
Физика твердого тела, 1997, том 39, № 7

Экситонный оптический Штарк-эффект и квантовые биения
на экситонных квазиэнергетических уровнях в квантовых ямах

© А.И. Бобрышева, М.И. Шмиглюк, В.Г. Павлов

Институт прикладной физики Академии наук Молдавии,
277028 Кишинев, Молдавия

(Поступила в Редакцию 15 апреля 1996 г.
В окончательной редакции 19 июня 1996 г.)

Теоретически изучен оптический Штарк-эффект и квантовые биения в GaAs/AlGaAs-квантовой яме в
условиях, когда интенсивный импульс CO2-лазера, поляризованный перпендикулярно плоскости квантовой
ямы, динамически смешивает первые два уровня размерного квантования электрона. Получены спектр
квазиэнергии HH-экситона, отношение вероятностей экситонного перехода в присутствии и в отсутствие
сильного электромагнитного поля. Найдена зависящая от времени интенсивность поглощения пробного света.
Она испытывает квантовые биения с удвоенной частотой Раби электрона.

В последние годы большое внимание уделяется из-
учению квантовых биений (КБ) на экситонах как в
объемных полупроводниках, так и в квазидвумерных
структурах. Спектроскопия КБ является эффективным
методом для определения расстояния между близкими
уровнями энергии и исследования когерентных состо-
яний. При этом используются линейные и нелинейные
оптические методы. В простейшем линейном методе
близкорасположенные энергетические уровни возбужда-
ются лазерным импульсом, спектральная ширина которо-
го больше расстояния между уровнями, а длительность
короче времени когерентности состояний.

Линейная спектроскопия КБ была использована для
изучения расщепленных магнитным полем экситонных
состояний в объемном кристалле AgBr [1]. Аналогичным
методом в присутствии магнитного поля обнаружены
КБ в интенсивности люминесценции экситонного по-
ляритона Γ+

5 в Cu2O [2,3] и связанных экситонов в
CdS [4,5]. В результате были определены величины
расщеплений экситонных уровней, времена квантовой
когерентности состояний и g-факторы, четко разграни-
чены вклады рамановского рассеяния и горячей люми-
несценции в излучение. Для описания динамического
поведения и свойств когерентности экситонной системы,
обнаруженных в этих опытах, использовался формализм
матрицы плотности [1,4]. С помощью нелинейного
метода четырехволнового смешивания в квантовых ямах
(КЯ) обнаружены КБ между экситонными состояниями
с тяжелой (HH) и легкой (LH) дырками [6–8], между
свободным и связанным экситонами [7–9]. Этим же
методом обнаружены биения между уровнями экситонов,
расположенных на участках различной толщины (остров-
ках) КЯ [7,8,10].

Отметим, что методом КБ можно непосредственно
исследовать близкие по энергии биэкситонные состоя-
ния, используя двухфотонную когерентную накачку в
области биэкситонного резонанса. В КЯ биэкситоны
могут образоваться двумя HH- или LH-экситонами, а
также из одного HH- и одного LH-экситона [11,12]. Три
близких биэкситонных состояния Γ1, Γ3 и Γ5 имеются
в CuBr [13].

В упомянутых выше работах [1–10] с помощью КБ
исследовались либо уже существующие априори в по-
лупровдниках близколежащие экситонные уровни, либо
компоненты расщепленных внешним полем экситонных
уровней. Очевидно, что методом КБ можно исследовать
и квазиэнергетические спектры, образующиеся в поле
сильной когерентной электромагнитной волны, частота
которой близка к частоте перехода между двумя и более
уровнями энергии электронов, дырок, экситонов и др.

В GaAs/AlxGa1−xAs КЯ толщиной 84.5 Å экспери-
ментально обнаружен экситонный оптический Штарк-
эффект [14], вызванный мощным излучением CO2-лазе-
ра, поляризованным перпендикулярно слоям. Такой им-
пульс накачки вызывает резонансные оптические перехо-
ды между уровнями размерного квантования электрона
µ = 1 и 2, динамически смешивает их, расщепляя
каждый на два квазиэнергетических подуровня. Происхо-
дящие при этом изменения в спектре HH-кситона были
исследованы с помощью слабого пробного импульса.

В настоящей работе предлагается теория оптического
Штарк-эффекта и КБ на экситонах в КЯ для эксперимен-
тальной ситуации, описанной в [14]. Краткое изложение
теории Штарк-эффекта по эксперименту [14] дано ранее
в [15].

1. Оптический Штарк-эффект

Ограничимся случаем прямоугольной КЯ (001) ши-
риной d, в которой носители полностью локализова-
ны. Полагается, что энергия размерного квантования
носителей больше энергии связи экситона. Движение
как электронов, так и дырок вдоль оси роста Z можно
считать отделенным от движения в плоскости XY КЯ.
Волновые функции (ВФ) носителей представляются в
факторизованном виде. В точке k = 0 зоны Брил-
люэна ВФ электрона ψiµ и HH ψ jµ преобразуются
соответственно по неприводимым представлениям Γ6 и
Γ∗6 точечной группы D2d; i, j = 1, 2 нумеруют строки
представлений Γ6 и Γ∗6 , а µ, ν = 1, 2, 3, . . . — уровни
размерного квантования носителей.
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Рассмотрим КЯ в поле интенсивного излучения
CO2-лазера с поляризацией eL ‖ Z, вызывающего диполь-
ные переходы между уровнями размерного квантования
µ = 1 и 2 электронов. Периодическое возмущение
представим в виде

V(t) = F̂ exp(−iωLt) + Н.с., (1)

где F̂ — оператор, не зависящий от времени. Расстройка
резонанса ε = ω2−ω1−ωL � ωL, ~ω1, ~ω2 — энергии
стационарных состояний с µ = 1, 2. ВФ квазиэнергети-
ческих состояний электрона в лазерном поле (1) ищем
в виде линейной комбинации

Ψil =
∑
µ

aµl ψ
(0)
iµ , (2)

где коэффициенты aµl(t) явно зависят от времени, ψ(0)
iµ —

ВФ невозмущенной электронной системы, включающие
множитель exp(−iωµt). Индекс l = 1, 2 у функции (2)
задается начальными условиями в предположении, что
лазерное поле включается мгновенно в момент времени
t = 0, когда система находилась в состоянии ψ(0)

il .
Коэффициенты aµl(t) находим из временно́го урав-

нения Шредингера с гамильтонианом H0 + V(t) при
условии, что ψ

(0)
iµ удовлетворяет этому уравнению с

гамильтонианом H0. Сохраняем только члены, вре-
менна́я зависимость которых определяется расстройкой
резонанса ε. Начальные условия, необходимые для реше-
ния полученных дифференциальных уравнений, задаются
пробным импульсом. В нашем случае частота зондиру-
ющего излучения резонансна частоте HH1-экситонного
перехода. Это означает, что в начальный момент времени
электронная система находилась в состоянии ψ(0)

i1 . Тогда
в последующие моменты времени t > 0 нестационарное
состояние электрона описывается ВФ

Ψi1 = (2ΩR)−1
[
α1 exp(−iα2t) + α2 exp(−iα1t)

]
ψ

(0)
i1

+ (2~ΩR)−1F21

[
exp(−iα1t)− exp(−iα2t)

]
ψ

(0)
i2 ,

α12 = ∓
ε

2
+ ΩR, ΩR =

(
ε2/4 + |F12|

2/~2
)1/2

,

F21 = 16eELd/9π2. (3)

Здесь EL — напряженность электрического поля лазера,
ΩR — частота Раби, F21 — матричный элемент оператора
F̂ на ВФ ψ

(0)
iµ . Спектр квазиэнергии состоит из четырех

основных уровней

ω̃1 = ω1 − α1, ω̃2 = ω1 + α2, ω̃3,4 = ω̃1,2 + ωL. (4)

Спектр (4) можно получить и другим способом. Запишем
гамильтониан электронов с µ = 1, 2, взаимодействую-
щих с одной модой лазерного излучения, в следующем
виде:

H(t) =
∑
kµ

~ωµa+
µkaµk +

∑
k

[
F12 exp(−iωLt)a+

2ka1k +Н.с.
]
.

(5)

С помощью унитарного преобразования переходим к
представлению, в котором (5) не зависит от времени.
Каноническим преобразовнием αmk = d1a1k + d2a2k

полученный гамильтониан приводится к диагональному
виду, если коэффициенты dl удовлетворяют системе
уравнений (

ω̃m− ω1 + b1ωL
)

d1 − f d2 = 0,(
ω̃m− ω2 + b2ωL

)
d2 − f ∗d1 = 0, (6)

где f = F12/~, b2 − b1 = 1.
Из условия нетривиальной разрешимости (6) относи-

тельно dl получаем уравнение для определения спектра
ω̃m. Придавая конкретные значения целочисленным
параметрам b1 и b2, можно выбрать определенную пару
квазиэнергетичеких уровней. В случае b2 = 1, b1 = 0 из
детерминантного уравнения находим первую пару частот
(4), а для b2 = 0, b1 = −1 — вторую пару. При этом
каждый уровень остается двухкратно вырожденным.

Построим теперь ВФ дипольно-активного экситона,
состоящего из HH в состоянии ν = 1 и электрона в
состоянии (3). Они имеют вид

Ψex(K, η) = (2ΩR)−1
[
α2 exp(−iΩ1t)

+ α1 exp(−iΩ2t)
]
ψ

(0)
11 (K, η) − (2~ΩR)−1F21

×
[
exp(−iΩ3t)− exp(−iΩ4t)

]
ψ

(0)
21 (K, η), (7)

где η = X,Y, ψ(0)
11 и ψ(0)

21 — ВФ экситона в отсутствие
накачки для µ = ν = 1 и µ = 2, ν = 1 в момент времени
t = 0. Для произвольных µ, ν и t они имеют вид

ψ(0)
µν (K, X) =

1
√

2

∑
k,p

Ψ(K, k, p) exp
[
−iωµν(K) t

]
×
(

a+
2µk b+

2νp − a+
1µk b+

1νp

)
|0〉,

ψ(0)
µν (K,Y) =

i
√

2

∑
k,p

Ψ(K, k, p) exp
[
−iωµν(K) t

]

×
(

a+
1µk b+

1νp + a+
2µk b+

2νp

)
|0〉, (8)

где Ψ(K, k, p) — Фурье-образ функции относительного
движения, ~ωµν(K) — энергия образования двумерного
HH-экситона, K, k, p — двумерные волновые векторы
экситона, электрона и дырки, a+

iµk(b+
jνp) — оператор

рождения электрона (дырки). ВФ (8) преобразуются
по неприводимому представлению E группы D2d как
координаты X и Y. ВФ (7) описывает нестационарное
состояние экситона для t > 0. Квазиэнергетический
спектр состоит из четырех двухкратно вырожденных
уровней

Ω1 = ω11 − α1, Ω2 = ω11 + α2,

Ω3 = ω21−α2 = Ω1+ωL, Ω4 = ω21+α1 = Ω2+ωL. (9)
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Рассмотрим далее дипольный переход из основного
состояния КЯ в экситонные (7) и (8) под действием
пробного импульса. Рождение электронно-дырочной па-
ры при поглощении света, поляризованного в плоскости
КЯ, описывается оператором

Ĥ(η) = −
ie
m0

(
2π~3

sdε∞

)1/2 ∑
qkpi jµν

ω
−1/2
q

× 〈ψiµ| exp(−iωqt)(eη∇)|ψ jν〉cq a+
iµk b+

jνp. (10)

cq — оператор уничтожения фотона с энергией ~ωq,
волновым вектором q ‖ Z и вектором поляризации eη,
S — площадь поверхности КЯ. Используя оператор
(10), находим, что отношение вероятности W перехода
в экситонное состояние (7) к вероятности W11 перехода
в состояние (8) для µ = ν = 1 после замены δ-функций
на лоренцианы дается выражением

W/W11 = (4Ω2
R)−1

[
(~ω11 − ~ωq)2 + Γ2

]
×

{
α2

2

[
(~Ω1 − ~ωq)

2 + Γ2
]−1

+ α2
1

[
(~Ω2 − ~ωq)

2 + Γ2
]−1
}
, (11)

где Γ — полуширина экситонного уровня, введенная
феноменологически.

Для оценки (11) воспользуемся значениями параме-
тров, приведенными в [14]: Γ = 1.75 meV, ~ε = 6.6 meV,
EL = 104 V/cm, F12 = 6 meV, ~ωL = 110.3 meV,
~ωq = 1.565 eV.

При условии ~ωq = ~ω11 получим, что контрастность
W11/W ≈ 9.

2. Квантовые биения

В результате динамического смешивания первых двух
уровней размерного квантования электрона интенсив-
ным резонансным лазерным излучением HH1-экситон
при t > 0 оказался в смешанном когерентном состо-
янии, описываемом ВФ (7). Такое состояние обычно
называется ”чистым”. Спектр (9) экситонного чистого
состояния (7) состоит из двух пар близкорасположенных
уровней. Расстояние между парами составляет ωL, а
между уровнями внутри пары — 2ΩR � ωL. При этом
оптические дипольные переходы из основного состояния
КЯ разрешены только на нижнюю пару уровней. Поэтому
ВФ этих двух уровней квазиэнергии могут быть записаны
в виде

ϕ = exp(−iΩ1,2t)ψ
(0)
11 (K, η). (12)

Рассмотрим разрешенную во времени интенсивность
Iη(t) поглощения пробного испульса с поляризацией
η, спектральной шириной больше чем 2ΩR и длитель-
ностью меньше времени когерентности T2 состояния

(7). В любой момент времени t < T2 величина Iη(t)
пропорциональна квадрату модуля матричного элемента
〈0|Ĥ(η)|ψex(K.η)〉, т. е.

Iη(t) ∼ |Mη|
2 = |M0

11η|
2
(
β2

1 + β2
2 + 2β1β2 cos(2ΩRt)

)
,

(13)
где β1,2 = α1,2/2ΩR. Из (13) следует, что квантовые бие-
ния в интенсивности поглощения происходят с частотой
Ω = 2ΩR.

Для феноменологического учета в Iη(t) кинетики рас-
пада когерентного суперпозиционного состояния (7) вос-
пользуемся определением матрицы плотности чистых
состояний[16]. В качестве базисных используем ВФ (12).
Тогда элементы матрицы плотности имеют вид

ρ = βiβ j , i, j = 1, 2. (14)

Поэтому подставим в (13) вместо βiβ j элементы матри-
цы плотности (14). Поскольку заселенности уровней
релаксируют со скоростью γ = 1/T1, а высокочастотный
дипольный момент ρi j (i 6= j) — со скоростью Γ = 1/T2,
для Iη(t) окончательно имеем

Iη(t) ∼ |M
0
11η|

2
[
(β2

1 + β2
2) exp(−γt)

+ 2β1β2 exp(−Γt) cos(2ΩRt)
]
, (15)

где T1 и T2 — соответственно время продольной и
поперечной релаксаций.

Для оценки использованы следующие значения пара-
метров: d ≈ 80 Å, EL = 104 V/cm. В этом случае ε ≈ 0,
а 2~ΩR = 2F12 ≈ 2.8 meV, T = 2π/Ω = 1 ps. Для
EL = 103 V/cm получаем T = 10 ps.

Работа выполнена в рамках гранта INTAS (94-0324).
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