будет показано, что в экспериментах, представленных выше, доминирует вклад 𝑇2. Для пол-

ного описания спиновой динамики нам нужно знать спектр флуктуаций 𝜔L. Однако, так как

динамика спина не очень чувствительна к изменению ∆𝜔L, то для дальнейших выкладок

мы будем считать эту величину постоянной. Далее мы суммируем вклад от предыдущих ла-

зерных импульсов, проекция которых на направление ∆S0 во вращающейся системе отсчета

дает множители cos(𝜔rf𝑘𝑇o), где 𝑘 = 0 соответствует текущему импульсу, 𝑘 = 1 – предыдуще-

му и т.д. В итоге мы приходим к выражению для полной усредненной спиновой поляризации

уже в лабораторной системе отсчета

∆𝑆𝑧 = ∆𝑆0
Ω2
R

2Ω2

∞∑︁
𝑘=0

exp(−𝑘𝑇o/𝜏1) cos(𝜔rf𝑘𝑇o) =

= ∆𝑆0
Ω2
R

4Ω2

(︂
sinh(𝑇o/𝜏1)

cosh(𝑇o/𝜏1) − cos(𝜔rf𝑇o)
+ 1

)︂
. (5.26)

За исключением префактора, и знака перед 1 (который связан с учетом последнего импуль-

са), это выражение в точности совпадает с классическим выражением для РСУ (1.7), где

𝜔L заменено на 𝜔rf, а 𝑇
*
2 заменено на 𝜏1. Учитывая что 𝑇o ≪ 𝜏1, в окрестностях резонанса

𝜔rf = 𝑚𝜔o, 𝑚 = 0, 1, 2..., мы приходим к выражению:

∆𝑆𝑧

∆𝑆0

≈ Ω2
R

2Ω2

𝜏1
𝑇o

× 1

1 + 𝜏 21 (𝜔rf −𝑚𝜔o)2
. (5.27)

Напомним, что время 𝜏1 определяется формулой (5.22) и при |∆𝜔L| ≪ ΩR 𝜏1 ≈ 𝑇2.

Вообще говоря, для статических флуктуаций 𝜔L нужно сделать свертку выражения (5.27) с

распределением 𝜔L, однако мы ограничимся качественными рассуждениями. В нашем экс-

перименте, если мы настраиваем магнитное поле так, что средняя ларморовская частота

совпадает с 𝜔o, то ∆𝜔L можно оценить из полуширины спинового резонанса обычного РСУ

[Рис. 5.16(a)], которая составляет ∼ 2𝜋× (6 МГц). Это значение нужно сравнить с часто-

той Раби, которую можно оценить из амплитуды напряжения, которое подавалось на РЧ

катушку, как это описано в разделе 4.2. Амплитуда РЧ поля 𝑏 может быть вычислена как

𝑏 = 𝑘𝑈rf. Коэффициент 𝑘 можно оценить как 𝑘 = 1/(2𝜋2𝑓rf𝑁𝑟
2) ≈ 0.13 mT/V, где 𝑟 ≈ 0.7 мм

– радиус катушки, 𝑁 = 10 – количество витков [A7]. В описанных здесь экспериментах ис-

пользовалось максимально доступное напряжение 𝑈rf = 10 В, что соответствует 𝑏 = 1.3 mT
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и частоте Раби ΩR = |𝑔|𝜇B𝑏/2ℏ ≈ 2𝜋× 9 МГц для |𝑔| = 1.0. Таким образом, |∆𝜔L|/ΩR ∼ 0.67,

𝜏−1
1 ≈ 0.3𝑇−1

1 + 0.7𝑇−1
2 и ширина спектра стимулированного РСУ определяется в основном

временем 𝑇2.

Интересно исследовать как поведет себя ширина спектра стимулированного РСУ, при

уменьшении частоты Раби, то есть РЧ напряжения. Спектры РСУ при различных напря-

жениях приведены на Рис. 5.22(a). Соответствующая зависимость ширины спектра от на-

пряжения или частоты Раби приведена на Рис. 5.22(c). Видно, что ширина возрастает, что

также следует из уравнения (5.22) в предположении 𝑇1 > 𝑇2. Действительно, аппроксима-

ция экспериментальной зависимости этим уравнением (красная линия) дает 𝑇1 = 1.6 мс,

𝑇2 = 1.0 мс, тогда как отношение |∆𝜔L|/ΩR = 0.6 для 𝑈rf = 10 В, что хорошо согласуется с

оценкой, приведенной выше. При этом зависимость интенсивности сигнала (площади пика)

от напряжения или частоты Раби [Рис. 5.22(b)] близка к квадратичной при малых ΩR, а

затем начинает насыщаться в качественном согласии с префактором формулы (5.27) (для

свертки данной формулы с лоренцевским распределением ∆𝜔L это было бы не так). Таким

образом, ширина резонанса стимулированного РСУ при малых ΩR может быть использова-

на для определения времени продольной релаксации 𝑇1, а при больших ΩR она дает время

спиновой когерентности 𝑇2.

5.8 Выводы по данной главе

Итак, в данной главе нами был продемонстрирован комбинированный резонанс – оп-

тическое резонансное спиновое усиление в комбинации с электронным парамагнитным ре-

зонансом. В условиях комбинированного резонанса был предсказан и обнаружен эффект

стимулированного резонансного спинового усиления, возникающий в неоднородных систе-

мах с локализованными электронами при воздействии на них РЧ полем и периодическими

лазерными импульсами. На основе этого эффекта разработан простой принцип определения

времени спиновой когерентности 𝑇2. Для системы редкоземельных ионов церия Ce3+ в кри-

сталле YAG был измерен рекордно узкий спиновый резонанс с шириной, при определенных

условиях, менее 100 Гц, соответствующей миллисекундному времени спиновой когерентно-

сти. Это время намного больше времени 𝑇2 = 4 мкс, полученного из экспериментов по спино-

вому эху и еще намного больше, чем время неоднородной спиновой дефазировки 𝑇 *
2 = 25 нс,

полученное в обычных экспериментах РСУ. Это можно объяснить тем, что при стимулиро-

ванном РСУ РЧ поле “отрывает” электронные спины от шумного окружения, удлиняя тем

самым 𝑇2. Этот эффект может быть использован для когерентной оптической манипуляции
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Рис. 5.22: (a) Спектры стимулированного РСУ при различных амплитудах РЧ напряжения
𝑈rf, подаваемого на катушку. Спектры нормированы на 𝑈rf. (b) Зависимость интенсивно-
сти сигнала (площади пика) от амплитуды РЧ напряжения (нижняя шкала) или частоты
Раби (верхняя шкала). Красная кривая показывает квадратичную зависимость. (c) Зависи-
мость ширины резонанса от амплитуды РЧ напряжения (нижняя шкала) или частоты Раби
(верхняя шкала). Красная линия показывает аппроксимацию уравнением (5.22). (a)-(c) Об-
разец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, мощность лазера 𝑃 = 1 мВт, магнитное поле
𝐵 = 5.2 мТл, температура 𝑇 = 5 К.
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спиновой системой частично свободной от декогерентности, вносимой окружением.
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Глава 6

Селективное определение времени

продольной спиновой релаксации:

Резонансная спиновая инерция

6.1 Введение

В предыдущих главах мы уже рассматривали вопрос определения времени продольной

(то есть вдоль магнитного поля) спиновой релаксации 𝑇1. Важность этого параметра трудно

переоценить, так как именно 𝑇1 определяет пригодность системы для когерентной манипу-

ляции спином, что может быть полезно для практических применений. Действительно, 𝑇1

задает абсолютный предел для времени спиновой когерентности 𝑇2, которое, как мы видели

в предыдущей главе, может быть увеличено за счет использования РЧ поля, однако оно не

может быть больше 2𝑇1 [8]. Кроме того, как было видно из предыдущих глав, зависимость

𝑇1 от магнитного поля и температуры дает информацию о механизмах спиновой релакса-

ции в системе и даже о характере электронной проводимости. В главе 2 было показано,

что 𝑇1 можно измерить расширенным методом накачки–зондирования с измерением фара-

деевского/керровского вращения. Этот метод является одним из самых предпочтительных,

так как он позволяет напрямую измерить продольную спиновую динамику в очень большем

диапазоне времен, которая может и не описываться единым временем 𝑇1. Также в главе 4

был предложен метод измерения продольной спиновой релаксации после резкого изменения

магнитного поля, который, однако, имеет ограничения по чувствительности. Другие опти-

ческие методы измерения 𝑇1 – это спиновая инерция при модуляции оптической накачки

[141, 142, 77] и измерение динамики фотолюминесценции с разрешением по поляризации
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Рис. 6.1: (a) Динамика спиновой поляризации перовскитов CsPbBr3, измеренная методом
накачки–зондирования. Во вставке показано преобразование Фурье данной динамики, пока-
зывающее спектр частот ларморовской прецессии. Магнитное поле 𝐵 = 1 Тл приложено в
геометрии Фогта, температура 𝑇 = 10 К. (b) Зависимость спиновой поляризации от частоты
модуляции лазера накачки (кривая спиновой инерции) в малом магнитном поле, приложен-
ном в геометрии Фарадея. Сплошная линия показывает аппроксимацию экспериментальной
зависимости формулой (1.11). Температура 𝑇 = 2 К [A6].
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[87, 17, 19, 18, 20]. Все перечисленные методы при всех их преимуществах, однако, обладают

одним недостатком: они не позволяют определить какому 𝑔 фактору соответствует измерен-

ное время 𝑇1. Действительно, данные методы основаны на измерении продольной спиновой

динамики, которая является неосциллирующей. То есть она не дает информацию о частоте

спиновой прецессии для спинового резонанса, которому соответствует 𝑇1. Это не является

проблемой если в системе присутствует лишь один спиновый резонанс как, например, в 𝑛-

GaAs, продольная спиновая релаксация в котором, рассматривалась в предыдущих главах.

Действительно, можно отдельно измерить спиновую динамику при направлении магнитно-

го поля отличном от фарадеевского и измерить единственную частоту спиновой прецессии,

которая, вероятно, и будет соответствовать времени 𝑇1, измеренному из неосциллирующей

динамики продольной спиновой компоненты. Однако если в системе присутствует несколько

спиновых резонансов, то приписать 𝑇1 одному из них становится проблематично. Примеры

таких систем встречаются довольно часто. Два спиновых резонанса, соответствующие элек-

тронам и дыркам, встречаются во многих перовскитах: нанокристаллах CsPbBr3 [143], объ-

емных кристаллах CsPbBr3 [A6], FA0.9Cs0.1PbI2.8Br0.2 [4], и MAPbI3 [241]. Типичная спиновая

динамика в геометрии Фогта в таких системах показана на Рис. 6.1(a), на примере объемно-

го кристалла CsPbBr3 [A6]. На первый взгляд, спиновая прецессия является нерегулярной,

однако, как видно из преобразования Фурье спиновой динамики, показанного на вставке,

это связано с двумя модами прецессии, соответствующими электронам и дыркам. Время 𝑇1

в этой системе было измерено оптическим методом спиновой инерции [141] из зависимости

амплитуды спинового сигнала от частоты модуляции поляризации луча накачки. Однако

приписать это время определенному типу носителей из этого измерения не представляется

возможным. Еще один пример – это спиновая динамика в квантовых точках (Рис. 3.5), ко-

торая также содержит вклад электронов и дырок. При этом, неясно какому типу носителей

соответствует время 𝑇1, измеренное в работе [A9]. Другая возможная ситуация – это наличие

нескольких резонансов в неоднородной системе, когда каждый из резонансов соответствует

определенной группе спинов. Яркий пример – это ансамбль ионов церия, встроенных в ре-

шетку YAG. Каждый ион может занимать один из шести магнитно-неэквивалентных узлов

решетки и анизотропный 𝑔 тензор электрона на 4f уровне может иметь шесть различных

ориентаций. Таким образом, при измерениях с ансамблем ионов Ce3+ наблюдается 6 частот

спиновой прецессии и, соответственно, 6 𝑔 факторов. При этом измерение времени 𝑇1 оп-

тическим методом спиновой инерции дает усредненное значение, не позволяя приписать 𝑇1

конкретным 𝑔 факторам.

С другой стороны, есть методы измерения времени 𝑇1, основанные на эффекте ЭПР,
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то есть на приложении к образцу РЧ либо микроволнового поля. Это методы импульсно-

го ЭПР [49], восстановления насыщения (saturation recovery) [242], восстановления инверсии

(inversion-recovery) [243] и модуляции микроволновой амплитуды [244, 245]. Эти методы поз-

воляют использовать РЧ поле резонансное с определенной частотой спиновой прецессии и

селективно определять время 𝑇1 для конкретного 𝑔 фактора. Однако существенным недо-

статком данных методов является низкая чувствительность, которая определяется терми-

чески равновесной спиновой поляризацией. Последняя, в свою очередь, возрастает с уве-

личением магнитного поля и понижением температуры. Таким образом, методы на основе

ЭПР применимы в основном к объемным системам при низких температурах и в больших

магнитных полях (порядка 1 Тл). Также в предыдущей главе нами был предложен весьма

интересный способ определения времени 𝑇1, наряду со временем 𝑇2, из зависимости ширины

резонанса стимулированного РСУ от частоты Раби. Он может быть использован при боль-

шом сигнале стимулированного РСУ, достаточном для определения ширины резонанса при

малых частотах Раби.

В данной главе будет представлен метод резонансной спиновой инерции, обладающий

чувствительностью оптических методов и селективностью методов на основе ЭПР. Идея это-

го метода основана на оптической накачке спиновой поляризации вдоль постоянного магнит-

ного поля и воздействии на эту поляризацию резонансным РЧ полем, которое ее уменьша-

ет, что детектируется также оптически, посредством измерения фарадеевского/керровского

вращения. Модулируя амплитуду РЧ поля, можно наблюдать модуляцию спиновой поляри-

зации, глубина которой зависит от соотношения между периодом модуляции и временем 𝑇1,

подобно тому как в оптическом методе спиновой инерции модулируется поляризация луча

накачки [141]. Возможности данного метода опробованы в системе Ce3+:YAG, где определе-

но время 𝑇1, соответствующее различным 𝑔 факторам и измерена анизотропия времени 𝑇1.

Оказывается, что зависимости амплитуды и задержки модуляции спиновой поляризации от

частоты модуляции позволяют не только определить 𝑇1, соответствующее каждому конкрет-

ном 𝑔 фактору, но и определить характер разброса частот ларморовской прецессии, который

определяет ширину спинового резонанса: определяется ли он статическими или меняющи-

мися во времени флуктуациями. Именно последний случай имеет место в Ce3+:YAG.
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6.2 Детектирование магнитного резонанса с помощью оп-

тической накачки и измерения фарадеевского враще-

ния

Для демонстрации возможностей метода резонансной спиновой инерции была выбрана

системе ионов Ce3+ в решетке YAG, тот же образец с концентрацией ионов Ce 0.5 ат. %, что

исследовался в предыдущей главе. Для реализации данного метода использовалась та же

экспериментальная схема, что и в предыдущих двух главах, изображенная на Рис. 5.2. Од-

нако в экспериментах, которые будут обсуждаться здесь, постоянное магнитное поле было

приложено под углом 𝜃 по отношению к нормали к образцу. Также для метода резонанс-

ной спиновой инерции совсем не обязательно использование импульсного лазера. Он был

использован лишь для удвоения частоты и получения необходимой длины волны (444 нм).

Схема оптической ориентации электронов в Ce3+:YAG была рассмотрена в разделе 5.5 (см.

Рис. 5.11).

Итак, в результате оптической ориентации электронный спиновый ансамбль приобре-

тает спиновую поляризацию S вдоль лазерного луча, который за счет эллиптической поля-

ризации служит как накачкой, так и зондированием. Поперечная составляющая S, перпен-

дикулярная частоте 𝜔L (ее направление может отличаться от B вследствие анизотропии 𝑔

фактора), прецессирует вокруг 𝜔L и быстро дефазирует за время 𝑇 *
2 , если только частота

повторение лазерных импульсов не совпадает с ларморовской частотой. Последний случай

рассматривался в предыдущей главе и здесь обсуждаться не будет, тем более, что лазерное

излучение для реализации резонансной спиновой инерции не обязано быть импульсным. С

другой стороны, продольная (вдоль 𝜔L) компонента S живет гораздо дольше, она затухает

со временем 𝑇1. В результате спиновая поляризация накапливается вдоль 𝜔L [Рис. 6.2(b)] и

насыщается на уровне, пропорциональном мощности накачки 𝑃 и 𝑇1. Приложение РЧ поле

снижает эффективность накопления спина за счет “откручивания” спиновой поляризации от

направления 𝜔L. Другими словами, можно сказать, что РЧ поле отогревает спиновую систе-

му, выравнивая заселенности спиновых состояний вдоль поля и в противоположном направ-

лении. Эффект РЧ поля максимален, когда его частота 𝑓rf попадает в резонанс с ларморов-

ской частотой 𝑓L. Это иллюстрирует эксперимент в котором мы измеряем разность сигнала

без и с РЧ полем. Результат этого эксперимента представлен на Рис. 6.2(a), который показы-

вает зависимость сигнала фарадеевского вращения (пропорционального разности спиновой
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Рис. 6.2: (a) Зависимости сигнала фарадеевского вращения от частоты РЧ поля (спектры
ОДМР) при различных значениях постоянного магнитного поля, ориентированного под уг-
лом 𝜃 = 45∘ к нормали к образцу. (b) Схематическая иллюстрация процессов, происходящих
в спиновой системе. Оптически созданная спиновая поляризация накапливается вдоль маг-
нитного поля. РЧ поле приводит к уменьшению накопленной поляризации, если его частота
совпадает с ларморовской частотой. Таким образом, измеряя зависимость накопленной по-
ляризации от частоты РЧ поля можно измерить спиновый резонанс. (с) Зависимости лармо-
ровских частот, определенных из ОДМР спектров от магнитного поля. Линии показывают
линейные аппроксимации. (d) Анизотропия 𝑔 фактора. Зависимость сигнала фарадеевского
вращения (цветовая шкала) от угла наклона магнитного поля по отношению к нормали к
образцу и от частоты РЧ поля. Правая шкала показывает пересчитанный 𝑔 фактор. Пунк-
тирные линии показывают расчет анизотропии 𝑔 фактора в соответствии с уравнением (5.10).
𝐵 = 3.5 мТ. (a),(c),(d) Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, 𝑇 = 5 K [A1].
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поляризации с и без РЧ поля) от частоты РЧ поля при различных значения постоянного

поля. В зависимостях видны ярко выраженные пики, когда 𝑓rf совпадает с 𝑓L. Это позволяет

измерить оптически-детектируемый магнитный резонанс (ОДМР). Положения пиков в спек-

трах зависят от постоянного магнитного поля 𝐵, соответствующая зависимость показана на

Рис. 6.2(с). Зависимость линейная в соответствии с уравнением 𝑓L = |𝑔|𝜇B𝐵/2𝜋ℏ. Небольшое

смещение при 𝐵 = 0 предположительно связано с наличием в системе внутренних полей,

вызванных сверхтонким взаимодействием электронных и ядерных спинов. Два пика соот-

ветствуют 𝑔 факторам со значениями |𝑔| = 0.9 и |𝑔| = 1.9. Различные 𝑔-факторы в системе

Ce3+:YAG, как уже обсуждалось выше, возникают из-за шести различных ориентаций силь-

но анизотропного 𝑔-тензора ионов Ce3+, внедренных в шесть различных 𝑐-сайтов в решетке

YAG. Действительно, положение пиков в спектрах ОДМР сильно зависит от угла 𝜃 магнит-

ного поля относительно нормали к образцу [Рис. 6.2(d)]. Угловые зависимости наблюдаемых

резонансов хорошо описываются уравнением (5.10) и показаны пунктирными линиями на

рисунке. Следует отметить, что сигнал уменьшается с углом 𝜃 при переходе от геометрии

Фарадея к геометрии Фогта. Действительно, спиновая поляризация создается вдоль норма-

ли к образцу, а ее составляющая вдоль 𝜔L, которая накапливается убывает с увеличением 𝜃.

Детектируемый сигнал, в свою очередь, пропорционален составляющей накопленного спина

вдоль нормали к образцу, что дополнительно усиливает убывание сигнала с 𝜃.

6.3 Обоснование метода резонансной спиновой инерции

6.3.1 Качественные соображения

Итак, для нас важно, что мы можем воздействовать на отдельные спиновые резонансы

и детектировать результат этого воздействия. В отсутствие РЧ поля спиновая поляризация

при оптической накачке насыщается на уровне, пропорциональном времени спиновой релак-

сации 𝑇1 и скорости накачки 𝑃 . При включении РЧ поля спиновая поляризация начинает

уменьшаться и достигает насыщения на более низком уровне. Измеряемый сигнал ∆𝑆 опре-

деляется разностью этих уровней насыщения. Это справедливо пока период модуляции РЧ

поля много больше, чем время 𝑇1, так что спиновая поляризация успевает накапливаться,

когда РЧ поле выключено, и успевает затухать, когда РЧ поле включено. При увеличении

частоты модуляции РЧ поля 𝑓m так, что период модуляции 𝑇m = 1/𝑓m становится меньше

𝑇1, изменение спиновой поляризации за половину периода модуляции становится меньше,

∆𝑆 уменьшается. Этот факт схематически проиллюстрирован на Рис. 6.3(a) и может быть
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Рис. 6.3: Демонстрация эффекта резонансной спиновой инерции [A1]. (a) Протоколы РЧ по-
ля с различными частотами модуляции и соответствующая рассчитанная динамика спиновой
поляризации. Когда период модуляции РЧ поля становится меньше 𝑇1, глубина модуляции
спиновой поляризации ∆𝑆 уменьшается. (b) Рассчитанная спиновая поляризация ∆𝑆 в за-
висимости от частоты модуляции РЧ поля (кривая спиновой инерции). (с) Измеренные зави-
симости сигнала фарадеевского вращения от частоты модуляции РЧ поля (кривые спиновой
инерции) для различных мощностей лазера. Красные линии показывают аппроксимацию экс-
периментальных зависимостей формулой (6.19). (d) Скорость продольной спиновой релак-
сации 1/𝑇1, извлеченная из кривых спиновой инерции, в зависимости от мощности лазера.
Красная линия показывает линейную аппроксимацию, которая используется для экстрапо-
ляции зависимости в 𝑃 = 0 и определения времени 𝑇1, соответствующего “невозмущенной”
системе. (c)-(d) Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, 𝐵 = 4 мТл, 𝜃 = 12∘,
𝑓rf = 80 МГц, 𝑇 = 5 К.
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использован для определения времени 𝑇1. Действительно, если измерить зависимость ∆𝑆

от 𝑓m, то при малых 𝑓m сигнал остается постоянным, а при 𝑓m ≫ 1/𝑇1 сигнал уменьша-

ется, и, как будет видно из дальнейшего рассмотрения, он спадает как 1/𝑓m [Рис. 6.3(b)].

Частота перехода зависимости ∆𝑆(𝑓m) от константы к быстрому убыванию дает 1/𝑇1. Это

составляет суть метода спиновой инерции, который был реализован полностью оптически

с раздельными лучами накачки и зондирования и изменением частоты модуляции луча на-

качки [141]. В нашем случае модулируется амплитуда РЧ поля, а не оптическая накачка,

что позволяет настраивать частоту РЧ поля и, следовательно измерять 𝑇1 для конкретного

спинового резонанса. При малой амплитуде радиочастотного поля, используемого в большин-

стве наших экспериментов, зависимость ∆𝑆 от 𝑓m может быть описана уравнением спиновой

инерции (6.19). Отметим, что данное уравнение применимо не для всех систем, о чем будет

рассказано ниже.

Рисунок 6.3(с) показывает уже экспериментальные зависимости сигнала фарадеевского

вращения, пропорционального ∆𝑆, от частоты модуляции РЧ поля для разных мощностей

оптической накачки в магнитном поле 4 мТл, наклоненном на угол 𝜃 = 12∘ относительно

нормали к образцу и 𝑓rf = 80 MHz, что соответствует |𝑔| = 1.4. Всплеск на частоте 100 Гц в

зависимостях соответствует аппаратному резонансу. Значения 𝑇1 можно определить, аппрок-

симируя эти зависимости уравнением (6.19). Более того, далее будет рассмотрен способ еще

более точного определения 𝑇1 с учетом запаздывания сигнала спиновой поляризации отно-

сительно модуляции РЧ поля. Как и следовало ожидать, время 𝑇1 лежит в миллисекундном

диапазоне в согласии с результатами работ [7, A13]. Стоит отметить, что помимо создания

спиновой поляризации и ее детектирования, лазерный луч также возмущает уже созданную

спиновую поляризацию и укорачивает время 𝑇1. Это хорошо иллюстрирует Рис. 6.3(d), кото-

рый показывает скорость спиновой релаксации 1/𝑇1, возрастающую с увеличением мощности

лазера. Интересно, что данная зависимость близка к линейной, что позволяет экстраполи-

ровать 1/𝑇1 к пределу 𝑃 = 0 и определить 𝑇1 ≈ 2 мс для системы в отсутствии оптической

накачки.

6.3.2 Динамика спиновой поляризации под воздействием РЧ поля

и непрерывной оптической накачки

Для того чтобы определить время 𝑇1 с точностью в несколько десятков процентов,

достаточно, как уже было написано выше, определить частоту начала убывания кривой спи-

новой инерции, например, по уровню 1/2. Однако для более точного измерения 𝑇1 необходима



168

модель, описывающая поведение спиновой поляризации в отсутствии и в присутствии РЧ по-

ля. Для построения такой модели мы будем использовать уравнение Блоха, в которое введем

непрерывную спиновую накачку 𝑃 :

𝑑S

𝑑𝑡
= (𝜔L + ΩR(𝑡)) × S− 𝛾S + P. (6.1)

Однако здесь мы пренебрегаем термически равновесной спиновой поляризацией по сравне-

нию с поляризацией, накачиваемой оптически. Как и прежде мы выбираем систему коорди-

нат с осью 𝑥 вдоль 𝜔L так, что P (лазерный луч) и b лежат в плоскости 𝑥𝑧. Мы учитываем

только поперечную составляющую РЧ-поля [точнее 𝑔b(𝑡)] относительно 𝜔L, которая затем

раскладывается на две вращающиеся в противоположных направлениях круговые составля-

ющие с частотами 𝜔rf и −𝜔rf. В приближении вращающейся волны окончательно остается

только компонента с частотой 𝜔rf, направленная вдоль 𝜔L, так как другая составляющая

достаточно сильно отстоит от резонанса [164]. Можно показать, что накопленная спиновая

поляризация в основном определяется продольной (относительно 𝜔L) компонентой P, а вли-

яние поперечной составляющей имеет порядок 1/𝜔L𝑇2 ≪ 1. Таким образом, для упрощения

уравнений мы предполагаем, что P ‖ 𝜔L, подразумевая, что P – это компонента вектора

оптической накачки вдоль 𝜔L.

Уравнение (6.1) практически совпадает с уравнением (4.8). Здесь роль стационарной

спиновой поляризации играет свободный член, отвечающий за оптическую накачку. Далее,

как и прежде в главе 4, мы переходим во вращающуюся систему отсчета, в которой спиновая

поляризация S′(𝑡) дается выражением

S′(𝑡) = S′′(𝑡) +
𝑃𝑇1

1 + Ω2
R𝑇1𝑇2 + ∆𝜔2

L𝑇
2
2

⎛⎜⎜⎜⎝
1 + ∆𝜔2

L𝑇
2
2

∆𝜔LΩR𝑇
2
2 sin𝜙rf + ΩR𝑇2 cos𝜙rf

∆𝜔LΩR𝑇
2
2 cos𝜙rf − ΩR𝑇2 sin𝜙rf

⎞⎟⎟⎟⎠ , (6.2)

где S′′(𝑡) – решение однородного уравнения (4.14). Решение однородного уравнения в слу-

чае 𝑇1 ̸= 𝑇2 обсуждалось в предыдущей главе в пределе 1/𝑇1, 1/𝑇2 ≪ ΩR. Так как мы пока

рассматриваем ту же физическую систему Ce3+:YAG, мы можем использовать тот же пре-

дел. При этом решение однородного уравнения S′′(𝑡) представляет собой монотонно затуха-

ющую со временем 𝜏1 [уравнение (5.22)] компоненту спина вдоль вектора Ω =

⎛⎜⎜⎜⎝
∆𝜔L

ΩR sin𝜙rf

ΩR cos𝜙rf

⎞⎟⎟⎟⎠
и перпендикулярную Ω компоненту, вращающуюся с угловой скоростью Ω и затухающую со
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временем 𝜏2 [уравнение (5.22)]. Принимая во внимание, что 𝑆𝑦(0) = 𝑆𝑧(0) = 0 (поперечные

компоненты спиновой поляризации дефазируют к моменту включения РЧ поля), переходя

обратно к лабораторную систему отсчета, для продольной компоненты спиновой поляриза-

ции мы придем к выражению [A1]:

𝑆𝑥(𝑡) =
𝑃𝑇1

1 + Ω2
R𝑇1/∆𝜔

2
L𝑇2

[1 − exp(−𝑡/𝜏1)]

+ 𝑆𝑥(0)
∆𝜔2

L

Ω2
exp(−𝑡/𝜏1)

+ 𝑆𝑥(0)
Ω2
R

Ω2
cos(Ω𝑡) exp(−𝑡/𝜏2). (6.3)

В отсутствии же РЧ поля ΩR = 0 и

𝑆𝑥(𝑡) = 𝑃𝑇1[1 − exp(−𝑡/𝜏1)] + 𝑆𝑥(0) exp(−𝑡/𝜏1). (6.4)

Множитель ∆𝜔2
L/Ω

2 = 1/(1 + Ω2
R/∆𝜔

2
L) во втором члене правой части уравнения (6.3)

описывает быстрое (с масштабом времени 1/Ω) уменьшение спиновой поляризации сразу

после включения РЧ поля. Таким образом, влияние РЧ поля зависит от того, насколько

ларморовская частота удалена от частоты РЧ поля. Расстройка ∆𝜔L может быть обуслов-

лена двумя причинами: (i) разброс ларморовских частот в ансамбле электронных спинов

из-за неоднородных статических внутренних магнитных полей или разброса 𝑔-факторов; (ii)

временные флуктуации 𝜔L для каждого электрона в меняющемся во времени окружении.

В обоих случаях максимальное изменение ∆𝜔𝐿 можно оценить из полуширины на половине

высоты пиков в спектрах ОДМР [Рис. 6.2(c)], ∆𝜔max ∼ 2𝜋× (6 МГц).

При дальнейших расчетах мы будем считать, что РЧ поле половину периода выклю-

чено, а вторую половину включено [Рис. 6.4(a)]. Таким образом, в первую половину периода

модуляции РЧ поля спиновая динамика описывается уравнением (6.4), а во второй половине

периода, когда РЧ поле включено, она описывается уравнением (6.3). Начальные условия

для обоих уравнений можно найти из требования непрерывности 𝑆𝑥(𝑡) в моменты времени

0, 𝑇m/2 и 𝑇m и периодичности.

6.3.3 Статические флуктуации ларморовской частоты

Для случая статических флуктуаций магнитного поля необходимо усреднить уравне-

ния (6.4) и (6.3) по распределению ∆𝜔L с центром в нуле и полушириной ∆𝜔max. Мы проде-

монстрируем результат этого усреднения для 𝑇1 = 𝑇2 в предположении лоренцевого распре-
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Рис. 6.4: Сравнение схематически-изображенного временного профиля спиновой динамики в
течение периода модуляции РЧ поля для модели статических флуктуаций (b) и флуктуаций,
меняющихся во времени (c). Панель (a) показывает временной профиль РЧ поля [A1].
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Рис. 6.5: (a) Частотная зависимость сигналов в каналах 𝑋 и 𝑌 синхронного усилителя, соот-
ветствующих электронной спиновой динамике, свернутой с функциями синуса, sin(2𝜋𝑓m𝑡), и
косинуса, cos(2𝜋𝑓m𝑡), соответственно. Пунктирные и сплошные линии показывают аппрокси-
мацию экспериментальной зависимости расчетом в модели статических и меняющихся флук-
туаций, соответственно. (b) Частотная зависимость полного сигнала 𝑅 =

√
𝑋2 + 𝑌 2. Сплош-

ная линия показывает аппроксимацию формулой (6.19) в модели меняющихся флуктуаций.
(c) Частотная зависимость отношения сигналов −𝑌/𝑋. Сплошная линия показывает линей-
ную аппроксимацию в соответствии с формулой (6.20) в модели меняющихся флуктуаций.
(a)-(c) Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, 𝑃 = 1 мВт, 𝐵 = 4 мТл, 𝜃 = 12∘,
𝑓rf = 80 МГц, 𝑈rf = 0.025 В, 𝑇 = 5 К [A1].
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деление ларморовских частот: ∆𝜔max/𝜋(𝜔2
max+∆𝜔2

L). Усредненная спиновая динамика может

быть представлена уравнением:

< 𝑆𝑥 >ens (𝑡) = 𝑃𝑇1 ×

⎧⎪⎨⎪⎩1 − 𝛽 exp(−𝑡/𝑇1), 0 < 𝑡 < 𝑇m/2

1 − 𝛼− (𝛽 − 𝛼) exp[(𝑓m𝑇1)
−1 − 𝑡/𝑇1] + 𝑓(𝑡), 𝑇m/2 < 𝑡 < 𝑇m,

(6.5)

где функция 𝑓(𝑡) затухает со скоростью ∼ ΩR ≫ 1/𝑇1 и для нас не очень важна, а

𝛼 =
ΩR

ΩR + ∆𝜔max

, (6.6)

𝛽 =
ΩR

ΩR + ∆𝜔max

√︀
1 − exp[−(𝑓m𝑇1)−1]

. (6.7)

Схематически эта временная динамика показана Рис. 6.4(b). В первом полупериоде РЧ мо-

дуляции спиновая поляризация экспоненциально стремится к стационарному значению 𝑃𝑇1.

Далее, включение РЧ-поля приводит к быстрому уменьшению спиновой поляризации, опи-

сываемому множителем ∆𝜔max/(∆𝜔max + ΩR). В течение второго полупериода приведенная

спиновая поляризация стремится к уменьшенному стационарному значению за счет того же

множителя.

В эксперименте реализована схема синхронного детектирования, и синхронный усили-

тель измеряет свертку спинового сигнала с sin(2𝜋𝑓m𝑡) в канале 𝑋 и cos(2𝜋𝑓m𝑡) в канале 𝑌 .

Результаты таких сверток для уравнения (6.5) задаются следующими уравнениями:

𝑋 =
𝑃𝑇1
𝜋
𝛼− 2𝜋𝑃𝑇 3

1 𝑓
2
m

1 + 4𝜋2𝑇 2
1 𝑓

2
m

{︀
1 + exp[(2𝑇1𝑓m)−1]

}︀{︀
𝛼− 𝛽(1 − exp[−(2𝑇1𝑓m)−1])

}︀
, (6.8)

𝑌 = − 𝑃𝑇 2
1 𝑓m

1 + 4𝜋2𝑇 2
1 𝑓

2
m

{︀
1 + exp[(2𝑇1𝑓m)−1]

}︀{︀
𝛼− 𝛽(1 − exp[−(2𝑇1𝑓m)−1])

}︀
. (6.9)

Для ΩR ≪ ∆𝜔max, что имеет место в большинстве наших экспериментов, уравнения (6.8) и

(6.9) сводятся к

𝑋 =
𝑃𝑇1

𝜋∆𝜔max

ΩR

[︁
1 − 2𝜋2𝑓 2

m𝑇
2
1

1 + 4𝜋2𝑇 2
1 𝑓

2
m

{︃
1 + exp

(︂
1

2𝑇1𝑓m

)︂
−

√︃
exp

(︂
1

𝑇1𝑓

)︂
− 1

}︃]︁
, (6.10)

𝑌 = − 𝑃𝑇1
∆𝜔max

ΩR

𝑓m𝑇1
1 + 4𝜋2𝑇 2

1 𝑓
2
m

{︃
1 + exp

(︂
1

2𝑇1𝑓m

)︂
−

√︃
exp

(︂
1

𝑇1𝑓m

)︂
− 1

}︃
. (6.11)

Экспериментальные зависимости сигналов в каналах 𝑋 и 𝑌 синхронного усилителя по-
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Рис. 6.6: (a) Частотные зависимости сигналов в каналах 𝑋 и 𝑌 синхронного усилителя, со-
ответствующих электронной спиновой динамике, свернутой с функциями синуса, sin(2𝜋𝑓m𝑡),
(положительный сигнал) и косинуса, cos(2𝜋𝑓m𝑡), (отрицательный сигнал) соответственно,
при различных частотах Раби, задаваемых амплитудой напряжения на РЧ катушке 𝑈rf. Cп-
лошные линии показывают аппроксимации экспериментальных зависимостей расчетом в мо-
дели меняющихся флуктуаций. (b) Зависимость скорости затухания спиновой поляризации,
индуцированного РЧ полем, от частоты Раби (нижняя шкала), задаваемой напряжением на
РЧ катушке (верхняя шкала). Сплошные линии показывают квадратичную зависимость и
константу. (a),(b) Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, 𝑃 = 1 мВт, 𝐵 = 4 мТл,
𝜃 = 12∘, 𝑓rf = 80 МГц, 𝑇 = 5 К [A1].

казаны на Рис. 6.5(a). Подгонка зависимостей на основе данной модели статических флук-

туаций 𝜔L с использованием уравнений (6.10),(6.11) показана пунктирными линиями на

Рис. 6.5(a). Можно видеть, что расчет далек от экспериментальных зависимостей. Также

было проверено, что при не равных 𝑇1 и 𝑇2, которые, тем не менее, все еще велики по срав-

нению с 1/ΩR, ситуация не слишком улучшается.

6.3.4 Флуктуации ларморовской частоты, меняющиеся во времени

Далее мы рассмотрим временные флуктуации 𝜔L, которые могут возникать из-за сверх-

тонкого взаимодействия с флуктуирующей ядерной подсистемой. Здесь помимо амплитуды

флуктуаций ларморовской частоты необходимо ввести время корреляции 𝜏c этих флуктуа-

ций так, что ларморовская частота изменится на ∼ ∆𝜔max за период времени 𝑡 ∼ 𝜏c. Оценим
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изменение 𝑆𝑥 за время 𝜏c. Предположим, что ΩR ≪ ∆𝜔max. Из уравнения (6.3) видно, что

РЧ поле почти не влияет на спиновую поляризацию, когда |∆𝜔L| ∼ ∆𝜔max. Однако когда

∆𝜔L приближается к 0 и становится сравнимо с ΩR, 𝑆𝑥 уменьшается со скоростью, опреде-

ляемой последним членом уравнения (6.3). Из него видно, что чем меньше ∆𝜔L, тем больше

изменение 𝑆𝑥 (Ω
2
R/Ω

2), но тем дольше время, необходимое для этого изменения (1/Ω). Оце-

ним изменение спиновой поляризации за время 𝜏c. Интервал времени, в течение которого

∆𝜔L находится вблизи 0, а вернее в неком небольшом интервале |∆𝜔L| ≲ Ω0, можно оце-

нить как ∆𝑡 ∼ 𝜏cΩ0/∆𝜔max. Найдем величину Ω0, для которой это время достаточно велико,

∆𝑡 ∼ 1/Ω0, так что последнее слагаемое в уравнении (6.3) меняется от максимального значе-

ния до нуля: Ω2
0 ∼ ∆𝜔max/𝜏c. Изменение спиновой поляризации за время 𝜏c можно оценить как

∆𝑆𝑥/𝑆𝑥 ∼ −Ω2
R/Ω

2
0 ∼ −𝜏cΩ2

R/∆𝜔max. Таким образом, уменьшение спиновой поляризации за

счет воздействия РЧ поля 𝑑𝑆𝑥/𝑑𝑡 ≈ ∆𝑆𝑥/𝜏c ∼ −(Ω2
R/∆𝜔max)𝑆𝑥 является экспоненциальным

и может быть описано временем 𝜏rf = ∆𝜔max/Ω
2
R. Можно заметить, что если Ω2

R ≳ ∆𝜔max/𝜏c,

то относительное изменение спиновой поляризации составляет около 1, а 𝜏rf ∼ 𝜏c. Таким

образом, динамика спиновой поляризации, усредненная по многим периодам РЧ-модуляции

для флуктуирующей во времени ларморовской частоты может быть описана уравнением

< 𝑆𝑥 >time (𝑡) ≈ 𝑆𝑥(0) exp(−𝑡/𝑇1 − 𝑡/𝜏rf) +
𝑃

1/𝑇1 + 1/𝜏rf
[1 − exp(−𝑡/𝑇1 − 𝑡/𝜏rf)], (6.12)

где

𝜏−1
rf ∼

⎧⎪⎨⎪⎩Ω2
R/∆𝜔max,Ω

2
R ≪ ∆𝜔max/𝜏c;

𝜏−1
c ,Ω2

R ≳ ∆𝜔max/𝜏c.

(6.13)

Таким образом, приложение РЧ поля модулирует скорость релаксации. Временной профиль

усредненной спиновой поляризации для данной модели показан на Рис. 6.4(c) и задается

уравнениями

< 𝑆𝑥 >time (𝑡) = 𝑃𝑇1−
𝑃𝑇1

1 + 𝜏rf/𝑇1

1 − exp[−(2𝑓m𝑇1)
−1 − (2𝑓m𝜏rf)

−1]

1 − exp[−(𝑓m𝑇1)−1 − (2𝑓m𝜏rf)−1]
exp(−𝑡/𝑇1), 0 < 𝑡 < 𝑇m/2,
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< 𝑆𝑥 >time (𝑡) =
𝑃

𝜏−1
rf + 𝑇−1

1

+
𝑃𝑇1

1 + 𝜏rf/𝑇1
×

exp[(2𝑓m𝑇1)
−1 + (2𝑓m𝜏rf)

−1] − exp[(2𝑓m𝜏rf)
−1]

1 − exp[−(𝑓m𝑇1)−1 − (2𝑓m𝜏rf)−1]
×

exp(−𝑡/𝑇1 − 𝑡/𝜏rf), 𝑇m/2 < 𝑡 < 𝑇m. (6.14)

В первом полупериоде спиновая поляризация стремится к стационарному значению 𝑃𝑇1 со

скоростью 1/𝑇1, а во втором полупериоде спиновая поляризация уменьшается и стремится

к стационарному значению 𝑃/(𝑇−1
1 + 𝜏−1

rf ) со скоростью 1/𝑇1 + 1/𝜏rf. Свертка этого времен-

ного профиля спина с sin(2𝜋𝑓m𝑡) и cos(2𝜋𝑓m𝑡) дает сигналы, измеренные в 𝑋 и 𝑌 каналах

синхронного усилителя, соответственно, которые задаются уравнениями

𝑋 =
1

𝜋

𝑃𝑇 2
1

𝑇1 + 𝜏rf

{︁
1 − 2𝜋2𝑓 2

m

[︂
1

𝑇−2
1 + 4𝜋2𝑓 2

m

+
1

(𝑇−1
1 + 𝜏−1

rf )2 + 4𝜋2𝑓 2
m

]︂
− 2𝜋2𝑓 2

m

1 − exp[−(2𝑓m𝜏rf)
−1]

exp[(2𝑓m𝑇1)−1] − exp[−(2𝑓m𝑇1)−1 − (2𝑓m𝜏rf)−1]
×[︂

1

𝑇−2
1 + 4𝜋2𝑓 2

m

− 1

(𝑇−1
1 + 𝜏−1

rf )2 + 4𝜋2𝑓 2
m

]︂}︁
; (6.15)

𝑌 = −𝑃𝑇 2
1 𝑓m

𝑇1 + 𝜏rf

{︁ 𝑇−1
1

𝑇−2
1 + 4𝜋2𝑓 2

m

+
𝑇−1
1 + 𝜏−1

rf

(𝑇−1
1 + 𝜏−1

rf )2 + 4𝜋2𝑓 2
m

+
1 − exp[−(2𝑓m𝜏rf)

−1]

exp[(2𝑓m𝑇1)−1] − exp[−(2𝑓m𝑇1)−1 − (2𝑓m𝜏rf)−1]
×[︂

𝑇−1
1

𝑇−2
1 + 4𝜋2𝑓 2

m

− 𝑇−1
1 + 𝜏−1

rf

(𝑇−1
1 + 𝜏−1

rf )2 + 4𝜋2𝑓 2
m

]︂}︁
. (6.16)

Интересно, что для малой скорости релаксации, индуцированной РЧ полем, 𝜏−1
rf ≪ 𝑇−1

1

(Ω2
R ≪ ∆𝜔max/𝑇1), что имеет место в большинстве наших экспериментов, уравнения (6.15),(6.16)

сводятся к

𝑋 ≈ 𝑃𝑇 2
1

𝜋∆𝜔max

Ω2
R

1

1 + 4𝜋2𝑇 2
1 𝑓

2
m

, (6.17)

𝑌 ≈ − 𝑃𝑇 2
1

𝜋∆𝜔max

Ω2
R

2𝜋𝑇1𝑓m
1 + 4𝜋2𝑇 2

1 𝑓
2
m

(6.18)

Эти уравнения дают хорошее согласие с экспериментальными данными, что показано на

Рис. 6.5(a) красными сплошными линиями. Можно также показать, что данные уравнения

справедливы и для синусоидальной модуляции РЧ поля. Полная величина сигнала фараде-

евского вращения (спиновая поляризация), показанная, например, на Рис. 6.3(c), пропорци-
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ональна 𝑅 =
√
𝑋2 + 𝑌 2:

∆𝑆 ≈ 𝑃𝑇 2
1

𝜋∆𝜔max

Ω2
R

1√︀
1 + 4𝜋2𝑇 2

1 𝑓
2
m

. (6.19)

Это уравнение практически совпадает с классическим уравнением спиновой инерции (1.11)

[141, 142, 77] за исключением префактора. Рисунок 6.5(b) показывает частотную зависи-

мость полного сигнала, соответствующего 𝑋 и 𝑌 на Рис. 6.5(a) вместе с подгонкой уравне-

нием (6.19).

Отметим, что ненулевой сигнал в канале 𝑌 и, в частности, его возрастание по отноше-

нию к сигналу в канале 𝑋, связано с запаздыванием спиновой модуляции по отношению к

РЧ модуляции. Это и есть суть эффекта спиновой инерции. Это запаздывание может быть

описано фазой 𝜑 так, что

tan𝜑 = −𝑌

𝑋
= 2𝜋𝑓m𝑇1. (6.20)

Это соотношение, в принципе, само по себе может быть использовано для определения 𝑇1.

Действительно, Рис. 6.5(с) показывает отношение сигналов в каналах 𝑌 и 𝑋, которое близко

к линейной зависимости, наклон которой позволяет определить 𝑇1. Отметим, что это урав-

нение совпадает с уравнением (1.12), полученным для классической спиновой инерции, где

модулируется поляризация оптической накачки.

Поскольку в экспериментах можно измерять сигналы в каналах 𝑋 и 𝑌 отдельно, мы

в дальнейшем будем использовать данные из обоих каналов для их подгонки уравнения-

ми (6.17) и (6.18). Это, как и ожидается, обеспечивает лучшую точность определения 𝑇1, чем

уравнение (6.19), используемое для подгонки только одного набора данных.

На Рис. 6.5 приведены данные для малого значения частоты Раби ΩR, которое, как мы

помним, задается амплитудой напряжения на РЧ катушке 𝑈rf (см. раздел 4.2), где еще нужно

учесть угол РЧ поля по отношению к 𝜔L. Таким образом, здесь справедливы уравнения (6.17)

и (6.18). Однако можно использовать более общие уравнения (6.15) и (6.16) для подгонки

данных с большими значениями частоты Раби [Рис. 6.6(a)] и определения 𝑇1 вместе с 𝜏rf.

Естественно, 𝑇1 было общим параметром для кривых отличающихся лишь частотами Раби.

Таким образом, можно построить зависимость 𝜏−1
rf от ΩR или 𝑈rf [Рис. 6.6(b)]. Интересно, что

результат хорошо согласуется с оценками из уравнения (6.13): при малых амплитудах РЧ-

поля 𝜏−1
rf квадратично по ΩR, а затем выходит на уровень 𝜏−1

c . Из этой зависимости можно

оценить 𝜏c ∼ 0.1 мс.

Отметим, что модель, представленная в этом разделе, далека от того чтобы быть точ-

ной. В частности, мы пренебрегаем поперечными флуктуациями 𝜔L в плоскости 𝑦𝑧. Тем не

менее, эта модель иллюстрирует разницу между статическими и меняющимися флуктуаци-
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Рис. 6.7: (a) Сигнал фарадеевского вращения, нормированный на 𝑃 , как функция частоты
Раби или амплитуды напряжения на РЧ катушке 𝑈rf (верхняя шкала). Мощность лазера
𝑃 = 1 мВт, температура 𝑇 = 5 К. (b) Сигнал фарадеевского вращения, нормированный
на 𝑃 , как функция времени 𝑇1. Время 𝑇1 изменялось за счет измерения 𝑃 при 𝑇 = 5 К
[Рис. 6.3(c)], открытые кружки, и за счет изменения 𝑇 [Рис. 6.9(b)], полные квадраты. (a),(b)
Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, 𝑓m = 60 Гц, 𝑓rf = 80 МГц, 𝐵 = 4 мТл, 𝜃 = 12∘

[A1].

ями частоты Раби. Она также дает аналитические выражения, которые хорошо согласуются

с экспериментальными данными и позволяют определить 𝑇1.

6.3.5 Сравнение двух моделей

Выше мы показали, что РЧ поле по-разному действует на спиновый ансамбль в зави-

симости от того постоянны ли ларморовские частоты отдельных электронов, или они изме-

няются за время меньшее, чем 𝑇1. В первом случае РЧ поле вызывает быстрое затухание

поляризации (со скоростью ∼ ΩR) для подансамбля спинов, ларморовские частоты которых

достаточно близки к частоте РЧ поля. Во втором случае РЧ поле более плавно меняет спи-

новую поляризацию, так как оно вносит дополнительный вклад в скорость релаксации всех

спинов. Справедливость первого или второго подхода для конкретной физической системы

можно сформулировать следующим образом. Модель переменных во времени флуктуаций

справедлива, если время корреляции флуктуаций много меньше, чем 𝑇1, 𝜏c ≪ 𝑇1, а раз-

брос этих меняющихся флуктуаций много больше частоты Раби, ∆𝜔max ≫ ΩR. Отметим,

что ∆𝜔max может быть меньше ширины спинового резонанса. Этого следует ожидать, если
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в ширину резонанса дают вклад как статические флуктуации, например, из-за расброса 𝑔

факторов, так и меняющиеся со временем, например, за счет флуктуирующего ядерного по-

ля. Если хотя бы один из вышеуказанных критериев не выполняется, следует использовать

метод статических флуктуаций.

Свойства спиновой системы в зависимости от применимости к ней модели статических

или меняющихся флуктуаций также по-разному проявляются в эксперименте. Помимо коли-

чественных различий, которые проявляются в степени совпадения соответствующих теоре-

тических подгонок и экспериментальных данных [Рис. 6.5(a)], между двумя моделями суще-

ствуют и качественные различия. Во-первых, при малых ΩR сигнал является линейным по

ΩR в случае статических флуктуаций [уравнения (6.10),(6.11)] и является квадратичным по

ΩR в случае изменяющихся во времени флуктуаций [уравнение (6.19)]. Экспериментальная

зависимость сигнала от частоты Раби ΩR, которая задается напряжением 𝑈rf, для рассматри-

ваемой здесь системы Ce3+:YAG квадратична при малых ΩR [Рис. 6.7(a)]. Второе качествен-

ное отличие результатов, которые дают две модели, состоит в том, что для низких частот

модуляции сигнал линеен по 𝑇1 в случае замороженных флуктуаций [уравнения (6.10),(6.11)]

и квадратичен по 𝑇1 в случае изменяющихся во времени флуктуаций [уравнение (6.19)]. На

Рис. 6.7(b) показан сигнал фарадеевского вращения, нормированный на мощность лазера (то

есть исходный сигнал с балансного детектора, нормированный на 𝑃 2) измеренный на низкой

частоте модуляции 𝑓m = 60 Гц в зависимости от времени 𝑇1, которое было определено в

модели меняющихся флуктуаций. Открытые и закрашенные символы соответствуют изме-

нению 𝑇1 за счет изменения мощности лазера и температуры, соответственно. Увеличение

как мощности, так и температуры приводит к уменьшению 𝑇1 (Рис. 6.3 и 6.9). Зависимость

на Рис. 6.7(b) также квадратичная, что также говорит в пользу применимости модели изме-

няющихся во времени флуктуаций. Отметим, что существование флуктуаций ядерных маг-

нитных полей на временах короче 𝑇1 также следует из кривой восстановления поляризации

для Ce3+:YAG [A13], где спиновая поляризация при нулевом внешнем поле почти полностью

исчезает. Между тем, в случае замороженных ядерных флуктуаций спиновая поляризация

при 𝐵 = 0 должна падать до 1/3 от своего значения в сильных магнитных полях [21].

6.3.6 Сравнение с “классической” спиновой инерцией

Интересно сравнить метод резонансной спиновой инерции, где модулируется РЧ поле,

воздействующее на спиновую систему со стандартным методом спиновой инерции [141], где

модулируется поляризация луча накачки. Стандартный метод подробно описан в разделе 1.9.
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Рис. 6.8: (a) Зависимости сигнала фарадеевского вращения от частоты модуляции поляриза-
ции луча накачки (кривые спиновой инерции) для различных мощностей луча накачки. Крас-
ные линии показывают аппроксимацию экспериментальных зависимостей формулой (1.11).
(b) Скорость продольной спиновой релаксации 1/𝑇1, извлеченная из кривых спиновой инер-
ции, в зависимости от cуммарной мощности луча накачки и луча зондирования. Красная
линия показывает линейную аппроксимацию, которая используется для экстраполяции за-
висимости в 𝑃 = 0 и определения времени 𝑇1, соответствующего “невозмущенной” системе.
(с) Зависимость сигнала фарадеевского вращения, нормированного на мощность луча накач-
ки (то есть сигнала непосредственно с детектора, нормированного на 𝑃pu𝑃pr) от времени 𝑇1,
которое менялось за счет изменения мощностей лучей накачки и зондирования при частоте
модуляции 𝑓m = 60 Гц. (a)-(c) Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, 𝐵 = 5 мТл,
𝜃 = 45∘, 𝑇 = 5 К.
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Рисунок 6.8(a) показывает результаты измерений в той же системе Ce3+:YAG в стандартной

двулучевой схеме где регистрируется амплитуда фарадеевского вращения луча зондирования

в зависимости от частоты модуляции (от 𝜎− к 𝜎+) луча накачки при фиксированной задержке

между импульсами накачки и зондирования. Зависимости показаны для различных мощно-

стей луча накачки. Уравнение (1.11) хорошо описывает экспериментальные данные [красные

линии на Рис. 6.8(a)], позволяя определить время 𝑇1. Зависимость скорости релаксации 1/𝑇1

от суммарной мощности луча накачки и луча зондирования приведена на Рис. 6.8(b), поз-

воляя определить время 𝑇1 для невозмущенной системы. Оно оказывается сравнимым со

временем, измеренным методом резонансной спиновой инерции. Однако, как мы уже знаем,

это время, измеренное чисто оптически, является усредненным по различным ориентациям

𝑔 тензора, то есть по резонансам с различными 𝑔 факторами. Интересно отметить, что уве-

личение мощности луча зондирования приводит к такому же уменьшению времени 𝑇1, что и

увеличение мощности луча накачки. Это полностью согласуется с наблюдением на Рис. 5.18

из предыдущей главы, который показывает что время спиновой релаксации (в том случае

𝑇2) зависит от полной мощности лазерного излучения, но не от его поляризации. По этой

причине на Рис. 6.8(b) по оси абцисс отложена их суммарная мощность.

Уравнение для амплитуды спиновой модуляции (1.11) при модуляции поляризации

накачки отличается от соответствующего уравнения (6.19) при модуляции РЧ поля лишь

префактором. Важным различием в префакторах этих уравнений является то, что в мето-

де резонансной спиновой инерции амплитуда пропорциональна 𝑇 2
1 , в чем мы убедились на

Рис. 6.7(b), а в оптическом методе спиновой инерции она пропорциональна 𝑇1, что действи-

тельно наблюдается в эксперименте [Рис. 6.8(c)].

6.4 Продольная спиновая релаксация в Ce3+:YAG, анизо-

тропия 𝑇1

Итак, мы разобрали основы метода резонансной спиновой инерции и показали, что в

Ce3+:YAG имеют место достаточно сильные флуктуации во времени ларморовской часто-

ты спина электрона, которые определяют особенности воздействия РЧ поля на электрон-

ную спиновую динамику. В данном случае РЧ поле приводит к дополнительному затуханию

спиновой поляризации и кривая спиновой инерции (для небольшой амплитуды РЧ поля)

описывается уравнением (6.19), тогда как сигналы отдельно в каналах 𝑋 и 𝑌 синхронного

усилителя описываются уравнениями (6.17) и (6.18), соответственно. Таким образом, можно
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Рис. 6.9: (a) Зависимости сигнала фарадеевского вращения от частоты модуляции РЧ по-
ля (кривые спиновой инерции) при различных температурах. Красные линии показывают
аппроксимацию экспериментальных зависимостей формулой (6.19). 𝐵 = 4 мТл, 𝜃 = 12∘,
𝑓rf = 80 МГц. (b) Температурная зависимость времени продольной спиновой релаксации 𝑇1,
измеренного здесь методом резонансной спиновой инерции (шарики), времени 𝑇1, измерен-
ного в поле 474 мТл методом импульсного ЭПР в работе [A13], и времени 𝑇2, измеренного в
Фогтовском поле 3.3 мТл методом стимулированного РСУ (см. главу 5). Образец Ce3+:YAG
с концентрацией Ce 0.5 ат. % [A1].
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перейти к применению данного метода для исследования спиновых свойств рассматриваемой

системы.

Рисунок 6.9 показывает зависимость кривых спиновой инерции и времени 𝑇1 от темпе-

ратуры. Увеличение температуры от 5 до 13 К ожидаемо приводит к уменьшению 𝑇1. Это

проявляется в расширении частотного диапазона, в котором сигнал постоянен, на кривых

спиновой инерции [Рис. 6.9(a)]. На Рис. 6.9(b) показано сравнение измеренной температурной

зависимости 𝑇1 с температурной зависимостью 𝑇1, измеренной методом импульсного ЭПР в

работе [A13] и с температурной зависимостью 𝑇2, измеренной методом стимулированного

РСУ, о чем было рассказано в предыдущей главе [A2]. Отметим, что в методе импульсного

ЭПР наблюдаются две компоненты продольной спиновой релаксации, тогда как здесь мы

показываем время только для более медленной компоненты [треугольники на Рис. 6.9(b)].

При 𝑇 > 10 K все зависимости имеют одинаковое поведение, которое описывается взаимо-

действием с фононами, в соответствии с уравнением (5.17). При понижении температуры

измеренные здесь 𝑇1 и 𝑇2 насыщаются, тогда как время 𝑇1 измеренное методом импульсного

ЭПР продолжает увеличиваться. Такое различие в поведении может быть связано с боль-

шим различием в магнитных полях при которых проводились эти измерения: 𝐵 = 474 мТл

для импульсного ЭПР и несколько мТл в нашем случае. Действительно, внешнее магнитное

поле может значительно подавлять влияние флуктуирующих ядерных полей на релаксацию

спина электрона [21]. Таким образом, по-видимому, при малых полях и при малых темпе-

ратурах продольная релаксация электронной спиновой подсистемы происходит с участием

ядерной спиновой подсистемы.

Интересно исследовать зависимость времени 𝑇1 от магнитного поля более подробно. На

Рис. 6.10(a) приведены соответствующие зависимости для фиксированного угла магнитного

поля по отношению к нормали 𝜃 = 20∘ и трех различных 𝑔 факторов. Время 𝑇1 увеличива-

ется пока 𝐵 растет до 3 мТл, а затем увеличение замедляется. Значения 𝑇1 при 𝐵 ≳ 3 мТл

различны для разных 𝑔-факторов. Можно предположить, что 𝑇1 увеличивается с увеличе-

нием 𝑔, но на самом деле ситуация намного сложнее. Мы можем исследовать анизотропию

𝑇1, варьируя угол магнитного поля 𝜃 и частоту 𝑓rf и следуя угловым зависимостям спино-

вого резонанса, показанным на Рис. 6.2(d). Значения 𝑇1 вдоль этих зависимостей показаны

размерами пузырьков на Рис. 6.10(b). Из этого рисунка следует, что нет однозначного со-

ответствия между 𝑇1 и 𝑔-фактором, а 𝑇1 сильно зависит от ориентации магнитного поля и

может изменяться более чем в 2 раза при изменении 𝜃. Такая сильная анизотропия 𝑇1 предпо-

ложительно связана с тем, что в условиях слабых магнитных полей и низких температур 𝑇1

не зависит от температуры и определяется электронно-ядерным спиновым взаимодействием,



183

0 20 40 60 80

40

60

80

100

120

140

B = 3.5 mT

Fr
eq

ue
nc

y,
 f rf (

M
H

z)

Angle,  (deg.)

1
2

T1 (ms):

1.0

1.5

2.0

2.5

3.0

g 
fa

ct
or

0 2 4 6 8
0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

g factor:
 1.1
 1.7
 2.4Sp

in
 re

la
xa

tio
n 

tim
e,

 T
1 (m

s)

Magnetic field, B (mT)

T = 5 K,  = 20o (b)(a)

Рис. 6.10: (a) Зависимости времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 от магнитного для
трех различных 𝑔 факторов. 𝜃 = 20∘. (b) Зависимость времени 𝑇1, которое отображается
размером пузырьков от угла магнитного поля 𝜃 относительно нормали к образцу и частоты
РЧ поля 𝑓rf. На левой оси показаны значения 𝑔 фактора. Пунктирные линии показывают
расчет анизотропии 𝑔 фактора в соответствии с уравнением (5.10). 𝐵 = 3.5 мТл. (a),(b)
Образец Ce3+:YAG с концентрацией Ce 0.5 ат. %, 𝑃 = 0.5 мВт, 𝑇 = 5 К. [A1].

имеющим анизотропную природу.

6.5 Заключение по данной главе

В данной главе был описан метод резонансной спиновой инерции, позволяющий опре-

делять время продольной спиновой релаксации 𝑇1 селективно для определенной спиновой

моды, то есть для определенного 𝑔 фактора. Метод основан на создании большой спиновой

поляризации оптически, ее детектировании тем же оптическим лучом и резонансном воздей-

ствии на спиновую поляризацию РЧ полем, которое приводит к ее уменьшению. Модуляция

амплитуды РЧ поля позволяет наблюдать модуляцию спиновой поляризации, амплитуда

которой зависит от соотношения периода модуляции и 𝑇1. Таким образом, зависимость ам-

плитуды модуляции спиновой поляризации от частоты модуляции позволяет определить 𝑇1.

Также в данной главе показано, что характер динамики спинового ансамбля под воздействи-

ем РЧ поля зависит от того, являются ли частоты спиновой прецессии ансамбля статически-

ми или флуктуируют за время короче 𝑇1 с амплитудой больше частоты Раби, задаваемой

РЧ полем. При этом метод резонансной спиновой инерции позволяет определить характер

данных флуктуаций.
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Данный метод применен к ансамблю ионов церия в решетке YAG, где измерено время

𝑇1 селективно для отдельных частот, присутствующих в спектре магнитного резонанса и

связанных с шестью различными ориентациями 𝑔 тензора электрона для ионов, находящихся

в магнитно неэквивалентных узлах решетки YAG. Измерена температурная зависимость 𝑇1

и обнаружено, что при в малых магнитных полях и низких температурах 𝑇1 слабо зависит

от температуры и, по-видимому, определяется взаимодействием спина электрона с ядерной

спиновой подсистемой. В этих же условиях обнаружена сильная анизотропия времени 𝑇1,

которое не определяется однозначно абсолютной величиной 𝑔 фактора и магнитного поля,

но сильно зависит от ориентации магнитного поля по отношению к осям решетки.
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Заключение

В данной диссертации рассмотрен ряд вопросов, относящихся к методам измерения

спиновой динамики, а также к спиновой релаксации в объемном 𝑛-легированном GaAs, кван-

товых ямах и квантовых точках на основе GaAs, а также редкоземельных ионах в твердо-

тельной матрице. Были разработаны оригинальные методы спектроскопии долгоживущей

спиновой динамики, позволяющие определить ее основные параметры: частоту ларморов-

ской прецессии 𝜔L, время продольной спиновой релаксации 𝑇1, время дефазировки спинового

ансамбля 𝑇 *
2 и время спиновой когерентности 𝑇2. С помощью данных методов обнаружено

проявления транспортных эффектов, связанных с движением электронов, в спиновой ди-

намике, исследован эффект синхронизации спиновых мод в квантовых точках, в Ce3+:YAG

измерено рекордно длинное время 𝑇2 свободное от влияния неоднородного окружения и из-

мерена анизотропия времени 𝑇1. Сформулируем основные результаты данной диссертации:

1. Разработан расширенный метод накачки–зондирования с измерением фарадеевского/

керровского вращения, позволяющий регистрировать спиновую динамику в практиче-

ски неограниченном временном диапазоне с пикосекундным разрешением и измерять

частоту Лармора, время продольной спиновой релаксации 𝑇1 и время дефазировки спи-

нового ансамбля 𝑇 *
2 .

2. Экспериментально установлено радикальное изменение характера спиновой динамики

в магнитном поле в 𝑛-GaAs при делокализации электронов за счет увеличения кон-

центрации доноров или увеличения температуры. В фазе изолятора спиновая система

локализованных электронов характеризуется большой неоднородностью частот лармо-

ровской прецессии, коротким временем дефазировки спинового ансамбля 𝑇 *
2 и длинным

временем 𝑇1 ≫ 𝑇 *
2 . Для свободных электронов разброс частот прецессии минимален, и

система характеризуется близкими и не очень длинными временами 𝑇1 ∼ 𝑇 *
2 . В поле

около 1 Тл при низкой температуре для 𝑛-GaAs в фазе изолятора 𝑇 *
2 ∼ 1 нс, 𝑇1 ∼ 10 мкc,

тогда как в металлической фазе 𝑇1 ∼ 𝑇 *
2 ∼ 100 нс.
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3. В 𝑛-GaAs с концентрацией доноров ниже перехода металл–изолятор обнаружена связь

межу временем продольной спиновой релаксации 𝑇1 и временем неоднородной дефази-

ровки спинового ансамбля 𝑇 *
2 , которую можно выразить соотношением 𝑇1𝑇

*
2 ≈ 𝑐𝑜𝑛𝑠𝑡.

Данное соотношение выполняется при изменении магнитного поля и температуры, ко-

гда сами времена 𝑇1 и 𝑇
*
2 меняются на несколько порядков.

4. Обнаружено проявление эффекта слабой локализации электронов, связанного с кван-

товой интерференцией электронных траекторий, в оптически-детектируемой спино-

вой динамике в 𝑛-GaAs, находящемся в металлической фазе вблизи перехода металл–

изолятор. Эффект слабой локализации проявляется в увеличении времени продольной

спиновой релаксации 𝑇1 на несколько десятков процентов. Этот эффект разрушается

при увеличении магнитного поля или температуры, приводя к аномальной зависимости

времени 𝑇1 от магнитного поля.

5. В квантовой яме на основе GaAs с высокоподвижным электронным газом обнаруже-

на аномальная линейная зависимость времени продольной спиновой релаксации 𝑇1 от

магнитного поля, связанная с аномальной диффузией электронного газа. В больших

полях и при низких температурах, в режиме квантового эффекта Холла, обнаружено

резонансное замедление продольной спиновой релаксации на четных факторах запол-

нения, связанное с минимумами плотности состояний на уровне Ферми. В частности,

при 𝜈 = 2 время 𝑇1 достигает субмикросекундных значений.

6. Измерена динамика спинового ансамбля однократно заряженных (In,Ga)As/GaAs кван-

товых точек после остановки периодического импульсного лазерного возбуждения. По-

лучен спектр свободной спиновой прецессии, имеющий модовую структуру, определяе-

мую периодичностью лазерной накачки. Показано, что динамическая поляризация ядер

радикально ускоряет формирование модовой структуры и приводит к формированию

дополнительных мод.

7. Разработан радиооптический метод накачки–зондирования, в котором спиновая ориен-

тация осуществляется резким изменением магнитного поля или импульсом РЧ поля, а

детектирование спиновой динамики оптическим импульсом. В зависимости от направ-

ления постоянного поля, а также временного профиля переменного поля, данный метод

позволяет определять частоту спиновой прецессии и времена спиновой релаксации.

8. Обнаружен и исследован комбинированный резонанс при радиочастотной и периоди-

ческой оптической накачке спиновой системы в магнитном поле при близких частотах
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ларморовской прецессии, РЧ поля и частоты следования лазерных импульсов. Показа-

но, что РЧ поле может как подавлять оптическое резонансное спиновое усиление, так

и индуцировать новые спиновые резонансы.

9. Предсказан и обнаружен эффект стимулированного резонансного спинового усиления,

позволяющий определить время спиновой когерентности 𝑇2, свободное от влияния шум-

ного окружения. Он наблюдается при периодическом оптическом возбуждении неодно-

родной спиновой системы и приложении РЧ поля. В условиях комбинированного ре-

зонанса РЧ поле стимулирует оптическое спиновое усиление. С помощью данного эф-

фекта, сканируя частоту РЧ поля относительно частоты следования лазерных импуль-

сов, в системе ионов церия в решетке аллюмо-иттриевого граната, Ce3+:YAG, измерен

рекордно-узкий спиновый резонанс шириной в несколько десятков герц, соответствую-

щий миллисекундному времени спиновой когерентности.

10. Разработан метод резонансной спиновой инерции, позволяющий определять время про-

дольной спиновой релаксации 𝑇1, соответствующее конкретному спиновому резонансу.

Метод основан на оптической накачке спиновой поляризации вдоль постоянного маг-

нитного поля и воздействии на эту поляризацию резонансным РЧ полем, которое ее

уменьшает, что детектируется также оптически, посредством измерения фарадеевско-

го/керровского вращения. Модулируя амплитуду РЧ поля, можно наблюдать модуля-

цию спиновой поляризации, глубина которой зависит от соотношения между периодом

модуляции и временем 𝑇1, позволяя определить 𝑇1. С помощью данного метода, в част-

ности, была обнаружена сильная анизотропия времени 𝑇1 в Ce
3+:YAG.

Следует отметить, что разработанные методы исследования спиновой динамики могут

быть применены к самому широкому кругу систем, состоящих из большого спинового ансам-

бля. Пожалуй, наиболее очевидными необходимыми условиями их применимости являются

(i) наличие оптического перехода в диапазоне, доступном используемому лазеру, для опти-

ческой спиновой ориентации; (ii) существенное поглощение на этом оптическом переходе,

которое должно составлять не менее единиц процентов; (iii) удовлетворительное качество

поверхности образца, позволяющее детектировать прошедший, либо отраженный от образца

лазерный луч. Также общие закономерности, выявленные при исследовании спиновой ди-

намики в объемном 𝑛-GaAs при переходе от локализованных к делокализованным спинам,

по-видимому, относятся и к более широкому классу полупроводниковых систем с отсутству-

ющим центром инверсии, где велика роль спин-орбитального взаимодействия в спиновой

релаксации.
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Представленные здесь исследования открывают также ряд новых интересных проблем.

Так в главе 2 была установлена связь между неоднородным разбросом частот спиновой пре-

цессии 𝛿𝜔L электронов в ансамбле 𝑛-GaAs, определяющим время 𝑇 *
2 , и временем 𝑇1. Однако

за кадром осталось количественное описание увеличения 𝑇 *
2 с увеличением концентрации

доноров и температуры. Эта задача может быть весьма интересной, так как здесь просле-

живается аналогия с андерсоновской локализацией и переходом Андерсона при увеличении

концентрации (при нулевой температуре), только не для самих электронов, а для их спинов.

Действительно, мы имеем систему спинов, энергия которых имеет разброс ℏ𝛿𝜔L, а обмен-

ное взаимодействие межу соседними спинами ∆. По аналогии с результатом Андерсона [148]

можно предположить, что при ∆ ≪ ℏ𝛿𝜔L спиновые состояния являются локализованными.

При увеличении концентрации доноров, увеличивается ∆ и появляется зона свободных спи-

новых состояний, происходит спиновая диффузия, уменьшающая время корреляции спина

𝜏c и увеличивающая 𝑇
*
2 за счет динамического усреднения. При этом сами электроны могут

оставаться локализованными на донорах.

Другим, не менее интересным и до конца не ясным вопросом является вопрос о времени

спиновой когерентности 𝑇2, определяемом в методе стимулированного резонансного спино-

вого усиления. Мы предположили, что миллисекундное время 𝑇2 в Ce
3+:YAG возникает за

счет “отвязывания” электронной спиновой системы от шумного окружения РЧ полем. Од-

нако, некоторые эксперименты, в частности, эксперимент с прямоугольной модуляцией РЧ

поля (Рис. 5.17), указывают на то, что длинное 𝑇2 может наблюдаться и без воздействия

на систему РЧ поля. Действительно, в указанном эксперименте период модуляции РЧ поля

составляет 0.5 мс, тогда как 𝑇2 ≈ 2 мс. То есть за время 𝑇2 РЧ поле полностью выключается

около 4-х раз, и примерно половину времени система находится без воздействия РЧ поля,

что должно было бы привести к дефазировке в случае короткого 𝑇2 при отсутствии РЧ поля.

Этот парадокс требует осознания и делает результаты, представленные в главе 5 еще более

важными как с фундаментальной, так и с практической точки зрения.
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Список сокращений и обозначений

Во всех формулах, приведенных в данной диссертации, использовалась система СИ.

MIT – metal-to-insulator transition, переход металл–изолятор;

YAG – иттрий-алюминиевый гранат;

АОМ (AOM) – акустооптический модулятор;

ДЭГ (2DEG) – двумерный электронный газ;

КЭХ – квантовый эффект Холла;

КЯ – квантовая яма;

КТ – квантовая точка;

РСУ (RSA) – резонансное спиновое усиление;

РЧ (rf) – радиочастота;

ССМ (ML) – синхронизация спиновых мод;

ФЭМ (PEM) – фотоэластический модулятор;

ФЛ (PL) – фотолюминесценция;

ЭОМ (EOM) – электрооптический модулятор;

ЭПР (ESR) – электронный парамагнитный резонанс;

DCP – degree of circular polarization;

PRC – polarization recovery curve;

𝐵 – магнитное поле;

𝐵F – магнитное поле, приложенное в геометрии Фарадея;

𝐵V – магнитное поле, приложенное в геометрии Фогта;

𝑏 – амплитуда радиочастотного поля;

𝑐 – скорость света;

𝐷 – коэффициент диффузии;

𝑒 – заряд электрона;

𝑓L – частота Лармора;

𝑓m – частота модуляции;
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𝑓o – частота повторения оптических (лазерных) импульсов;

𝑓rf – частота радиочастотного поля;

𝑔 – 𝑔 фактор;

ℎ – постоянная Планка;

ℏ – приведенная постоянная Планка;

𝑚e – масса электрона;

𝜇B – магнетон Бора;

𝑛D – концентрация доноров;

𝑛e – концентрация электронов;

𝑃 – мощность лазерной накачки;

𝑇 – температура;

𝑇1 – время продольной спиновой релаксации;

𝑇2 – время поперечной спиновой релаксации (время спиновой когерентности);

𝑇 *
2 – время неоднородной поперечной дефазировки спинового ансамбля;

𝑇o – период повторения оптических (лазерных) импульсов;

𝜏c – время корреляции;

𝜏s – время спиновой релаксации (как правило, в нулевом магнитном поле);

𝜏𝑝 – время релаксации импульса;

𝜏3 – время релаксации третьей угловой гармоники;

𝑈rf – амплитуда радиочастотного напряжения;

𝜔c – угловая частота циклотронной прецессии электрона;

𝜔rf – угловая частота радиочастотного поля;

𝜔L – угловая частота Лармора;

ΩR – частота Раби;
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J. Wrachtrup // Physical Review Letters. — 2013. — Vol. 111, no. 12. — P. 120502.

[55] Optical Orientation / Ed. by F. Meier, B. P. Zakharchenya. — Amsterdam: Horth-Holland,

1984.

[56] Brossel J. No Title / J. Brossel, A. Kastler // Compt. rend.— 1949. — Vol. 229. — P. 1213.

[57] Kastler A. Quelques suggestions concernant la production optique et la détection optique
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