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Диффузия экситонов в твердых растворах CdS–Se и ZnSe–Te
при высоких уровнях возбуждения
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Показано, что при сильном импульсном возбуждении интенсивность полосы рекомбинации экситонов
флуктуационного хвоста плотности состояний в пределе больших времен в присутствии ловушек описывается
асимптотикой решения уравнения диффузии. Критический индекс диффузии соответствует ”нормальному”
характеру процесса в твердом растворе CdS–Se и ”аномальной” диффузии в случае ZnSe–Te.

При слабом возбуждении собственная люминесценция
твердых растворов формируется ”излучающими” состо-
яниями хвоста плотности состояний, которые образо-
ваны в результате локализации экситона на флуктуа-
ционных изолированных кластерах атомов узкозонной
компоненты или на основных состояниях комплексов
(суперкластеров), состоящих из небольшого числа таких
кластеров [1,2].

При достаточной мощности возбуждения, когда экси-
тоны в результате импульса межзонной накачки запол-
няют не только относительно малочисленные изолиро-
ванные локализованные состояния, но также и состо-
яния, принадлежащие крупным суперкластерам и пер-
коляционному кластеру, в кристалле появятся возбу-
ждения, способные к ограниченному или свободному
распространению по объему. Нас будет интересовать
интервал времен ∆t � τdec, где τdec — время пе-
рескока экситона в соседнюю яму. В этих условиях
подвижный экситон может совершить много прыжков
за время своего существования. Как следствие, мож-
но предположить, что а) спустя некоторый интервал
времени после импульса возбуждения в системе эк-
ситонов установится квазиравновесное распределение;
б) развитие ситуации во времени будет определять-
ся диффузией экситонов к ловушкам, причем в этих
условиях можно использовать известную асимптотику
решения уравнения диффузии в пределе больших вре-
мен [3–7].

Асимптотика решения уравнений ”нормальной” диф-
фузии для вероятности выживания экситона в объеме
свободной от ловушек сферы радиуса R в течение вре-
мени t имеет вид [5]

P(R, t) ∼ exp

{
−γd

Dt
R2

}
, (1)

где γd — зависящая от размерности пространства d кон-
станта, а D — коэффициент диффузии экситонов. Усред-
нение вероятности выживания подвижных экситонов по
всем возможным размерам областей R с использованием

оптимизационной процедуры [5] дает зависимость вида
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где Ntr — средняя концентрация ловушек в кристалле,
а Cd — зависящая от d безразмерная константа. Как
следует из уравнения (2), в случае нормальной диффузии
логарифм интенсивности полосы люминесценции линей-
ным образом зависит от дробной степени t

ln
(
I(t)
)
∼ t(d/(d+2)). (3)

Если ”оптимальные” размеры областей диффузии Ropt,
дающих основной вклад в интенсивность полосы, срав-
нимы с корреляционной длиной ξ перколяционного кла-
стера [7] (Ropt ≤ ξ), то режим диффузии станет аномаль-
ным. В этом случае в (3) размерность пространства d
следует заменить на ”гиперуниверсальную” фрактонную
размерность [8,9], т. е. на спектральную размерность
перколяционного кластера ds:

ln
(
I(t)
)
∼ t(ds/(ds+2)). (4)

В (4) ds = 2df/dw, где df — фрактальная размер-
ность (для трехмерного пространства df ≈ 2.51 [10]),
а dw — индекс фрактальной размерности случайных
блужданий [7] (dw ≈ 3.8 для d = 3). Как видно из
(4), диффузия существенно замедляется по сравнению
с ”нормальной”.

Дальнейшее замедление процесса происходит, если
диффузия осуществляется частично по суперкластерам
конечного размера. В этом случае следует заменить в
(3) d на индекс 2df/d′w [7], где

d′w = dw/(1 − β/2ν), (5)

а β и ν — критические индексы параметра порядка
и корреляционной длины [10], для d = 3 величина
d′w ≈ 5.01 [7].
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Рис. 1. Кинетика затухания интегральной интенсивности
люминесценции CdS0.93Se0.07 в интервале 3−16 ns при T = 8 K
и плотности возбуждения 600, 200, 60, 6 и 2µJ/cm2 (точки на
кривых a–e). Сплошные линии — зависимость I(t) ∼ exp(−ty)
с показателем y, равным 0.57, 0.61, 0.61, 0.59 и 0.56 соответ-
ственно.

Рис. 2. То же, что на рис. 1, для образца ZnSe0.93Te0.07 в
интервале 10−160 ns и плотности возбуждения 1000, 300, 100,
30, 10 и 3µJ/cm2 (точки на кривых a–f ). Для сплошных линий
показатель степени t равен 0.35, 0.34, 0.34, 0.33, 0.31 и 0.30
соответственно.

Мы исследовали кинетику затухания люминесценции
твердых растворов CdS–Se и ZnSe–Te при высоких
интенсивностях межзонного возбуждения импульсами
субнаносекундной длительности. Условия эксперимен-
тов можно найти, например, в [11].

На рис. 1 представлены зависимости интегральной ин-
тенсивности полосы люминесценции CdS–Se от времени
I(t) при различных уровнях накачки. Из рисунка видно,
что во всех случаях I(t) описывается зависимостью вида
(3), при этом индекс асимптотики близок к его величине
для нормальной диффузии ln

(
I(t)
)
∼ t−0.6.

На рис. 2 приведены аналогичные зависимости для
спектра твердого раствора ZnSe–Te. В отличие от преды-
дущего случая здесь критический индекс примерно равен
0.33, что хорошо согласуется со значением показателя
df/(df + d′w), как это следует из (3) после замены d на
2df/d′w.

Наиболее вероятной причиной, приводящей к различ-
ной асимптотике диффузии, является различное содер-
жание ловушек в этих двух твердых растворах. Как
показывает прямое измерение величины квантового вы-
хода люминесценции при слабых уровнях возбуждения,
в исследованынх образцах эта величина составляет при-
мерно 0.7 в CdS–Se и 0.03 в ZnSe–Te. Следовательно
условие, при котором фрактальная структура протека-
тельного кластера станет существенной для процесса
диффузии Ropt ≤ ξ , будет выполнено раньше для кри-
сталла с большим содержанием ловушек. Системати-
ческое исследование взаимосвязи скорости затухания и
величины квантового выхода люминесценции является
целью ближайших экспериментов.
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