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Ââåäåíèå

Àêòóàëüíîñòü òåìû

Ïåðîâñêèòû � ýòî êëàññ ìàòåðèàëîâ, èìåþùèõ êðèñòàëëè÷åñêóþ ñòðóêòó-

ðó, êàê ó CaTiO3. Ñðåäè ýòîãî ñåìåéñòâà åñòü ïîëóïðîâîäíèêè, ñâåðõïðîâîä-

íèêè, ìàãíèòíûå è ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèå ìàòåðèàëû. Ïîñëåäíåå äåñÿòèëåòèå

ïîëóïðîâîäíèêè íà îñíîâå ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ ñòàëè àêòèâíî èçó-

÷àòüñÿ â ðàçëè÷íûõ îáëàñòÿõ íàóêè. Èíòåðåñ ê íèì îáóñëîâëåí èõ ôîòîýëåêòðè-

÷åñêèìè [1, 2, 3, 4] è îïòîýëåêòðîííûìè ñâîéñòâàìè [1, 2, 3, 5]. Ïåðîâñêèòíûå ïî-

ëóïðîâîäíèêè òàêæå ïåðñïåêòèâíû äëÿ õðàíåíèÿ ýíåðãèè [6], ðåçèñòèâíîé êîì-

ìóòàöèîííîé ïàìÿòè [7], íåéðîìîðôíûõ âû÷èñëåíèé [8], äåòåêòèðîâàíèÿ âûñî-

êîýíåðãåòè÷åñêîãî èçëó÷åíèÿ [9] è äðóãèõ ïðèëîæåíèé [10]. Êðîìå ýòîãî îíè

ïðåäñòàâëÿþò áîëüøîé èíòåðåñ äëÿ ôóíäàìåíòàëüíûõ èññëåäîâàíèé, ïîñêîëü-

êó èõ çîííàÿ ñòðóêòóðà çíà÷èòåëüíî îòëè÷àåòñÿ îò ñòðóêòóðû îáû÷íûõ III-V

è II-VI ïîëóïðîâîäíèêîâ, ÷òî ïîçâîëÿåò íàáëþäàòü íîâûå ÿâëåíèÿ è ïðîâåðÿòü

ìîäåëè ñîçäàííûå äëÿ ñòàíäàðòíûõ ñèñòåì. Âîçìîæíîñòü ñîçäàíèÿ äâóìåðíûõ

ñëîåâ [11] è íàíîêðèñòàëëîâ (ÍÊ) [12, 13] íà îñíîâå ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâ-

ñêèòîâ ïîçâîëÿåò èñïîëüçîâàòü ðàçìåðíîå êâàíòîâàíèå â êà÷åñòâå èíñòðóìåíòà

äëÿ óïðàâëåíèÿ îïòè÷åñêèìè ñâîéñòâàìè äàííûõ ìàòåðèàëîâ. Íåäàâíî äëÿ ïå-

ðîâñêèòîâ áûë ðåàëèçîâàí ìåòîä ñèíòåçà ÍÊ â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå, êîòîðàÿ

çàùèùàåò èõ îò âíåøíåãî âîçäåéñòâèÿ è ïðåäîòâðàùàåò äåãðàäàöèþ [14].

Ñâèíöîâî-ãàëîèäíûå ïåðîâñêèòû èíòåðåñíû äëÿ ñïèíîâîé ôèçèêè [3]. Â

ïåðâóþ î÷åðåäü áëàãîäàðÿ ïðîñòîé çîííîé ñòðóêòóðå è ñïèíó 1=2 êàê â çîíå

ïðîâîäèìîñòè, òàê è â âàëåíòíîé çîíå, ÷òî ïîçâîëÿåò íàáëþäàòü ñïèíîâóþ ïðå-

öåññèþ è äûðîê, è ýëåêòðîíîâ. Íàëè÷èå öåíòðà èíâåðñèè ïîäàâëÿåò ìåõàíèçì

ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè Äüÿêîíîâà-Ïåðåëÿ, êîòîðûé ÿâëÿåòñÿ îäíèì èç îñíîâíûõ

â ïîëóïðîâîäíèêîâûõ ñèñòåìàõ. Ýòî äåëàåò ñâèíöîâî-ãàëîèäíûå ïåðîâñêèòû
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ïåðñïåêòèâíûì êàíäèäàòîì äëÿ ñîçäàíèÿ óñòðîéñòâ ñïèíòðîíèêè è ïîëóïðî-

âîäíèêîâûõ ñïèíîâûõ êóáèòîâ. Ïðàêòè÷åñêàÿ ðåàëèçàöèÿ òðåáóåò ãëóáîêîãî

ïîíèìàíèÿ ïðîöåññîâ, îïðåäåëÿþùèõ ïîâåäåíèå ñïèíà â äàííûõ ìàòåðèàëàõ,

÷åìó è ïîñâÿùåíà íàñòîÿùàÿ äèññåðòàöèÿ.

Ñïèíîâûå ñâîéñòâà ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ ìîãóò èññëåäîâàòüñÿ

ðàçëè÷íûìè îïòè÷åñêèìè è ìàãíèòîîïòè÷åñêèìè ìåòîäàìè. Ñðåäè íèõ � îïòè-

÷åñêàÿ îðèåíòàöèÿ è îïòè÷åñêîå âûñòðàèâàíèå [15, 16], ïîëÿðèçîâàííîå èçëó÷å-

íèå â ìàãíèòíîì ïîëå [17], ôàðàäååâñêîå èëè êåððîâñêîå âðàùåíèå ñ âðåìåííûì

ðàçðåøåíèåì [18, 19, 20, 21], äèôôåðåíöèàëüíîå ïðîïóñêàíèå ñ âðåìåííûì ðàç-

ðåøåíèåì [22] è îïòè÷åñêè äåòåêòèðóåìûé ÿäåðíûé ìàãíèòíûé ðåçîíàíñ [21].

Ñðåäè âûøåóïîìÿíóòûõ ìåòîäîâ îñîáåííî èíôîðìàòèâíûì ÿâëÿåòñÿ ìåòîä ôà-

ðàäååâêîãî/êåððîâñêîãî âðàùåíèÿ ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì, ïîñêîëüêó îí íà-

ãëÿäíî ïðåäñòàâëÿåò äàííûå î g-ôàêòîðå Ëàíäå ýëåêòðîíîâ è äûðîê, âðåìåíàõ

ñïèíîâîé êîãåðåíòíîñòè, ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè è ïðîäîëüíîé ñïèíîâîé ðåëàê-

ñàöèè. Îí òàêæå ÷óâñòâèòåëåí ê ñèãíàëàì îò ðåçèäåíòíûõ äîëãîæèâóùèõ ýëåê-

òðîíîâ è äûðîê, ñîçäàâàåìûõ ôîòîçàðÿäêîé ÍÊ [19]. Âðåìåíà ñïèíîâîé äåôà-

çèðîâêè â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ îáû÷íî ñîñòàâëÿþò îò íåñêîëüêèõ

ñîòåí ïñ äî íåñêîëüêèõ íñ ïðè êðèîãåííûõ òåìïåðàòóðàõ. Ýôôåêò ñïèíîâîé

ñèíõðîíèçàöèè ìîä [23, 21] ïîçâîëÿåò ïðåîäîëåòü ýòî îãðàíè÷åíèå è ïîëó÷èòü

äîñòóï ê âðåìåíàì ñïèíîâîé êîãåðåíòíîñòè, êîòîðûå ìîãóò äîñòèãàòü 1 ìñ [24].

Äëÿ ïðîäîëüíîé ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè òàêæå ïîêàçàíû äëèííûå âðåìåíà, ëå-

æàùèå â ìèëëèñåêóíäíîì âðåìåííîì äèàïàçîíå [25, 24]. Â ÍÊ CsPbBr 3 ïðîäå-

ìîíñòðèðîâàíà ñïèíîâàÿ êîãåðåíòíîñòü íîñèòåëåé çàðÿäà âïëîòü äî êîìíàòíîé

òåìïåðàòóðû [18] è ðåàëèçîâàíà å¼ îïòè÷åñêàÿ ìàíèïóëÿöèÿ [20].

g-ôàêòîð Ëàíäå íîñèòåëåé çàðÿäà è ýêñèòîíîâ îïðåäåëÿåò âåëè÷èíó çååìà-

íîâñêîãî ðàñùåïëåíèÿ â ìàãíèòíîì ïîëå è, òàêèì îáðàçîì, ÿâëÿåòñÿ êëþ÷åâûì

ïàðàìåòðîì äëÿ ñïèíîâîé ôèçèêè. g-ôàêòîð â ïîëóïðîâîäíèêàõ òåñíî ñâÿçàí

ñ ïàðàìåòðàìè çîííîé ñòðóêòóðû (íàïðèìåð, ýôôåêòèâíîé ìàññîé íîñèòåëåé

çàðÿäà). Â ñèëó íèçêîé ìîáèëüíîñòè íîñèòåëåé çàðÿäà òðàíñïîðòíûå ìåòîäû
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íåýôôåêòèâíû äëÿ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûé ïåðîâñêèòîâ, ÷òî äåëàåò èíñòðóìåí-

òû ñïèíîâîé ôèçèêè ïðàêòè÷åñêè áåçàëüòåðíàòèâíûìè äëÿ ýêñïåðèìåíòàëüíî-

ãî èññëåäîâàíèÿ çîííîé ñòðóêòóðû è ïðîâåðêè òåîðåòè÷åñêèõ ìîäåëåé. Íåäàâíî

áûëî îáíàðóæåíî, ÷òî â îáú¼ìíûõ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ g-ôàêòîðû

ýëåêòðîíîâ, äûðîê è ýêñèòîíîâ ïîä÷èíÿþòñÿ óíèâåðñàëüíûì çàâèñèìîñòÿì îò

øèðèíû çàïðåù¼ííîé çîíû [26, 27]. Â ÍÊ ðàçìåðíîå êâàíòîâàíèå íîñèòåëåé

çàðÿäà ïðèâîäèò ê ñìåøèâàíèþ îñíîâíûõ ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé ñ áîëåå âû-

ñîêîýíåðãåòè÷åñêèìè çîíàìè, ÷òî ïðèâîäèò ê çíà÷èòåëüíîé ïåðåíîðìèðîâêå g-

ôàêòîðà ýëåêòðîíîâ ( ge), êàê ïðåäñêàçàíî òåîðåòè÷åñêè â ðàáîòå [28]. Äëÿg-

ôàêòîðà äûðêè ( gh) ïðåäñêàçûâàåìàÿ ïåðåíîðìèðîâêà ìàëà [28]. Îäíàêî ýêñ-

ïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ïðåäñòàâëåíû òîëüêî äëÿ îòíîñèòåëüíî áîëüøèõ ÍÊ ñ

ðàçìåðàìè áîëüøå 10 íì, ÷òî íå ïîçâîëÿåò ïðîâåðèòü âûäâèíóòóþ òåîðåòè÷å-

ñêóþ ìîäåëü. Äëÿ ïîëíîòû êàðòèíû âàæíî èçó÷èòü g-ôàêòîðû â ÍÊ ìåíüøåãî

ðàçìåðà ñ áîëåå ñèëüíûì ýôôåêòîì ðàçìåðíîãî êâàíòîâàíèÿ.

Âçàèìîäåéñòâèå ñïèíîâ íîñèòåëåé çàðÿäà ñ ÿäåðíîé ñïèíîâîé ñèñòåìîé çà-

÷àñòóþ îïðåäåëÿåò ñïèíîâóþ ðåëàêñàöèþ è äåôàçèðîâêó â ïîëóïðîâîäíèêàõ.

Êðèîãåííûå òåìïåðàòóðû è ñèëüíàÿ ëîêàëèçàöèÿ íîñèòåëåé çàðÿäà, íàïðèìåð,

â êâàíòîâûõ òî÷êàõ (íàíîêðèñòàëëàõ), çíà÷èòåëüíî óñèëèâàþò ïðîÿâëåíèå òà-

êèõ ÿâëåíèé [29, 30, 31, 32]. ßäåðíàÿ ñïèíîâàÿ ñèñòåìà ìîæåò áûòü ñèëüíî

ïîëÿðèçîâàíà ïîñðåäñòâîì âçàèìîäåéñòâèÿ ñ îïòè÷åñêè îðèåíòèðîâàííûìè íî-

ñèòåëÿìè çàðÿäà. Â ñâîþ î÷åðåäü, ïîëå Îâåðõàóçåðà ïîëÿðèçîâàííûõ ÿäåð äåé-

ñòâóåò íà ñïèíû íîñèòåëåé çàðÿäà, âûçûâàÿ èõ ñïèíîâîå ðàñùåïëåíèå è óñèëè-

âàÿ ñïèíîâóþ äåôàçèðîâêó. Äàæå â ñëó÷àå íåïîëÿðèçîâàííîé ÿäåðíîé ñïèíîâîé

ñèñòåìû íàëè÷èå ñïèíîâûõ ôëóêòóàöèé ìîæåò êîíòðîëèðîâàòü ñïèíîâóþ äè-

íàìèêó ëîêàëèçîâàííûõ íîñèòåëåé çàðÿäà. Ýòà ïðîáëåìà áûëà òåîðåòè÷åñêè

ðàññìîòðåíà Ìåðêóëîâûì, Ýôðîñîì è Ðîçåíîì â 2002 ãîäó [33]. Å¼ íàèáîëåå

ÿðêîå ïðîÿâëåíèå â âèäå ïîëóïåðèîäà ñïèíîâîé ïðåöåññèè â íóëåâîì âíåøíåì

ìàãíèòíîì ïîëå íàáëþäàëîñü òîëüêî äëÿ ýëåêòðîííûõ ñïèíîâ â êâàíòîâûõ òî÷-

êàõ íà îñíîâå GaAs [31] è èîíàõ Ce3+ â êðèñòàëëàõ YAG [34]. Â ïîëóïðîâîä-



8

íèêàõ III-V è II-VI ýëåêòðîíû â çîíå ïðîâîäèìîñòè èìåþò âîëíîâóþ ôóíêöèþ

s-òèïà è âçàèìîäåéñòâóþò ñ ÿäðàìè ãîðàçäî ñèëüíåå, ÷åì äûðêè â âàëåíòíîé

çîíå ñ âîëíîâîé ôóíêöèåé p-òèïà. Îáðàòíàÿ ñèòóàöèÿ íàáëþäàåòñÿ â ñâèíöîâî-

ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ, ãäå âàëåíòíàÿ çîíà ôîðìèðóåòñÿ çà ñ÷åò s-îðáèòàëåé

ñâèíöà, à çîíà ïðîâîäèìîñòè ôîðìèðóåòñÿ â îñíîâíîì p-îðáèòàëÿìè ñâèíöà. Â

ðåçóëüòàòå âçàèìîäåéñòâèå äûðîê ñ ÿäðàìè â íåñêîëüêî ðàç ñèëüíåå âçàèìîäåé-

ñòâèÿ ýëåêòðîíîâ ñ ÿäðàìè [35].

Ðîëü ÿäåðíûõ ñïèíîâûõ ôëóêòóàöèé â ñïèíîâîé äåôàçèðîâêå ëîêàëèçî-

âàííûõ íîñèòåëåé çàðÿäà èññëåäîâàëàñü â îáú¼ìíûõ êðèñòàëëàõ ñâèíöîâî-

ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ ñ ïîìîùüþ ýôôåêòîâ Õàíëå è âîññòàíîâëåíèÿ ïîëÿðè-

çàöèè [36]. Áûëà ïîêàçàíà äèíàìè÷åñêàÿ ÿäåðíàÿ ïîëÿðèçàöèÿ [35, 37, 38, 39].

Íà íå¼ ìîæíî âîçäåéñòâîâàòü âíåøíèì ðàäèî÷àñòîòíûì ïîëåì, íàáëþäàÿ îïòè-

÷åñêè äåòåêòèðóåìûé ÿäåðíûé ìàãíèòíûé ðåçîíàíñ [35]. Ôëóêòóàöèé ÿäåðíîãî

ñïèíà ìîãóò îêàçàòüñÿ ïîäàâëåííûìè èç-çà ñîçäàíèÿ ñæàòîãî òåìíîãî ÿäåðíî-

ãî ñïèíîâîãî ñîñòîÿíèÿ [38]. Ôîðìèðîâàíèå òàêîãî ñîñòîÿíèÿ îïòè÷åñêèì âîç-

áóæäåíèåì ðåãóëèðóåòñÿ êâàíòîâûìè êîððåëÿöèÿìè è çàïóòàííîñòüþ ìåæäó

ÿäåðíûìè ñïèíàìè. Äëÿ ÍÊ CsPb(Cl,Br) 3 â ñòåêëå áûëî ïîêàçàíî, ÷òî ýôôåêò

ñèíõðîíèçàöèè ñïèíîâûõ ìîä äëÿ äûðîê ñòàáèëèçèðóåòñÿ ýôôåêòîì ïîäñòðîé-

êè ÿäåðíîãî ïîëÿ, ãäå ÷àñòîòû ïðåöåññèè Ëàðìîðà ñïèíîâ äûðîê â êàæäîì ÍÊ

â àíñàìáëå ïîäñòðàèâàëèñü ïîä ñîîòâåòñòâóþùóþ ÿäåðíóþ ïîëÿðèçàöèþ äëÿ

äîñòèæåíèÿ ñèíõðîíèçàöèè ñ ÷àñòîòîé ëàçåðà íàêà÷êè [21].

Â ïîñëåäíåå âðåìÿ ïðèâëåêàåò âíèìàíèå âîçìîæíîñòü èñïîëüçîâàíèÿ ÍÊ

ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ â êâàíòîâûõ èñòî÷íèêàõ ñâåòà [40, 41]. Â ýòîì

îòíîøåíèè îñîáûé èíòåðåñ ïðåäñòàâëÿåò èññëåäîâàíèå òîíêîé ñòðóêòóðû ýêñè-

òîííûõ ñîñòîÿíèå è êîãåðåíòíàÿ äèíàìèêà ýêñèòîíîâ. Òîíêàÿ ñòðóêòóðà ýêñè-

òîíîâ â ÍÊ ïåðîâñêèòîâ àêòèâíî èçó÷àëàñü â ïîñëåäíèå ãîäû ìåòîäîì ôîòîëþ-

ìèíåñöåíöèè (ÔË) îäèíî÷íûõ ÍÊ [42, 43], îäíàêî ýòîò ìåòîä íåïðèìåíèì äëÿ

àíñàìáëåé. Íåäàâíî áûëî ïîêàçàíî, ÷òî ìåòîäû êîãåðåíòíîé ñïåêòðîñêîïèè ìî-

ãóò áûòü ïîëåçíûìè â ýòîì íàïðàâëåíèè [44, 45], îäíàêî ïîëíîñòüþ ðàçðåøèòü
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ñ èõ ïîìîùüþ ñòðóêòóðó ñîñòîÿíèé ñâåòëîãî ýêñèòîíà ïîêà íå ïîëó÷àëîñü.

Òàêèì îáðàçîì, ñïèíîâàÿ ôèçèêà ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ ÿâëÿ-

åòñÿ àêòèâíî ðàçâèâàþùèìñÿ ðàçäåëîì ôèçèêè. Îäíàêî, ïðèâåä¼ííûå âûøå

ôàêòû ãîâîðÿò î òîì, ÷òî ìíîãèå âîïðîñû îñòàþòñÿ íåðàñêðûòûìè, ÷òî îáîñ-

íîâûâàåò àêòóàëüíîñòü âûáðàííîé òåìû.

Öåëüþ äàííîé ðàáîòû ÿâëÿåòñÿ ýêñïåðèìåíòàëüíîå èññëåäîâàíèå êîãå-

ðåíòíîé ñïèíîâîé äèíàìèêè íîñèòåëåé çàðÿäà è ýêñèòîíîâ â íàíîêðèñòàëëàõ

ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ.

Äëÿ äîñòèæåíèÿ ïîñòàâëåííîé öåëè íåîáõîäèìî ðåøèòü ñëåäóþùèå çàäà÷è:

1. Èçìåðåíèå äèíàìèêè ôàðàäååâñêîãî âðàùåíèÿ (ýëëèïòè÷íîñòè) â íàíîêðè-

ñòàëëàõ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ ðàçëè÷íîãî ñîñòàâà è ðàçìåðà.

2. Èññëåäîâàíèå çàâèñèìîñòèg-ôàêòîðîâ íîñèòåëåé çàðÿäà è ýêñèòîíîâ îò

ðàçìåðà íàíîêðèñòàëëîâ è òåìïåðàòóðû.

3. Àíàëèç âëèÿíèÿ ñâåðõòîíêîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ñ ÿäåðíîé ñïèíîâîé ñèñòå-

ìîé íà ñïèíîâóþ äèíàìèêó â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ.

4. Èçó÷åíèå òîíêîé ñòðóêòóðû ýêñèòîííûõ ñîñòîÿíèé â íàíîêðèñòàëëàõ

ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ.

Íàó÷íàÿ íîâèçíà:

1. Ïðîâåäåíî äåòàëüíîå èçìåðåíèå êîãåðåíòíîé ñïèíîâîé äèíàìèêè â íàíî-

êðèñòàëëàõ CsPbBr3 è CsPbI3 è èçìåðåíû ïàðàìåòðû õàðàêòåðèçóþùèå èõ

ñïèíîâûå ñâîéñòâà: g-ôàêòîðû íîñèòåëåé çàðÿäà, âðåìåíà ñïèíîâîé äåôà-

çèðîâêè è ðåëàêñàöèè, ðàñùåïëåíèÿ òîíêîé ñòðóêòóðû ñâåòëîãî ýêñèòîíà.

2. Íàïðÿìóþ ïîêàçàíî âëèÿíèå ÿäåðíûõ ñïèíîâûõ ôëóêòóàöèþ íà ñïèíîâóþ

äåôàçèðîâêó â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ. Îáíàðóæåíî âçàèìîäåé-

ñòâèå êàê ñ ÿäðàìè ñâèíöà, òàê è ÿäðàìè éîäà.

3. Èçó÷åíî âëèÿíèå ðàçìåðíîãî êâàíòîâàíèÿ è òåìïåðàòóðû íà ýëåêòðîííûå,

äûðî÷íûå è ýêñèòîííûå g-ôàêòîðû â íàíîêðèñòàëëàõ CsPbBr3 è CsPbI3.
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Ïîëó÷åíû ïîäðîáíûå çàâèñèìîñòè äàííûõ ïàðàìåòðîâ îò ýôôåêòèâíîé

øèðèíû çàïðåùåííîé çîíû è òåìïåðàòóðû.

4. Ïîêàçàíî, ÷òî ñïèíîâàÿ äèíàìèêà íàáëþäàåìàÿ â êîëëîèäíûõ íàíîêðè-

ñòàëëàõ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ èäåíòè÷íà òîé, ÷òî íàáëþäàåòñÿ

â íàíîêðèñòàëëàõ â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå. À èìåííî, â ýòèõ ñèñòåìàõ èìå-

þò ìåñòî îäèíàêîâûå g-ôàêòîðû è èõ òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü, áëèçêèå

âðåìåíà ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè.

5. Ïðåäëîæåí ñïîñîá èäåíòèôèêàöèè íîñèòåëåé çàðÿäà ïî ñïåêòðàëüíîé è

òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòÿì g-ôàêòîðîâ íîñèòåëåé çàðÿäà, à òàêæå ïî âå-

ëè÷èíå äèñïåðñèè ýíåðãèè ñâåðõòîíêîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ñ ÿäåðíîé ñïèíî-

âîé ïîäñèñòåìîé.

6. Âïåðâûå äëÿ íàíîêðèñòàëëîâ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ íàáëþäà-

ëèñü êâàíòîâûå áèåíèå ìåæäó ñîñòîÿíèÿìè òîíêîé ñòðóêòóðû ñâåòëîãî ýê-

ñèòîíà íà òð¼õ ÷àñòîòàõ, ñîîòâåòñòâóþùèõ îðòîðîìáè÷åñêîé ôàçå êðèñòàë-

ëè÷åñêîé ðåø¼òêè. Èçó÷åíî âëèÿíèå ðàçìåðà íàíîêðèñòàëëîâ è òåìïåðàòó-

ðû íà âåëè÷èíû ðàñùåïëåíèé òîíêîé ñòðóêòóðû ñâåòëîãî ýêñèòîíà.

Òåîðåòè÷åñêàÿ è ïðàêòè÷åñêàÿ çíà÷èìîñòü äàííîé ðàáîòû çàêëþ-

÷àåòñÿ â ïîëó÷åíèè íîâûõ çíàíèé î ñïèíîâûõ è ýêñèòîííûõ ñâîéñòâàõ ÍÊ

ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ, ÷òî â ñâîþ î÷åðåäü óãëóáëÿåò ïîíèìàíèå ôè-

çè÷åñêèõ ñâîéñòâ ýòèõ ìàòåðèàëîâ. Ýòî ìîæåò ïîìî÷ü ñîçäàíèþ óñòðîéñòâ îïòî-

ýëåêòðîíèêè, ôîòîâîëüòàèêè è ñïèíòðîíèêè íà îñíîâå ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïå-

ðîâñêèòîâ.

Ìåòîäîëîãèÿ è ìåòîäû èññëåäîâàíèÿ. Îñíîâíûì ìåòîäîì èññëåäîâà-

íèÿ â äàííîé ðàáîòå ÿâëÿåòñÿ ìåòîä íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå ñ èçìåðåíèåì ôàðà-

äååâñêîãî âðàùåíèÿ èëè ýëëèïòè÷íîñòè.

Ïîëîæåíèÿ, âûíîñèìûå íà çàùèòó:

1. Îòñóòñòâèå ñèëüíûõ ìåõàíèçìîâ ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè, ñâÿçàííûõ ñî ñëîæ-

íîé ñòðóêòóðîé çîí, è íàëè÷èå öåíòðà èíâåðñèè ïîçâîëÿþò íàáëþäàòü â
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ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ êîãåðåíòíóþ ñïèíîâóþ äèíàìèêó íîñèòå-

ëåé çàðÿäà â øèðîêîì òåìïåðàòóðíîì äèàïàçîíå, îò òåìïåðàòóðû æèäêîãî

ãåëèÿ äî êîìíàòíîé òåìïåðàòóðû.

2. Ýëåêòðîííûé g-ôàêòîð â íàíîêðèñòàëëàõ CsPbI3 ñóùåñòâåííî óìåíüøà-

åòñÿ ïðè óìåíüøåíèè ðàçìåðà íàíîêðèñòàëëîâ. Äàííîå ïîâåäåíèå îáúÿñ-

íÿåòñÿ ñìåøåíèåì ñîñòîÿíèé èç ðàçëè÷íûõ ïîäçîí â çîíå ïðîâîäèìîñòè.

Äûðî÷íûé g-ôàêòîð â íàíîêðèñòàëëàõ CsPbI3 è CsPbBr3 óâåëè÷èâàåòñÿ ñ

óìåíüøåíèåì èõ ðàçìåðà. Ïðè ýòîì èçìåíåíèÿ ýëåêòðîííîãî è äûðî÷íîãî

g-ôàêòîðîâ êîìïåíñèðóþò äðóã äðóãà, ÷òî ïðèâîäèò ê ñëàáîé çàâèñèìîñòè

g-ôàêòîðà ñâåòëîãî ýêñèòîíà îò ðàçìåðà íàíîêðèñòàëëîâ.

3. Îáíàðóæåíà ñïèíîâàÿ ïðåöåññèÿ è äåôàçèðîâêà ýëåêòðîíîâ è äûðîê â

ñâåðõòîíêîì ïîëå ÿäåðíûõ ñïèíîâûõ ôëóêòóàöèé â íàíîêðèñòàëëàõ CsPbI 3

è CsPbBr3. Õàðàêòåðíàÿ âåëè÷èíà äèñïåðñèè ýíåðãèè ñâåðõòîíêîãî âçàè-

ìîäåéñòâèÿ ñîñòàâëÿåò3 � 5 ìêýÂ äëÿ äûðîê è ïîðÿäêà 1 ìêýÂ äëÿ ýëåê-

òðîíîâ.

4. Ñâåðõòîíêîå âçàèìîäåéñòâèå â çîíå ïðîâîäèìîñòè íàíîêðèñòàëëîâ CsPbI 3

îïðåäåëÿåòñÿ âçàèìîäåéñòâèåì ñ ÿäðàìè éîäà. Âïåðâûå îöåíåíà êîíñòàíòà

ñâåðõòîíêîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ýëåêòðîíîâ ñ ÿäðàìè éîäà â òâ¼ðäîì òåëå,

êîòîðàÿ ñîñòàâëÿåò 190 ìêýÂ.

Äîñòîâåðíîñòü ïîëó÷åííûõ ðåçóëüòàòîâ îáåñïå÷èâàåòñÿ ïðèìåíåíèåì

ïðîâåðåííûõ è îòëàæåííûõ ìåòîäèê, èñïîëüçîâàíèåì ñîâðåìåííîãî ýêñïåðè-

ìåíòàëüíîãî îáîðóäîâàíèÿ, à òàêæå õîðîøèì ñîãëàñèåì ïîëó÷åííûõ ýêñïåðè-

ìåíòàëüíûõ ðåçóëüòàòîâ ñ òåîðåòè÷åñêèìè ìîäåëÿìè. Ïîëó÷åííûå ðåçóëüòàòû

íàõîäÿòñÿ â ñîãëàñèè ñ ðåçóëüòàòàìè äëÿ äðóãèõ ïîëóïðîâîäíèêîâûõ ñèñòåì,

÷òî ïîäòâåðæäàåò àäåêâàòíîñòü è êîððåêòíîñòü âûáðàííûõ ìåòîäèê è äîñòî-

âåðíîñòü äàííûõ.

Àïðîáàöèÿ ðàáîòû. Îñíîâíûå ðåçóëüòàòû ðàáîòû áûëè ïðåäñòàâëåíû

íà ïÿòè âåäóùèõ ðîññèéñêèõ è ìåæäóíàðîäíûõ êîíôåðåíöèÿõ:
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1. XXIV Âñåðîññèéñêàÿ ìîëîä¼æíàÿ êîíôåðåíöèÿ ïî ôèçèêå ïîëóïðîâîäíè-

êîâ. 28 íîÿáðÿ � 2 äåêàáðÿ 2022, Ñàíêò-Ïåòåðáóðã. Ïî èòîãàì êîíôåðåíöèè

àâòîðó áûëà ïðèñóæäåíà ïðåìèÿ èì. Å.Ô. Ãðîññà çà ëó÷øèé äîêëàä ïî îï-

òèêå òâ¼ðäîãî òåëà.

2. 18th International Conference on Optics of Excitons in Con�ned Systems. 11

� 19 èþíÿ 2023, Ëå÷÷å, Èòàëèÿ.

3. International conference "Spin Physics, Spin Chemistry and Spin Technology

2023". 25 � 30 ñåíòÿáðÿ 2023, Êàçàíü.

4. 66-ÿ Âñåðîññèéñêàÿ íàó÷íàÿ êîíôåðåíöèÿ ÌÔÒÈ. 1 � 6 àïðåëÿ 2024,

Ìîñêâà.

5. XVI Ðîññèéñêàÿ êîíôåðåíöèÿ ïî ôèçèêå ïîëóïðîâîäíèêîâ. 7 � 11 îêòÿáðÿ

2024, Ñàíêò-Ïåòåðáóðã.

Çà ðåçóëüòàòû, âõîäÿùèå â äàííóþ äèññåðòàöèþ, àâòîðó áûëà ïðèñóæäå-

íà ïðåìèÿ èì. Ë.Â. Êåëäûøà â ðàìêàõ Êîíêóðñà ìîëîäåæíûõ íàó÷íûõ ðà-

áîò Ôèçè÷åñêîãî Èíñòèòóòà èì. Ï.Í. Ëåáåäåâà ÐÀÍ (ÔÈÀÍ) 2024 ãîäà. Òàêæå

ïðåäñòàâëåííûå ðåçóëüòàòû äîêëàäûâàëèñü íà ñåìèíàðàõ Îòäåëåíèÿ ôèçèêè

òâåðäîãî òåëà ÔÈÀÍ, Ëàáîðàòîðèè îïòèêè ñïèíà ÑÏáÃÓ è îòäåëåíèÿ ôèçèêè

òâåðäîãî òåëà Òåõíè÷åñêîãî Óíèâåðñèòåòà Äîðòìóíäà, Ãåðìàíèÿ.

Ëè÷íûé âêëàä. Âñå ðåçóëüòàòû, ïðåäñòàâëåííûå â äèññåðòàöèè, ïîëó-

÷åíû àâòîðîì ëè÷íî èëè ïðè åãî íåïîñðåäñòâåííîì ó÷àñòèè. Àâòîð ïðèíèìàë

àêòèâíîå ó÷àñòèå â ïîñòàíîâêå çàäà÷, ïðîâîäèë ýêñïåðèìåíòàëüíûå èññëåäîâà-

íèÿ è îáðàáîòêó äàííûõ, ïðèíèìàë íåïîñðåäñòâåííîå ó÷àñòèå â îáñóæäåíèè,

èíòåðïðåòàöèè ðåçóëüòàòîâ è íàïèñàíèè ñòàòåé. Â òåêñòå äèññåðòàöèè â ÿâíîì

âèäå óêàçàí âêëàä òåõíîëîãîâ, òåîðåòèêîâ è äðóãèõ ýêñïåðèìåíòàòîðîâ.

Ïóáëèêàöèè. Îñíîâíûå ðåçóëüòàòû èçëîæåíû â øåñòè ñòàòüÿõ, îïóáëè-

êîâàííûõ â âåäóùèõ ïåðèîäè÷åñêèõ íàó÷íûõ æóðíàëàõ ïî ôèçèêå êîíäåíñèðî-

âàííîãî ñîñòîÿíèÿ, èíäåêñèðóåìûõ Web of Science, Scopus è ðåêîìåíäîâàííûõ

ÂÀÊ [À1, À2, À3, À4, À5, À6]. Âñå ðàáîòû îïóáëèêîâàíû â æóðíàëàõ, èìåþùèõ

ïåðâûé óðîâåíü â Áåëîì ñïèñêå.
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Îáú¼ì è ñòðóêòóðà ðàáîòû. Äàííàÿ ðàáîòà ñîñòîèò èç ââåäåíèÿ è øåñòè

ãëàâ. Ïåðâàÿ ãëàâà ïîñâÿùåíà ëèòåðàòóðíîìó îáçîðó. Â Ãëàâå 2 îïèñûâàþòñÿ

èñïîëüçîâàííûå ìåòîäû è îáðàçöû. Ãëàâà 3 ïîñâÿùåíà êîãåðåíòíîé ñïèíîâîé

äèíàìèêå íîñèòåëåé çàðÿäà. Â Ãëàâå 4 èçó÷àþòñÿ çàâèñèìîñòèg-ôàêòîðîâ îò

ðàçìåðà ÍÊ è òåìïåðàòóðû. Â Ãëàâå 5 ðàññìàòðèâàåòñÿ âëèÿíèå âçàèìîäåé-

ñòâèÿ íîñèòåëåé çàðÿäà ñ ôëóêòóàöèÿìè ÿäåðíîãî ñïèíà. Ãëàâà 6 ïîñâÿùåíà

èçó÷åíèþ òîíêîé ñòðóêòóðû ñâåòëîãî ýêñèòîíà. Ïîëíûé îáú¼ì äèññåðòàöèè ñî-

ñòàâëÿåò 149 ñòðàíèö, âêëþ÷àÿ 43 ðèñóíêà è 1 òàáëèöó. Ñïèñîê ëèòåðàòóðû

ñîäåðæèò 129 íàèìåíîâàíèé.
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Ãëàâà 1. Ëèòåðàòóðíûé îáçîð

Â äàííîé äèññåðòàöèè ðàññìàòðèâàþòñÿ ïîëíîñòüþ íåîðãàíè÷åñêèå

ñâèíöîâî-ãàëîèäíûå ïåðîâñêèòû, ÷åé ñîñòàâ îïèñûâàåòñÿ ôîðìóëîé CsPb X 3,

ãäåX � ýòî ãàëîãåíû I, Br è Cl. Òàê æå, êàê è îêñèäíûå ïåðîâñêèòû, ñâèíöîâî-

ãàëîèäíûå ïåðîâñêèòû â áîëüøèíñòâå ñëó÷àåâ èìåþò êóáè÷åñêóþ êðèñòàëëè-

÷åñêóþ ñòðóêòóðó [46]. Êðèñòàëëè÷åñêàÿ ðåøåòêà (ñì. ðèñóíîê 1.1) ñîñòîèò èç

îêòàýäðîâ, â âåðøèíàõ êîòîðûõ ðàñïîëàãàåòñÿ ãàëîãåíX , à â èõ öåíòðàõ íàõî-

äèòñÿ Pb. Ïðîñòðàíñòâî ìåæäó îêòàýäðàìè çàíèìàåò Cs. Äëÿ ïåðîâñêèòîâ õà-

ðàêòåðíû ñåðèè ñëîæíûõ ôàçîâûõ ñòðóêòóðíûõ ïåðåõîäîâ [47]. Â çàâèñèìîñòè

îò òåìïåðàòóðû êðèñòàëëè÷åñêàÿ ðåø¼òêà ìîæåò ñòàíîâèòñÿ òàêæå îðòîðîìáè-

÷åñêè è òåòðàãîíàëüíî ðàçóïîðÿäî÷åííîé. Íàèáîëåå ñèììåòðè÷íàÿ êóáè÷åñêàÿ

ôàçà îáû÷íî íàáëþäàåòñÿ ïðè âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ.

1.1 Çîííàÿ ñòðóêòóðà ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ è èõ

íàíîñòðóêòóð

Â îòëè÷èå îò áîëüøèíñòâà ïåðîâñêèòîâ ðàññìàòðèâàåìûå â íàñòîÿùåé äèñ-

ñåðòàöèè ñâèíöîâî-ãàëîèäíûå ïåðîâñêèòû ÿâëÿþòñÿ ïðÿìîçîííûìè ïîëóïðî-

âîäíèêàìè. Èõ çîííàÿ ñòðóêòóðà ñèëüíî îòëè÷àåòñÿ îò çîííîé ñòðóêòóðû ïðè-

âû÷íûõ ïîëóïðîâîäíèêîâ, òàêèõ êàê GaAs èëè CdSe, ÷òî çíà÷èòåëüíî ñêàçû-

âàåòñÿ íà îïòè÷åñêèõ ñâîéñòâàõ ýòèõ ìàòåðèàëîâ.

Îïòè÷åñêèå ñâîéñòâà ïîëóïðîâîäíèêîâ â îñíîâíîì îïðåäåëÿþòñÿ äâóìÿ çî-

íàìè: âàëåíòíîé çîíîé (ïîñëåäíÿÿ ïîëíîñòüþ çàïîëíåííàÿ çîíà) è çîíîé ïðîâî-

äèìîñòè (ïåðâàÿ ïóñòàÿ èëè ÷àñòè÷íî çàïîëíåííàÿ çîíà). Äíî çîíû ïðîâîäèìî-

ñòè è ïîòîëîê âàëåíòíîé çîíû íàõîäÿòñÿ â R òî÷êå. Âáëèçè ýêñòðåìóìîâ çàêîíû
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äèñïåðñèè äëÿ ýëåêòðîíîâ è äûðîê áëèçêè ê ïàðàáîëè÷åñêèì è îïðåäåëÿþòñÿ

èõ ýôôåêòèâíûìè ìàññàìè me(h)
ef f . Âàëåíòíàÿ çîíà è çîíà ïðîâîäèìîñòè îòäå-

ëåíû äðóã îò äðóãà çàïðåùåííîé çîíîé ñ øèðèíîé Eg. Â ïîëóïðîâîäíèêàõ Eg

ìîæåò âàðüèðîâàòüñÿ îò íóëÿ äî íåñêîëüêèõ ýÂ. Â êà÷åñòâåííîì ïðèáëèæåíèè

âåëè÷èíà çàïðåù¼ííîé çîíû â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ îïðåäåëÿåòñÿ

ðàçíèöåé ýíåðãèé ìåæäó âíåøíåé p-îðáèòàëüþ ñâèíöà è ñîîòâåòñòâóþùåép-

îðáèòàëüþ ãàëîãåíà (áîëåå òî÷íî ýòî îïèñàíî â ðàáîòå [48]). Ýëåìåíòû I, Br è

Cl èìåþò ðàçíîå çíà÷åíèå ãëàâíîãî êâàíòîâîãî ÷èñëà n: n = 3 äëÿ Cl, n = 4

äëÿ Br è n = 5 äëÿ I. Òàêèì îáðàçîì, èçìåíåíèå ãàëîãåíà ïîçâîëÿåò ýôôåêòèâ-

íî ìåíÿòü øèðèíó çàïðåù¼ííîé çîíû Eg â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ îò

ïðèìåðíî 1:6 ýÂ â CsPbI3 äî 3 ýÂ â CsPbCl3. Âîçìîæíî èñïîëüçîâàíèå ñìåøàí-

íûõ ñîåäèíåíèé âèäà CsPb( X 1� xYx), ãäåx � ïàðàìåòð, êîòîðûé âàðüèðóåòñÿ îò

0 äî 1. Âàðèàöèåé ïàðàìåòðàx è ãàëîãåíîâ X , Y ìîæíî íåïðåðûâíî óïðàâëÿòü

øèðèíîé çàïðåù¼ííîé çîíû âî âñ¼ì âèäèìîì äèàïàçîíå.

Ðèñ. 1.1: Ñõåìàòè÷íîå èçîáðàæåíèå êðèñòàëëè÷åñêîé ðåø¼òêè CsPbX3, ãäå X �
ýòî ãàëîãåí. Â âåðøèíàõ îêòàýäðîâ ðàñïîëàãàåòñÿ ãàëîãåí, â èõ öåíòðàõ íàõî-
äèòñÿ ñâèíåö, à Cs � â ïðîñòðàíñòâå ìåæäó îêòàýäðàìè.

Çîííàÿ ñòðóêòóðà îïðåäåëÿåò âîçìîæíûå ñîñòîÿíèÿ íîñèòåëåé çàðÿäà â

ïîëóïðîâîäíèêå, à òàêæå âîçìîæíûå îïòè÷åñêèå ïåðåõîäû ìåæäó íèìè. Ïî-

ýòîìó ïðè èçó÷åíèè îïòè÷åñêèõ ñâîéñòâ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ âàæ-



16

íî îáñóäèòü ñòðóêòóðû çîíû ïðîâîäèìîñòè è âàëåíòíîé çîíû â öåíòðå çîíû

Áðèëëþýíà. Îòëè÷èå ïåðîâñêèòîâ îò ïîäðîáíî èçó÷åííûõ III-V è II-VI ïðÿìî-

çîííûõ ïîëóïðîâîäíèêîâ ñîñòîèò â òîì, êàê ôîðìèðóþòñÿ çîíû: â III-V è II-VI

ïîëóïðîâîäíèêàõ ñïèí-îðáèòàëüíîå âçàèìîäåéñòâèå ôîðìèðóåò ñòðóêòóðó âà-

ëåíòíîé çîíû è ïðåíåáðåæèìî ìàëî äëÿ çîíû ïðîâîäèìîñòè, íî â ïåðîâñêèòàõ

ñïèí-îðáèòàëüíîå âçàèìîäåéñòâèå îêàçûâàåò áîëüøåå âëèÿíèå íà çîíó ïðîâîäè-

ìîñòè.

Äëÿ çîííîé ñòðóêòóðû III-V è II-VI ïîëóïðîâîäíèêîâ (íàïðèìåð, ZnSe,

GaAs, CdTe) ñïèí-îðáèòàëüíîå âçàèìîäåéñòâèå ïðèâîäèò ê òîìó, ÷òî çîíà ïðî-

âîäèìîñòè ôîðìèðóåòñÿ s-îðáèòàëÿì ñ îðáèòàëüíûì ìîìåíòîì L = 0 è ñïèíîì

S = 1=2, à âàëåíòíàÿ çîíà � p-îðáèòàëÿì ñ îðáèòàëüíûì ìîìåíòîì L = 1 è

ñïèíîì S = 1=2 (ðèñóíîê 1.2(a) ïîêàçûâàåò ñîîòâåòñòâóþùóþ çîííóþ ñòðóêòó-

ðó).

Ðèñ. 1.2: Ñõåìàòè÷íîå èçîáðàæåíèå çîííîé ñòðóêòóðû ïðÿìîçîííûõ II-VI ïîëó-
ïðîâîäíèêîâ (a) è ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ (b). cb � çîíà ïðîâîäèìî-
ñòè, hh è lh � çîíû òÿæåëûõ è ë¼ãêèõ äûðîê, so � ñïèí-îðáèòàëüíî îòùåïë¼í-
íàÿ çîíà, vb � âàëåíòíàÿ çîíà, he è le � çîíû òÿæåëûõ è ë¼ãêèõ ýëåêòðîíîâ.

Â ïåðîâñêèòàõ ìû èìååì îáðàòíóþ ñèòóàöèþ. Çîíå ïðîâîäèìîñòè ñîîòâåò-

ñòâóåò êîíôèãóðàöèÿp-îðáèòàëåéjL = 1; S = 1=2i , â òî âðåìÿ êàê âàëåíòíîé
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çîíå ñîîòâåòñòâóþòs-îðáèòàëèjL = 0; S = 1=2i . Òîãäà â ñëó÷àå âàëåíòíîé çîíû

ïîëíûé óãëîâîé ìîìåíò ïðèíèìàåò åäèíñòâåííîå çíà÷åíèå J = 1=2 ñ ïðîåêöèåé

ìîìåíòà íà îñü êâàíòîâàíèÿ mj = � 1=2. Ýòî ïðèâîäèò ê òîìó, ÷òî â öåíòðå çî-

íû Áðèëëþýíà âàëåíòíîé çîíû (vb) íàõîäèòñÿ ëèøü îäíî äâàæäû âûðîæäåííîå

ïî çíàêó ïðîåêöèè ïîëíîãî ìîìåíòà ñîñòîÿíèå.

Ñèòóàöèÿ ñòàíîâèòñÿ ñëîæíåå â ñëó÷àå çîíû ïðîâîäèìîñòè, ãäå ñîñòîÿ-

íèÿ èìåþò âèä p-îðáèòàëåéjL = 1; S = 1=2i . Ïî ïðàâèëó ñëîæåíèÿ ìîìåíòîâ

ïîëíûé îðáèòàëüíûé ìîìåíò ìîæåò ïðèíèìàòü ñëåäóþùèå çíà÷åíèÿ: J = 1=2

(mj = � 1=2) è J = 3=2 (mj = � 3=2; � 1=2). Òàêèì îáðàçîì, çîíà ïðîâîäèìîñòè

â ïåðîâñêèòàõ ÿâëÿåòñÿ ñîâîêóïíîñòüþ òðåõ ïîäçîí. Íèæíÿÿ ñïèí-îðáèòàëüíî

îòùåïë¼ííàÿ çîíà (so) ñîîòâåòñòâóåò ñîñòîÿíèÿì jJ = 1=2; mj = � 1=2i . Íà ðàñ-

ñòîÿíèè � âûøå ïî ýíåðãèè ðàñïîëàãàþòñÿ çîíû òÿæåëûõ (he, jJ = 3=2; mj =

� 3=2i è ëåãêèõ (le,jJ = 3=2; mj = � 1=2i ýëåêòðîíîâ. Â öåíòðå çîíû Áðèëëþýíà

ýíåðãèè òÿæåëûõ è ëåãêèõ ýëåêòðîíîâ ñîâïàäàþò, îäíàêî, ïðè k 6= 0 ýòî âûðîæ-

äåíèå ñíèìàåòñÿ çà ñ÷¼ò ðàçíûõ ýôôåêòèâíûõ ìàññ. Ñõåìàòè÷íîå èçîáðàæåíèå

îïèñàííîé âûøå çîííîé ñòðóêòóðû ïðèâåäåíî íà ðèñóíêå 1.2(b). Õàðàêòåðíàÿ

âåëè÷èíà � ñîñòàâëÿåò ïîðÿäêà 1.5 ýÂ.

Äëÿ áîëåå òî÷íîãî àíàëèçà çîííîé ñòðóêòóðû òðåáóåòñÿ ÷èñëåííûé ðàñ-

÷¼ò, îñíîâàííûé íà òåîðåìå Áëîõà [49, 50]: âîëíîâàÿ ôóíêöèÿ íîñèòåëÿ çàðÿäà

â ïåðèîäè÷åñêîì ïîòåíöèàëå U(r ) = U(r + R) ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ïðîèçâåäå-

íèå ïëîñêîé âîëíû íà ïåðèîäè÷åñêóþ ôóíêöèþ ñ ïåðèîäîì R. Â ëèòåðàòóðå

ïðèâîäÿòñÿ ðàñ÷¼òû, âûïîëíåííûå êàê ñ ïîìîùüþ òåîðèè ôóíêöèîíàëà ïëîò-

íîñòè (DFT), òàê è â ïðèáëèæåíèè ñèëüíîé ñâÿçè, íî îáà ïîäõîäà äàþò áëèçêèå

ðåçóëüòàòû [47, 51] è ïîçâîëÿþò ñ õîðîøåé òî÷íîñòüþ îïèñàòü îïòè÷åñêèå ñâîé-

ñòâà ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ.

Êàê áûëî ñêàçàíî âûøå, îïòè÷åñêèå ñâîéñòâà ïåðîâñêèòîâ ìîãóò ýôôåê-

òèâíî êîíòðîëèðîâàòüñÿ âàðüèðîâàíèåì èõ ñîñòàâà. Îäíàêî, ñîçäàíèå ðàçëè÷-

íûõ íàíîñòðóêòóð òàêæå ìîæåò áûòü èñïîëüçîâàíî äëÿ óïðàâëåíèÿ îïòè÷åñêè-

ìè ñâîéñòâàìè, òàêæå, êàê è â ñëó÷àå ïðèâû÷íûõ ïîëóïðîâîäíèêîâûõ ñèñòåì,
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òàêèõ êàê, íàïðèìåð, CdS èëè CdSe [52, 53]. Âûáîð óñëîâèé ñèíòåçà çàäà¼ò

ðàçìåðíîñòü ïîëó÷àåìûõ íàíîñòðóêòóðû îò 0D äî 2D. Íàíîñòðóêòóðû, ïîëó-

÷åííûå êîëëîèäíûì ñèíòåçîì, ïîäâåðæåíû äåãðàäàöèè. Ýòó ïðîáëåìó ðåøàåò

ñèíòåç ÍÊ â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå [14]. Â íàñòîÿùåé ðàáîòå èçó÷àþòñÿ ÍÊ íà

îñíîâå ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ, ïîëó÷åííûå êàê ñ ïîìîùüþ êîëëîèä-

íîãî ñèíòåçà, òàê ñèíòåçèðîâàííûå â ñòåêëå.

Ïðè óìåíüøåíèè ðàçìåðà ÍÊ äëÿ ðàñ÷¼òà øèðèíû çàïðåùåííîé çîíû ñòà-

íîâèòñÿ íåîáõîäèìûì ó÷¼ò êîíå÷íîãî ðàçìåðà ÍÊ. Ýòî ìîæíî îïèñàòü ñ ïîìî-

ùüþ ìîäåëè êâàíòîâîé ïîòåíöèàëüíîé ÿìû: åñëè ÷àñòèöó ìàññû m ïîìåñòèòü

â ïîòåíöèàëüíóþ ÿìó ñ áåñêîíå÷íî âûñîêèìè ñòåíêàìè è øèðèíîé d, òî å¼ ìè-

íèìàëüíî âîçìîæíàÿ ýíåðãèÿ áóäåò ðàâíÿòüñÿ Ec = ~2� 2

2md2 , ãäå~ � ïîñòîÿííàÿ

ïëàíêà. Â ÍÊ ñëåäóåò ó÷èòûâàòü ýòó ýíåðãèþ êàê äëÿ ýëåêòðîíîâ â çîíå ïðîâî-

äèìîñòè, òàê è äëÿ äûðîê â âàëåíòíîé çîíå. Âìåñòî îáû÷íîé ìàññû íóæíî èñ-

ïîëüçîâàòü ýôôåêòèâíóþ ìàññó, êîòîðàÿ çàäà¼ò çàêîí äèñïåðñèè. Ïðèáëèæ¼ííî

ýôôåêòèâíàÿ øèðèíà çàïðåùåííîé çîíû ENC
g â ÍÊ îïðåäåëÿåòñÿ ñëåäóþùèì

âûðàæåíèåì:

ENC
g = E bulk

g + E e
c + E h

c ; ãäåE e;h
c =

~2� 2

2me;h
ef f d2

: (1.1)

ÇäåñüE bulk
g � øèðèíà çàïðåùåííîé çîíû â îáú¼ìíîì ìàòåðèàëå, E e;h

c �

ìèíèìàëüíûå ýíåðãèè ýëåêòðîíà è äûðêè â ïîòåíöèàëüíîé ÿìå, me;h
ef f � ýô-

ôåêòèâíûå ìàññû ýëåêòðîíà è äûðêè, d çäåñü îáîçíà÷àåò ðàçìåð ÍÊ. Òàêèì

îáðàçîì, ñ óìåíüøåíèåì ðàçìåðà ÍÊ ýôôåêòèâíàÿ øèðèíà çàïðåùåííîé çîíû

äîëæíà âîçðàñòàòü ïðîïîðöèîíàëüíî ÷ëåíó 1=d2. Äàííàÿ çàâèñèìîñòü ïîäòâåð-

æäàåòñÿ ýêñïåðèìåíòàëüíî â ðàáîòàõ [54, 55, 56]. Íà ðèñóíêå 1.3 ïðåäñòàâëåíû

ðåçóëüòàòû ÷èñëåííîãî ðàñ÷¼òà øèðèíû çàïðåù¼ííîé çîíû â íàíîêðèñòàëëàõ

CsPbX3 (X = I, Br, Cl), êîòîðûé áûë âûïîëíåí â ðàáîòå [28]. Ìîæíî çàìåòèòü,

÷òî óìåíüøåíèå ðàçìåðà íà÷èíàåò îêàçûâàòü ñèëüíîå âëèÿíèå ïðè ðàçìåðàõ

ÍÊ ìåíüøå 10 íì. Ïðè óâåëè÷åíèè ðàçìåðà øèðèíà çàïðåù¼ííîé çîíû ñòðå-



19

ìèòñÿ ê çíà÷åíèþ äëÿ îáú¼ìíîãî ìàòåðèàëà. Èç óðàâíåíèÿ (1.1) ñëåäóåò ñíÿòèå

âûðîæäåíèÿ ìåæäó ñîñòîÿíèÿìè ëåãêèõ è òÿæåëûõ ýëåêòðîíîâ â ÍÊ â öåíòðå

çîíû Áðèëëþýíà.

Ðèñ. 1.3: Çàâèñèìîñòü ýôôåêòèâíîé øèðèíû çàïðåùåííîé çîíû â íàíîêðèñòàë-
ëàõ CsPbX 3 (X = I, Br, Cl) îò èõ ðàçìåðà [28].

1.2 Ýêñèòîííûå ñîñòîÿíèÿ

Êóëîíîâñêîå âçàèìîäåéñòâèå ìåæäó ýëåêòðîíîì è äûðêîé ïðèâîäèò ê îáðà-

çîâàíèþ àòîìîïîäîáíîé ñòðóêòóðû � ýêñèòîíà. Ýêñèòîííûå ñâîéñòâà âî ìíî-

ãîì îïðåäåëÿþò îïòè÷åñêèå è ëþìèíåñöåíòíûå ñâîéñòâà ïîëóïðîâîäíèêîâ è

ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ, â ÷àñòíîñòè. Ýíåðãèÿ ñâÿçè ýêñèòîíà â ïåðîâ-

ñêèòàõ ñîñòàâëÿåò íåñêîëüêî äåñÿòêîâ ìýÂ [46], ÷òî äåëàåò ýêñèòîí óñòîé÷èâûì

äàæå ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå.

Ïðàâèëî ñëîæåíèå ìîìåíòîâ è îáìåííîå âçàèìîäåéñòâèå ìåæäó ýëåêòðî-

íîì è äûðêîé ïðèâîäèò ê îáðàçîâàíèþ òîíêîé ñòðóêòóðû ýêñèòîííûõ óðîâ-

íåé [57, 58]. Òîíêàÿ ñòðóêòóðà ýêñèòîíà â ïåðîâñêèòàõ àêòèâíî èçó÷àëàñü â
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ïîñëåäíåå âðåìÿ [59, 43, 42, 60, 61, 62, 63]. Ïðàâèëî ñëîæåíèÿ ìîìåíòîâ äà¼ò

÷åòûðå âîçìîæíûõ ýêñèòîííûõ ñîñòîÿíèÿ ñ ðàçëè÷íûìè çíà÷åíèÿìè êâàíòî-

âûõ ÷èñåë ïîëíîãî ìîìåíòà è ïðîåêöèè ìîìåíòà íà îñü êâàíòîâàíèÿ. Îáìåííîå

âçàèìîäåéñòâèå ìåæäó ýëåêòðîíîì è äûðêîé ðàçáèâàåò ÷åòûð¼õêðàòíî âûðîæ-

äåííîå ýêñèòîííîå ñîñòîÿíèå íà îïòè÷åñêè çàïðåùåííûé ò¼ìíûé ñèíãëåò J = 0

è îïòè÷åñêè ðàçðåø¼ííûé ÿðêèé òðèïëåòJ = 1. Ò¼ìíûé ñèíãëåò ÿâëÿåòñÿ îñ-

íîâíûì ñîñòîÿíèÿì è íàõîäèòñÿ íà íåñêîëüêî ìýÂ íèæå ñâåòëîãî òðèïëåòà.

Àíèçîòðîïèÿ îáìåííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ñíèìàåò âûðîæäåíèå ñâåòëîãî

òðèïëåòà â ñëó÷àå ïîíèæåíèÿ ñèììåòðèè êðèñòàëëà èëè â ñëó÷àå àíèçîòðîïèè

ôîðìû ÍÊ. Â îðòîðîìáè÷åñêîé ôàçå êðèñòàëëè÷åñêîé ðåø¼òêè ñâåòëûé òðè-

ïëåò ïîëíîñòüþ ðàñùåïëÿåòñÿ ïî íàïðàâëåíèÿì äèïîëüíîãî ìîìåíòà, ñîîòâåò-

ñòâóþùèì îñÿì êðèñòàëëè÷åñêîé ðåø¼òêè. Â îáú¼ìíûõ ïåðîâñêèòàõ ñ ôîðìó-

ëîé CsPbX 3 äàííûå ïî òîíêîé ñòðóêòóðå ñâåòëîãî ýêñèòîíà ñèëüíî îãðàíè÷åíû.

Â ÷àñòè÷íî îðãàíè÷åñêîì ñâèíöîâî-ãàëîèäíîì ïåðîâñêèòå MAPbBr 3, îïòè÷å-

ñêèå ñâîéñòâà êîòîðîãî áëèçêè ê CsPbBr3, õàðàêòåðíàÿ âåëè÷èíà ðàñùåïëåíèÿ

óðîâíåé ñâåòëîãî ýêñèòîíà â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå ñîñòàâëÿåò ïðèìåðíî 200

ìêýÂ [64].

Ðèñ. 1.4: Ñïåêòð ÔË îò îäèíî÷íîãî ÍÊ CsPbBr 3, èçìåðåííûé ïðè òåìïåðàòóðå
3.5 Ê. Äàííûå âçÿòû èç ðàáîòû [43].

Èçìåðåíèÿ îïòè÷åñêèõ ñâîéñòâ ÍÊ ñèëüíî óñëîæíÿåòñÿ íåîäíîðîäíûì
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óøèðåíèåì, êîòîðîå ïîÿâëÿåòñÿ ïðè èçó÷åíèè àíñàìáëÿ ÍÊ. Îäíàêî, ñèëüíûì

ïðåèìóùåñòâîì ïåðîâñêèòíûõ ÍÊ ÿâëÿåòñÿ áûñòðîå âðåìÿ ýêñèòîííîé ðåêîì-

áèíàöèè (ìåíüøå íñ), ÷òî äåëàåò âîçìîæíûì èçó÷åíèå ÔË îò îäèíî÷íûõ ÍÊ.

Ýòîò ìåòîä â ïîñëåäíåå âðåìÿ ÿâëÿëñÿ îñíîâíûì äëÿ èçó÷åíèÿ ýíåðãåòè÷åñêîé

ñòðóêòóðû ýêñèòîííûõ óðîâíåé â ÍÊ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ. Îáû÷íî

ñïåêòð â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå â ÍÊ CsPb X 3 ñîñòîèò èç òðåõ ëèíèé, ñîîò-

âåòñòâóþùèõ óðîâíÿì ñâåòëîãî òðèïëåòà (ñì. ðèñóíîê 1.4). Ðàññòîÿíèå ìåæ-

äó ëèíèÿìè ñîñòàâëÿåò ïîðÿäêà ìýÂ. Äàííîå ðàñùåïëåíèå ìîæåò áûòü òàêæå

îáíàðóæåíî ìåòîäàìè êîãåðåíòíîé ñïåêòðîñêîïèè ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì.

Îäíàêî â òàêèõ èçìåðåíèÿõ îáû÷íî íàáëþäàåòñÿ òîëüêî îäíà ÷àñòîòà, ñîîòâåò-

ñòâóþùàÿ ðàññòîÿíèþ ìåæäó êðàéíèìè óðîâíÿìè [44]. Â ñèëüíûõ ìàãíèòíûõ

ïîëÿõ (ïîðÿäêà 7 Òë) òåìíûé ñèíãëåò ñòàíîâèòñÿ îïòè÷åñêè ðàçðåø¼ííûì, è â

ñïåêòðå ÔË îäèíî÷íîãî ÍÊ ïîÿâëÿåòñÿ ñîîòâåòñòâóþùàÿ ëèíèÿ, íàõîäÿùàÿñÿ

íà íåñêîëüêî ìýÂ íèæå ñâåòëîãî òðèïëåòà.

1.3 Îïòè÷åñêîå ñîçäàíèå ñïèíîâîé ïîëÿðèçàöèè è å¼

äåòåêòèðîâàíèå

Â ïðÿìîçîííûõ ïîëóïðîâîäíèêîâûõ ñèñòåìàõ ñóùåñòâóåò âîçìîæíîñòü îï-

òè÷åñêè ñîçäàâàòü àíñàìáëè îðèåíòèðîâàííûõ ïî ñïèíó ýëåêòðîíîâ è äûðîê.

Ïðàâî- ( � + ) è ëåâî-ïîëÿðèçîâàííûå ( � � ) ôîòîíû èìåþò ïðîåêöèþ óãëîâîãî

ìîìåíòà íà íàïðàâëåíèå äâèæåíèÿ, ðàâíóþ +1 èëè � 1, ñîîòâåòñòâåííî. Ïðè ïî-

ãëîùåíèè ôîòîíà ñ êðóãîâîé ïîëÿðèçàöèåé ýòîò óãëîâîé ìîìåíò ðàñïðåäåëÿåòñÿ

ìåæäó ôîòîâîçáóæä¼ííûìè ýëåêòðîíîì è äûðêîé ñîãëàñíî ïðàâèëàì îòáîðà,

îïðåäåëÿåìûì çîííîé ñòðóêòóðîé ïîëóïðîâîäíèêà. Äàííûé ïðîöåññ ýêâèâàëåí-

òåí ñèòóàöèè ñ îïòè÷åñêèìè ïåðåõîäàìè ìåæäó ñîñòîÿíèÿìè j1=2; � 1=2i (ñîîò-

âåòñòâóåò âàëåíòíîé çîíå) èj1=2; � 1=2i , j3=2; � 3=2i , j3=2; � 1=2i (ñîîòâåòñòâóþò

çîíå ïðîâîäèìîñòè). Çäåñü ïåðâûé èíäåêñ â îáîçíà÷åíèè ñîñòîÿíèÿ ðàâåí ïîë-
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íîìó ìîìåíòó J , à âòîðîé � ïðîåêöèÿ ïîëíîãî ìîìåíòà íà îñü êâàíòîâàíèÿ

mj . Ñîãëàñíî ïðàâèëàì îòáîðà ñëåäóþùèå îïòè÷åñêèå ïåðåõîäû ÿâëÿþòñÿ ðàç-

ðåø¼ííûìè: � J = 0; � 1, � mj = 0; � 1, íî ïåðåõîä ñ � J = 0 çàïðåù¼í ïðè

� mj = 0. Áîëüøèíñòâî îïòè÷åñêèõ ñâîéñòâ ïåðîâñêèòîâ îïðåäåëÿþòñÿ ñïèí-

îðáèòàëüíî îòùåïë¼ííîé ïîäçîíîé j1=2; � 1=2i .

Ñîãëàñíî îïèñàííûì âûøå ïðàâèëàì îòáîðà, â ðåçóëüòàòå ïîãëîùåíèÿ � +

ôîòîíà ñ ýíåðãèåé, ñîîòâåòñòâóþùåé ïåðåõîäó ìåæäó âàëåíòíîé çîíîé vb è

ïîäçîíîé so çîíû ïðîâîäèìîñòè (ðèñóíîê 1.2), â çîíå ïðîâîäèìîñòè ïîÿâèò-

ñÿ ýëåêòðîí ñ ïðîåêöèåé ìîìåíòà +1=2, à â âàëåíòíîé çîíå ïîÿâèòñÿ äûðêà ñ

ïðîåêöèåé ìîìåíòà +1=2. Òàêèì îáðàçîì, ñ ïîìîùüþ öèðêóëÿðíî ïîëÿðèçî-

âàííîãî ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ ìû ìîæåì ñîçäàâàòü ïîëÿðèçîâàííûå ïî ñïèíó

àíñàìáëè ýëåêòðîíîâ è äûðîê. Âïåðâûå äàííûé ýôôåêò äëÿ ïîëóïðîâîäíèêîâ

áûë ïîêàçàí â ðàáîòå Ëàìïåëÿ â 1968 [65] â êðåìíèè è áûë íàçâàí îïòè÷åñêîé

îðèåíòàöèåé. Â ñëó÷àå ïîëîæèòåëüíî èëè îòðèöàòåëüíî çàðÿæåííûõ êâàíòî-

âûõ òî÷åê (èëè íàíîêðèñòàëëîâ) ìîæíî ñîçäàâàòü ñïèíîâóþ ïîëÿðèçàöèþ â

àíñàìáëå ÷åðåç òðèîííûé ìåõàíèçì [66]. Â äàííîì ìåõàíèçìå îáðàçîâàâøàÿñÿ

ýëåêòðîí-äûðî÷íàÿ ïàðà îáðàçóåò òðèîí ñ ðåçèäåíòíûì ýëåêòðîíîì (èëè äûð-

êîé) â çàðÿæåííîì ÍÊ, êîòîðûé èìååò ñïèíîâóþ îðèåíòàöèþ ïðîòèâîïîëîæ-

íóþ ôîòîíó. Òàêèì îáðàçîì, â àíñàìáëå ðåçèäåíòíûõ ýëåêòðîíîâ ïîÿâëÿåòñÿ

íåðàâíîâåñíàÿ ñïèíîâàÿ îðèåíòàöèÿ.

Òåïåðü îáñóäèì òî, êàê ñîçäàííàÿ ñïèíîâàÿ ïîëÿðèçàöèÿ èçìåíÿåò îïòè-

÷åñêèå ñâîéñòâà èçó÷àåìîé ñèñòåìû. Íàïðèìåð, ïóñòü îáðàçåö áûë âîçáóæäåí

� + ôîòîíîì ñ ýíåðãèåé, ñîîòâåòñòâóþùåé ìåæçîííîìó ïåðåõîäó. Òîãäà ïðè îò-

ñóòñòâèè ïðîöåññîâ ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè â ðåçóëüòàòå ðåêîìáèíàöèè ýëåêòðîíà

è äûðêè èçëó÷èòñÿ ôîòîí ñ òàêîé æå ïîëÿðèçàöèåé. Òàêæå âîçáóæäåíèå� +

ïîëÿðèçîâàííûì ôîòîíîì óìåíüøèò âåðîÿòíîñòü ïîãëîùåíèÿ èäóùåãî ñ íåêî-

òîðîé ìàëîé âðåìåííîé çàäåðæêîé, � + ïîëÿðèçîâàííîãî ôîòîíà (ôîòîí çîíäè-

ðîâàíèÿ), òàê êàê êîëè÷åñòâî ðàçðåøåííûõ ñîñòîÿíèé äëÿ ïåðåõîäà ñîêðàòèòñÿ

èç-çà çàïðåòà Ïàóëè. Ñî âðåìåíåì èç-çà ïîòåðè ýëåêòðîíàìè è äûðêàìè íà÷àëü-
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íîé îðèåíòàöèè ñïèíà, à òàêæå èç-çà ïðîöåññîâ ðåêîìáèíàöèè ýòà âåðîÿòíîñòü

áóäåò ðàñòè äî èñõîäíîãî çíà÷åíèÿ.

Äëÿ çîíäèðîâàíèÿ ñïèíîâîé ïîëÿðèçàöèè ìîæíî èñïîëüçîâàòü è ëèíåéíî

ïîëÿðèçîâàííûé ëó÷. Îí ÿâëÿåòñÿ ñóïåðïîçèöèåé äâóõ ïðîòèâîïîëîæíûõ öèð-

êóëÿðíûõ ïîëÿðèçàöèé. Ïîñëå íàêà÷êè îáðàçöà âåðîÿòíîñòü ïîãëîùåíèÿ îäíîé

èç ýòèõ êîìïîíåíò óìåíüøèòñÿ. Òàêèì îáðàçîì, àìïëèòóäû � + è � � êîìïîíåíò

ñòàíóò ðàçíûìè, è ïîñëå ïðîõîæäåíèÿ îáðàçöà ëó÷ çîíäèðîâàíèÿ áóäåò èìåòü

ýëëèïòè÷åñêóþ ïîëÿðèçàöèþ. Òàêàÿ ýëëèïòè÷íîñòü íàçûâàåòñÿ ôàðàäååâñêîé

è ïðÿìî ïðîïîðöèîíàëüíà ïðîåêöèè ñïèíîâîé ïîëÿðèçàöèè Sz íà îïòè÷åñêóþ

îñü. Òàêæå ïîìèìî äèñáàëàíñà â ïîãëîùåíèè � + è � � êîìïîíåíò, ýòî ïðèâåäåò ê

ðàçëè÷íûì ïîêàçàòåëÿì ïðåëîìëåíèÿ äëÿ � + è � � âîëí. Ñëåäîâàòåëüíî, ïëîñ-

êîñòü ïîëÿðèçàöèè ïðîøåäøåãî ñâåòà ïîâåðíåòñÿ íà íåêîòîðûé óãîë � . Äàííûé

ýôôåêò ñâÿçàí ñ ýôôåêòîì Ôàðàäåÿ (âðàùåíèå ïëîñêîñòè ïîëÿðèçàöèè â ñðåäå

â ìàãíèòíîì ïîëå). Â íàøåì ñëó÷àå óãîë ôàðàäååâñêîãî âðàùåíèÿ ïëîñêîñòè

ïîëÿðèçàöèè � , òàêæå êàê è ôàðàäååâñêàÿ ýëëèïòè÷íîñòü, ëèíåéíî ñâÿçàí ñSz.

Äàííóþ ëèíåéíóþ ñâÿçü ìîæíî èñïîëüçîâàòü äëÿ äåòåêòèðîâàíèÿ èçìåíåíèÿ

ñïèíîâîé ïîëÿðèçàöèè â èññëåäóåìîì îáðàçöå. Ýêñïåðèìåíòàëüíîå ïðèìåíåíèå

ýòîãî ýôôåêòà áóäåò ïîäðîáíî îáñóæäàòüñÿ â ñëåäóþùèõ ãëàâàõ.

1.4 Ýôôåêò Çååìàíà è g-ôàêòîð Ëàíäå â ïîëóïðîâîäíèêîâûõ

ñòðóêòóðàõ

Ýôôåêò Çååìàíà çàêëþ÷àåòñÿ â ðàñùåïëåíèè ñïåêòðàëüíûõ ëèíèé âî

âíåøíåì ìàãíèòíîì ïîëå. Îí áûë âïåðâûå îáíàðóæåí Ï. Çååìàíîì äëÿ óçêîé

çåë¼íî-ãîëóáîé ëèíèè êàäìèÿ â ìàãíèòíûõ ïîëÿõ íàïðÿæ¼ííîñòüþ ïðèìåðíî

1 Òë è çàêëþ÷àëñÿ â ðàñùåïëåíèè ñïåêòðàëüíîé ëèíèè íà òðèïëåò. Ýòîò ýôôåêò

áûë òåîðåòè÷åñêè îïèñàí Õ. Ëîðåíöåì â ðàìêàõ êëàññè÷åñêîé ýëåêòðîííîé òåî-

ðèè, ÷òî ïîçæå áûëî íàçâàíî ïðîñòûì ýôôåêòà Çååìàíà. Âñêîðå îêàçàëîñü, ÷òî
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ñïåêòðàëüíûå ëèíèè áîëüøèíñòâà äðóãèõ âåùåñòâ ðàñùåïëÿþòñÿ â ìàãíèòíîì

ïîëå áîëåå ñëîæíûì îáðàçîì. Îáúÿñíèòü ýòîò ýôôåêò óäàëîñü òîëüêî â ðàì-

êàõ êâàíòîâîé ôèçèêè ñ ðàçâèòèåì ïðåäñòàâëåíèé î ñïèíå (ñëîæíûé ýôôåêò

Çååìàíà). Â ñëîæíîì ýôôåêòå Çååìàíà ðàñùåïëåíèå ñïåêòðàëüíûõ ëèíèé â

ìàãíèòíîì ïîëå îïðåäåëÿåòñÿ g-ôàêòîðîì Ëàíäå.

Â ñëó÷àå ïîëóïðîâîäíèêîâûõ ñòðóêòóð ðàñùåïëåíèå ýíåðãåòè÷åñêèõ óðîâ-

íåé íîñèòåëåé çàðÿäà â ìàãíèòíîì ïîëå òàêæå îïèñûâàåòñÿ ñ ïîìîùüþ g-

ôàêòîðà. Âçàèìîäåéñòâèå ñïèíà ñ ìàãíèòíûì ïîëåì B çàäà¼òñÿ ñëåäóþùèì

ãàìèëüòîíèàíîì:

H B =
1
2

� B

X

�;�

� � g�� B � ; (1.2)

ãäå� B � ìàãíåòðîí Áîðà, � � � ìàòðèöû Ïàóëè, g�� � g-òåíçîð ýëåêòðîíà.

Â ñëó÷àå èçîòðîïíûõ ñèñòåì ( g-òåíçîð íå çàâèñèò îò íàïðàâëåíèÿ ìàãíèò-

íîãî ïîëÿ) g-òåíçîð ìîæíî çàïèñàòü â ñëåäóþùåì âèäå:

g�� = g� �� ; (1.3)

ãäåg � g-ôàêòîð íîñèòåëÿ çàðÿäà. Äëÿ ñâîáîäíîãî ýëåêòðîíà â âàêóóìå g =

2:003. Îäíàêî, çà ñ÷¼ò ñèëüíîãî ñïèí-îðáèòàëüíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ â ïîëóïðî-

âîäíèêàõ âåëè÷èíû ýëåêòðîííîãî ( ge) è äûðî÷íîãî ( gh) g-ôàêòîðîâ ìîãóò çíà-

÷èòåëüíî îòëè÷àòüñÿ îò äâóõ è äàæå áûòü îòðèöàòåëüíûì. Íàïðèìåð, â GaAs

ýëåêòðîííûé g-ôàêòîð ïðèíèìàåò çíà÷åíèå ge = � 0:44 [67].

Çíà÷åíèå g-ôàêòîðà òåñíî ñâÿçàíî ñ ïàðàìåòðàìè çîííîé ñòðóêòóðû. Âïåð-

âûå çàâèñèìîñòüg-ôàêòîðà îò âåëè÷èí çîííûõ èçó÷àëàñü â òåîðåòè÷åñêîé ðà-

áîòå Ðîò, Ëàêñà è Öâåðäëèíãà â 1959 ãîäó. Ñîãëàñíî èõ òåîðèè â ïðèâû÷íûõ

ïîëóïðîâîäíèêàõ ge âîçðàñòàåò è ñòðåìèòñÿ ê äâîéêå ñ óâåëè÷åíèåì øèðèíû

çàïðåùåííîé çîíû, à gh, íàîáîðîò, óìåíüøàåòñÿ ñ Eg [68]. Áûëî òàêæå ïîêà-

çàíî, ÷òî âûðàæåíèÿ îïèñûâàþùèå g-ôàêòîðà áëèçêè ê òåì, ÷òî îïèñûâàþò

ýôôåêòèâíóþ ìàññó íîñèòåëåé çàðÿäà. Â ïåðîâñêèòàõ ìû èìååì ¾ïåðåâåðíó-
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òóþ¿ çîííóþ ñòðóêòóðó, è äûðêà ìåíÿåòñÿ ìåñòàìè ñ ýëåêòðîíîì. Âûðàæåíèÿ

äëÿ çàâèñèìîñòè äûðî÷íîãî è ýëåêòðîííîãî g-ôàêòîðà îò ïàðàìåòðîâ çîííîé

ñòðóêòóðû â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ ïðèíèìàåò ñëåäóþùèé âèä [26]:

gh = 2 �
4p2

3m0

�
1

Eg
�

1
Eg + � so

�
; (1.4)

ge = 2 �
4p2

3m0
�

1
Eg

+ � g: (1.5)

Çäåñüp � ìàòðè÷íûé ýëåìåíò îïåðàòîðà èìïóëüñà ìåæäó âàëåíòíîé çîíîé è

çîíîé ïðîâîäèìîñòè, � so � âåëè÷èíà ñïèí-îðáèòàëüíîãî ðàñùåïëåíèÿ çîí ïðî-

âîäèìîñòè, m0 � ìàññà ñâîáîäíîãî ýëåêòðîíà â âàêóóìå, � g � ÷ëåí, îïèñûâà-

þùèé âëèÿíèå äàëüíèõ çîí.

Â ñëó÷àå, åñëè â ñèñòåìå åñòü àíèçîòðîïèÿ, íåîáõîäèìî èñïîëüçîâàòü g-

òåíçîð. Äëÿ íåãî ñóùåñòâóåò òàêàÿ ñèñòåìà êîîðäèíàò, â êîòîðîé îí ïðåäñòàâ-

ëÿåòñÿ â âèäå äèàãîíàëüíîé ìàòðèöû âèäàg�� = diag(gxx ; gyy; gzz).

Äîëãîå âðåìÿ èçìåðåíèå g-ôàêòîðà â ïîëóïðîâîäíèêàõ áûëî çàòðóäíåíî

èç-çà òîãî, ÷òî îáû÷íî â ýòèõ ñèñòåìàõ íåîäíîðîäíîå óøèðåíèå ñïåêòðàëüíûõ

ëèíèé ñèëüíî áîëüøå õàðàêòåðíîé âåëè÷èíû Çååìàíîâñêîãî ðàñùåïëåíèÿ. Òà-

êèì îáðàçîì, èçìåðåíèÿ òðåáîâàëè ïðèëîæåíèÿ êðàéíå âûñîêèõ ìàãíèòíûõ ïî-

ëåé. Ñóùåñòâåííî ïðîäâèíóòüñÿ â ýòîì íàïðàâëåíèè óäàëîñü ïîñëå îñâîåíèÿ

ìåòîäîâ êîãåðåíòíîé ñïåêòðîñêîïèè.

1.5 Ñïèíîâàÿ ïðåöåññèÿ

Ðàññìîòðèì çàäà÷ó, ïîñòàâëåííóþ ãàìèëüòîíèàíîì (1.2). Îïåðàòîð ñïèíà

ââîäèòñÿ ñëåäóþùèì îáðàçîì:

s =
1
2

�:

Ïåðåéä¼ì ê ïðåäñòàâëåíèþ Ãåéçåíáåðãà. Òîãäà ýâîëþöèÿ ñïèíà îïèñûâàåò-



26

ñÿ ñëåäóþùèì âûðàæåíèåì:

ds
dt

=
i
~

[H; s] = �
i
4

[(� � ! L ); � ] = ! L � s; (1.6)

ãäå! L = � B
~ gB � ÷àñòîòà Ëàðìîðà. Äàííîå óðàâíåíèå ëèíåéíî ïî s, ïîýòîìó

âìåñòî s ìîæíî èñïîëüçîâàòü ñðåäíåå çíà÷åíèå îïåðàòîðà, îïðåäåë¼ííîå ñëåäó-

þùèì îáðàçîì:

S = hsi = tr (�̂ s); (1.7)

ãäå�̂ � ìàòðèöà ïëîòíîñòè, êîòîðàÿ â ïðåäñòàâëåíèè Ãåéçåíáåðãà îñòà¼òñÿ ïî-

ñòîÿííîé. Â èòîãå ïîëó÷àåòñÿ óðàâíåíèå ïðåöåññèè:

dS
dt

= ! L � S: (1.8)

Òàêèì îáðàçîì, ñïèí, ïîìåùåííûé â ìàãíèòíîå ïîëå, áóäåò ñîâåðøàòü ïðåöåñ-

ñèþ ñ ëàðìîðîâñêîé ÷àñòîòîé, íàïðàâëåíèå è âåëè÷èíà êîòîðîé îïðåäåëÿþòñÿ

ìàãíèòíûì ïîëåì è g-ôàêòîðîì ( g-òåíçîðîì).

Ñóùåñòâóåò íåñêîëüêî ìåòîäîâ äëÿ ýêñïåðèìåíòàëüíîãî èçó÷åíèÿ ñïèíîâîé

äèíàìèêè íîñèòåëåé çàðÿäà è ýêñèòîíîâ â ïîëóïðîâîäíèêîâûõ ñèñòåìàõ. Ñðåäè

íèõ, ìåòîäû íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå ñ äåòåêòèðîâàíèåì ôàðàäååâñêîãî âðàùå-

íèÿ èëè ýëëèïòè÷íîñòè, èçìåðåíèå ÔË ñ ïîëÿðèçàöèîííûì è âðåìåííûì ðàçðå-

øåíèÿìè, êîìáèíàöèîííîå ðàññåÿíèå ñ ïåðåâîðîòîì ñïèíà, äèôôåðåíöèàëüíîå

ïîãëîùåíèå ñ âðåìåííûì è ïîëÿðèçàöèîííûì ðàçðåøåíèÿìè. Â äàííîé ãëàâå

ìû îãðàíè÷èìñÿ ðåçóëüòàòàìè, ïîëó÷åííûìè ñ ïîìîùüþ íàèáîëåå ðàñïðîñòðà-

íåííîãî è èíôîðìàòèâíîãî ìåòîäà - ôàðàäååâñêîå (êåðîâñêîå) âðàùåíèå èëè

ýëëèïòè÷íîñòü ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì. Äàííûé ìåòîä ïîçâîëÿåò íàïðÿìóþ

íàáëþäàòü ñïèíîâóþ ïðåöåññèþ ðåçèäåíòíûõ íîñèòåëåé çàðÿäà. Â ïîñëåäíèå

äåñÿòèëåòèÿ îí àêòèâíî ïðèìåíÿëñÿ äëÿ èçó÷åíèÿ ñïèíîâîé äèíàìèêè â ðàç-

ëè÷íûõ ïîëóïðîâîäíèêîâûõ ñèñòåìàõ (îáú¼ìíûå ïîëóïðîâîäíèêè, êâàíòîâûå

ÿìû, êâàíòîâûå òî÷êè).
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Âïåðâûå ñïèíîâàÿ êîãåðåíòíîñòü â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ áû-

ëà èçìåðåíà â ïîëèêðèñòàëëè÷åñêèõ ïëåíêàõ CH3NH3PbClx I1� x â ðàáîòå [69],

à çàòåì â îáú¼ìíîì êðèñòàëëå CsPbBr3 â ðàáîòå [39]. Íà ðèñóíêå 1.5(a) ïðè-

âåäåíû èçìåðåííûå â êðèñòàëëå CsPbBr3 äèíàìèêè êåððîâñêîé ýëëèïòè÷íîñòè

â ìàãíèòíûõ ïîëÿõ ðàçëè÷íîé âåëè÷èíû (â ãåîìåòðèè Ôîéãòà). Íàáëþäàþòñÿ

ýëåêòðîííûå è äûðî÷íûå ñïèíîâûå áèåíèÿ. Õàðàêòåðíûå âðåìåíà ñïèíîâîé êî-

ãåðåíòíîñòè ñîñòàâëÿþò ïîðÿäêà íåñêîëüêèõ íàíîñåêóíä. Íàáëþäàåìàÿ â ýêñïå-

ðèìåíòå ÷àñòîòà îñöèëëÿöèé ! L ñîîòâåòñòâóåò ìîäóëþ ÷àñòîòû Ëàðìîðîâñêîé

ïðåöåññèè! L è ñëåäóþùèì îáðàçîì çàâèñèò îò âåëè÷èíû ìàãíèòíîãî ïîëÿ:

! L =
jgj� B B

~
: (1.9)

Íà ðèñóíêå 1.5(b) ïðèâåäåíû çàâèñèìîñòè ýëåêòðîííîé è äûðî÷íîé ÷àñòîò

ïðåöåññèè Ëàðìîðà îò âåëè÷èíû ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ñîãëàñíî óðàâíåíèþ (1.9),

íàêëîí ýòèõ çàâèñèìîñòåé ñîîòâåòñòâóåò ìîäóëþ g-ôàêòîðà. Òàêèì îáðàçîì,

äëÿ îáú¼ìíîãî êðèñòàëëà CsPbBr3 ge = 1:96, à gh = 0:75, êîòîðûå ÿâëÿþòñÿ

ïîëîæèòåëüíûìè [26].

1.6 Óíèâåðñàëüíàÿ çàâèñèìîñòü g-ôàêòîðà â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ

ïåðîâñêèòàõ îò øèðèíû çàïðåùåííîé çîíû

Âàæíûì äîñòèæåíèåì ñïèíîâîé ôèçèêè â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêè-

òàõ ÿâëÿåòñÿ îáíàðóæåíèå óíèâåðñàëüíîé çàâèñèìîñòèg-ôàêòîðà îò øèðèíû

çàïðåùåííîé çîíû [26]. Â ðàáîòàõ [26, 39, 70] áûëè èçìåðåíû ýëåêòðîííûå è

äûðî÷íûå g-ôàêòîðû â ðàçëè÷íûõ êðèñòàëëàõ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêè-

òîâ (êàê ïîëíîñòüþ íåîðãàíè÷åñêèõ, òàê è ñ äîáàâëåíèåì ôîðìàìèäèíèÿ èëè

ìåòèëàììîíèÿ) ñ øèðèíîé çàïðåù¼ííîé çîíû îò 1.5 ýÂ äî 2.6 ýÂ. Ýêñïåðèìåí-

òàëüíûå äàííûå ïîêàçàíû ñèìâîëàìè íà ðèñóíêå 1.6. Àíèçîòðîïèÿ g-ôàêòîðà
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Ðèñ. 1.5: (a) Äèíàìèêè êåððîâñêîãî âðàùåíèÿ â îáú¼ìíîì êðèñòàëëå CsPbBr 3 â
ðàçëè÷íûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ. (b) Çàâèñèìîñòè ýëåêòðîííîé è äûðî÷íîé ÷àñòîò
ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ â ãåîìåòðèè Ôîéãòà. Äàííûå âçÿòû
èç ðàáîòû [39].

áûëà îáíàðóæåíà â êðèñòàëëàõ CsPbBr3 è MAPbI3. Ýòî ñâÿçàíî ñ òåì, ÷òî êðè-

ñòàëëû íà îñíîâå öåçèÿ è ìåòèëàìèíà ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ èìåþò îðòî-

ðîìáè÷åñêóþ êðèñòàëëè÷åñêóþ ðåøåòêó â îòëè÷èå îò êóáè÷åñêîé ó îñòàëüíûõ.

Êàê ìîæíî âèäåòü íà ðèñóíêå 1.6, ýëåêòðîííûé g-ôàêòîð óáûâàåò ñ ðî-

ñòîì âåëè÷èíû çàïðåùåííîé çîíû îò 3.5 ïðè 1.5 ýÂ äî 1.5 ïðè 2.6 ýÂ. Äûðî÷-

íûé g-ôàêòîð, íàîáîðîò, ìîíîòîííî âîçðàñòàåò âî âñ¼ì èçó÷åííîì äèàïàçîíå

îò � 1:2 ïðè 1.5 ýÂ äî 1.33 ïðè 3.2 ýÂ. Â ðàçäåëå 1.4 ìû îáñóæäàëè çàâèñè-

ìîñòü ýëåêòðîííûõ è äûðî÷íûõ g-ôàêòîðîâ îò ïàðàìåòðîâ çîííîé ñòðóêòóðû:

áûëî ïîêàçàíî, ÷òî îíè îïèñûâàþòñÿ óðàâíåíèÿìè (1.4) è (1.5). Â ðàáîòå [26]

áûëî óñòàíîâëåíî, ÷òî óðàâíåíèÿ (1.4) è (1.5) îïèñûâàþò èìåþùèåñÿ ýêñïå-

ðèìåíòàëüíûå äàííûå ïðè ñëåäóþùèõ çíà÷åíèÿõ ïàðàìåòðîâ: � so = 1:5 eV,
hp
m0

= 6:8 ýÂ��A, � g = � 1 (ìîäåëüíûå çàâèñèìîñòè ñ ýòèìè ïàðàìåòðàìè ïîêàçà-

íû íà ðèñóíêå 1.6). Ïîñëåäíåå ñîãëàñóåòñÿ ñ ðàñ÷¼òàìè, êîòîðûå ïîêàçûâàþò,

÷òî ýëåêòðîííûé g-ôàêòîð äîëæåí ñòðåìèòüñÿ ê � 5=3 ïðè Eg ! 1 .

Â ðàáîòå [27] èçó÷àëàñü çàâèñèìîñòüg-ôàêòîðà ñâåòëîãî ýêñèòîíà îò øè-

ðèíû çàïðåù¼ííîé çîíû â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ. Áûëî ïîêàçàíî,
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Ðèñ. 1.6: Óíèâåðñàëüíàÿ çàâèñèìîñòüg-ôàêòîðà â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâ-
ñêèòàõ îò øèðèíû çàïðåù¼ííîé çîíû. Äàííûå âçÿòû èç ðàáîòû [26].

÷òî îí ñëàáî ìåíÿåòñÿ ñ èçìåíåíèåì øèðèíû çàïðåùåííîãî çîíû è ïðèìåðíî

ðàâåí 2.5. Ïîëó÷åííûå çíà÷åíèÿ õîðîøî îïèñûâàþòñÿ ñóììîé óíèâåðñàëüíûõ

çàâèñèìîñòåé ýëåêòðîííîãî è äûðî÷íîãî g-ôàêòîðîâ, êàê è îæèäàåòñÿ äëÿ ñâåò-

ëîãî ýêñèòîíà.

1.7 g-ôàêòîð â íàíîêðèñòàëëàõ

Â ñëó÷àå íàíîñòðóêòóð íåîáõîäèìî ó÷èòûâàòü âëèÿíèå êîíå÷íîñòè èõ

ðàçìåðîâ íà g-ôàêòîð íîñèòåëåé çàðÿäà è ýêñèòîíîâ. Âïåðâûå òåîðèÿ äëÿ

ðàñ÷¼òà âåëè÷èíûg-ôàêòîðîâ â íàíîñòðóêòóðàõ áûëà ïðåäñòàâëåíà â ðàáî-

òå Êèñåë¼âà, Èâ÷åíêî è Ðîññëåðà â 1998 ãîäó [71]. Ïðåäëîæåííàÿ òåîðèÿ ÷å-

ðåç íåñêîëüêî ëåò áûëà ýêñïåðèìåíòàëüíî ïîäòâåðæäåíà íà êâàíòîâûõ ÿìàõ

GaAs/AlxGa1� xAs [72]. Îäíàêî äàííûå ïî ýêñïåðèìåíòàëüíîìó èçó÷åíèþ âëèÿ-

íèÿ ðàçìåðíîãî êâàíòîâàíèÿ íà g-ôàêòîð â ÍÊ (èëè êâàíòîâûõ òî÷êàõ) ñèëüíî

îãðàíè÷åíû.

Êàê îáñóæäàëîñü â ïðåäûäóùåì ðàçäåëå, äëÿ ñïèíîâîé ôèçèêè â îáú¼ìíûõ
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ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ áûë ïîëó÷åí âàæíûé ðåçóëüòàò: èçìåíåíèå

ñîñòàâà ñîåäèíåíèÿ îêàçûâàåò âëèÿíèå íà g-ôàêòîð òîëüêî ÷åðåç èçìåíåíèå

øèðèíû çàïðåù¼ííûé çîíû è àíèçîòðîïèþ êðèñòàëëè÷åñêîé ðåøåòêè. Äàëåå

õîòåëîñü áû ïåðåíåñòè ýòîò ðåçóëüòàò íà ÍÊ, ÷òî áûëî íà÷àòî â ðàáîòå [28].

Ðèñ. 1.7: Ðåçóëüòàòû âû÷èñëåíèÿ ýëåêòðîííîãî (a) è äûðî÷íîãî g-ôàêòîðîâ â
ÍÊ CsPb X 3 (X = I, Br, Cl) â ïðèáëèæåíèè ñèëüíîé ñâÿçè. Îòêðûòûå ñèìâîëû
ñîîòâåòñòâóþò îáúåìíûì êðèñòàëëàì, çàêðûòûå � ÍÊ ðàçíûõ ðàçìåðîâ. Ïóíê-
òèðíûìè ëèíèÿìè ïîêàçàíû óíèâåðñàëüíûå çàâèñèìîñòè îò øèðèíû çàïðåù¼í-
íîé çîíû äëÿ îáú¼ìíûõ ïåðîâñêèòîâ, êîòîðûå îáñóæäàëèñü â ðàçäåëå 1.6. Äàí-
íûå âçÿòû èç ðàáîòû [28].

Ðåçóëüòàòû ðàñ÷¼òàg-ôàêòîðîâ ýëåêòðîíîâ è äûðîê â ÍÊ CsPb X 3 â ïðè-

áëèæåíèè ñèëüíîé ñâÿçè ïðåäñòàâëåíû íà ðèñóíêå 1.7. Áûëî òåîðåòè÷åñêè ïîêà-

çàíî, ÷òî ïðè óâåëè÷åíèè ýíåðãèè ðàçìåðíîãî êâàíòîâàíèÿ â ÍÊ ýëåêòðîííûé g-

ôàêòîð äîëæåí áûñòðî óìåíüøàòüñÿ. Ýòî îáúÿñíÿåòñÿ òåì, ÷òî ïðè óìåíüøåíèè

ðàçìåðà ÍÊ ïðîèñõîäèò áîëåå àêòèâíîå ñìåøèâàíèå ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé ñî

äíà çîíû ïðîâîäèìîñòè ñ ñîñòîÿíèÿìè èç çîí òÿæåëûõ è ë¼ãêèõ ýëåêòðîíîâ. Â

òî æå âðåìÿ gh âîçðàñòàåò ñ óìåíüøåíèåì ðàçìåðà, íî ïðè ýòîì çíà÷åíèÿ äû-

ðî÷íîãî g-ôàêòîðà îñòàþòñÿ áëèçêè ê çíà÷åíèÿì, êîòîðûå äà¼ò óíèâåðñàëüíàÿ
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çàâèñèìîñòü ïðè ñîîòâåòñòâóþùåé øèðèíå çàïðåù¼ííîé çîíû. Ïðè÷èíà òàêîãî

ïîâåäåíèÿ � áîëåå ïðîñòîå óñòðîéñòâî âàëåíòíîé çîíû â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ

ïåðîâñêèòàõ. Îäíàêî ýêñïåðèìåíòàëüíî äàííûå ðåçóëüòàòû áûëè ïðîâåðåíû

òîëüêî äëÿ îòíîñèòåëüíî áîëüøèõ ÍÊ ñ ðàçìåðàìè áîëåå 10 íì.

1.8 Ñïèíîâàÿ ðåëàêñàöèÿ è äåôàçèðîâêà

Êàê âèäíî èç ðèñóíêà 1.5(a), â ñèãíàëå êåððîâñêîãî âðàùåíèÿ ñ âðåìåííûì

ðàçðåøåíèåì íàáëþäàåòñÿ íå òîëüêî îñöèëëÿöèè ñèãíàëà íà ÷àñòîòå ëàðìîðîâ-

ñêîé ïðåöåññèè, íî è çàòóõàíèå ýòèõ îñöèëëÿöèè. Ïîýòîìó â äàííîì ðàçäåëå

ìû ïåðåõîäèì ê îáñóæäåíèþ ñëåäóþùåãî âàæíîãî âîïðîñà ñïèíîâîé ôèçèêè �

ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè, äåêîãåðåíöèè è äåôàçèðîâêè. Ëþáûå ôëóêòóàöèè è íåîä-

íîðîäíîñòè ñïèíîâûõ âçàèìîäåéñòâèé ìîãóò ïðèâåñòè ê äèññèïàòèâíûì ýôôåê-

òàì. Â ýòîì ðàçäåëå ìû ââåäåì ïîíÿòèÿ ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè, äåêîãåðåíöèè è

äåôàçèðîâêè, à òàêæå îáñóäèì âîçìîæíûå èõ ìåõàíèçìû.

Åñëè ìû ðàññìàòðèâàåì îäèíî÷íûé ñïèí íîñèòåëÿ çàðÿäà, òî äëÿ íåãî ñó-

ùåñòâóþò äâà äèññèïàòèâíûõ ïðîöåññà: ñïèíîâàÿ ðåëàêñàöèÿ è ñïèíîâàÿ äå-

êîãåðåíöèÿ. Ñïèíîâàÿ ðåëàêñàöèÿ ñâÿçàíà ñ ïðîöåññàìè ïåðåõîäà ìåæäó ðàç-

ëè÷íûìè ñïèíîâûìè ñîñòîÿíèÿìè, êîòîðûå îïèñûâàþòñÿ âðåìåíåì � s. Òåïåðü

ðàññìîòðèì ñëó÷àé, êîãäà ñïèí ñîâåðøàåò ïðåöåññèþ âîêðóã ìàãíèòíîãî ïî-

ëÿ. Òîãäà ïîòåðÿ íà÷àëüíîé ôàçû ïðåöåññèè íàçûâàåòñÿ ñïèíîâîé äåêîãåðåíöè-

åé. Ïîâåäåíèå ïðîäîëüíîé îòíîñèòåëüíî ìàãíèòíîãî ïîëÿ êîìïîíåíòû ñïèíîâîé

ïîëÿðèçàöèè îïðåäåëÿåòñÿ â îñíîâíîì ïðîöåññàìè ýíåðãåòè÷åñêîé ðåëàêñàöèè

è õàðàêòåðèçóåòñÿ âðåìåíåì ïðîäîëüíîé ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè T1. Äëÿ îïèñà-

íèÿ çàòóõàíèÿ ñïèíîâîé ïðåöåññèè (ïîïåðå÷íîé îòíîñèòåëüíî ìàãíèòíîãî ïîëÿ

êîìïîíåíòû ñïèíîâîé ïîëÿðèçàöèè) èñïîëüçóþò âðåìÿ ñïèíîâîé êîãåðåíòíî-

ñòè T2. Çíà÷åíèÿ âðåìåí T1 è T2 ìîãóò îïðåäåëÿòüñÿ ìíîæåñòâîì ôàêòîðîâ.

Íàïðèìåð, ïðîöåññû ðàññåÿíèÿ íà ïðèìåñÿõ èëè ôîíîíàõ, çàâèñÿùèå îò êâàçè-
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ìîìïóëüñà k ñïèí-îðáèòàëüíîå âçàèìîäåéñòâèå [73] èëè çàâèñÿùèå îò ýíåðãèè

g-ôàêòîð [74, 75]. Òàêæå âðåìåííûå è/èëè ïðîñòðàíñòâåííûå âàðèàöèè ÿäåðíî-

ãî ñâåðõòîíêîãî ïîëÿ òàêæå ïðèâîäÿò ê ðåëàêñàöèè è äåêîãåðåíöèè.

×àñòî íóæíî ðàññìàòðèâàòü íå îòäåëüíûå ýëåêòðîííûå ñïèíû, à èõ àíñàì-

áëè. Â ýòîì ñëó÷àå ïîëÿðèçàöèÿ ìîæåò çàòóõàòü áåç êàêîãî-ëèáî âçàèìîäåé-

ñòâèÿ ñî ñðåäîé: ÷àñòîòû ïðåöåññèè ðàçíûõ ñïèíîâ ìîãóò îòëè÷àòüñÿ (ïîÿâëÿ-

åòñÿ íåîäíîðîäíîå óøèðåíèå ñïåêòðà ÷àñòîò ïðåöåññèè), ÷òî ïðèâîäèò ê ðàñïëû-

âàíèþ ôàçû ïðåöåññèè ðàçëè÷íûõ ñïèíîâ. Ýòîò ïðîöåññ íàçûâàåòñÿ ñïèíîâîé

äåôàçèðîâêîé è õàðàêòåðèçóåòñÿ âðåìåíåìT �
2 (âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè),

êîòîðîå êîðî÷å âðåìåíè ñïèíîâîé êîãåðåíòíîñòè äëÿ îòäåëüíîãî íîñèòåëÿ çà-

ðÿäà. Ïðè ýòîì ïðîäîëüíàÿ ðåëàêñàöèÿ êàê îäèíî÷íîãî ñïèíà, òàê è àíñàìáëÿ,

õàðàêòåðèçóåòñÿ îäíèì è òåì æå âðåìåíåì T1. Íåîäíîðîäíîå óøèðåíèå ñïåêòðà

÷àñòîò ïðåöåññèè ìîæåò áûòü âûçâàíî ìíîæåñòâîì ôàêòîðîâ, íàïðèìåð, âàðè-

àöèåé ðàçìåðà è ãåîìåòðèè êâàíòîâûõ òî÷åê â àíñàìáëå êâàíòîâûõ òî÷åê [23]

èëè ôëóêòóàöèÿìè ÿäåðíîãî ñâåðõòîíêîãî ïîëÿ [33].

Õàðàêòåðíûå çíà÷åíèå âðåìåíè T1 â ñâèíöîâî-ãàëëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ

îáû÷íî ñîñòàâëÿþò äåñÿòêè èëè ñîòíè íàíîñåêóíä. Ýòè âðåìåíà ñèëüíî äëèííåå

ìàêñèìàëüíûõ çàäåðæåê èñïîëüçóåìûõ â ýêñïåðèìåíòå íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå.

Ïîýòîìó äëÿ èõ èçìåðåíèÿ îáû÷íî èñïîëüçóþòñÿ ìåòîäû ñïèíîâîé èíåðöèè [76]

è ðåçîíàíñíîé ñïèíîâîé èíåðöèè [77]. Ñ ïîìîùüþ ìåòîäà ðåçîíàíñíîé ñïèíîâîé

èíåðöèè â HK CsPb(Br,Cl)3 â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå áûëè îáíàðóæåíû âðåìåíà

ïðîäîëüíîé ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè, èìåþùèå âåëè÷èíó ïîðÿäêà 1 ìñ [25]. Îò-

äåëüíûì ñëîæíûì âîïðîñîì ÿâëÿåòñÿ ýêñïåðèìåíòàëüíîå îïðåäåëåíèå âðåìåíè

ñïèíîâîé êîãåðåíòíîñòè T2. Íåñêîëüêî ëåò íàçàä ýòî óäàëîñü ñäåëàòü äëÿ äûðîê

â HK CsPb(Br,Cl)3 ñ ïîìîùüþ ýôôåêòà ñïèíîâîé ñèíõðîíèçàöèè ìîä [21]: áûëî

ïîëó÷åíî âðåìÿ T2 � 25 íñ. Ïðè ýòîì õàðàêòåðíûå çíà÷åíèÿ âðåìåíè T �
2 ìîãóò

ñîñòàâëÿòü îò åäèíèö ïèêîñåêóíä äî äåñÿòêîâ íàíîñåêóíä.

Â ðàáîòå [39] èññëåäóåòñÿ çàâèñèìîñòü âðåìåíèT �
2 îò âåëè÷èíû ìàãíèò-

íîãî ïîëÿ â îáú¼ìíîì êðèñòàëëå CsPbBr 3 (ðèñóíîê 1.8). Âðåìÿ ñïèíîâîé äå-
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ôàçèðîâêè ñîêðàùàåòñÿ ñ óâåëè÷åíèåì ìàãíèòíîãî ïîëÿ, ÷òî õàðàêòåðíî äëÿ

íåîäíîðîäíîé äåôàçèðîâêè, êîòîðàÿ âûçâàíà ðàçáðîñîì g-ôàêòîðîâ íîñèòåëåé

çàðÿäà è îïðåäåëÿåòñÿ ñëåäóþùèì âûðàæåíèåì:

1
T �

2;e;h(B )
=

1
T �

2;e;h(0)
+

� ge;h� B B
~

: (1.10)

ÇäåñüT �
2 (0) � âðåìÿ äåôàçèðîâêè ñïèíîâîãî àíñàìáëÿ â íóëåâîì ìàãíèò-

íîì ïîëå, à � ge;h � øèðèíà ðàçáðîñà ýëåêòðîííûõ èëè äûðî÷íûõ g-ôàêòîðîâ.

Àïïðîêñèìàöèÿ óðàâíåíèåì (1.10) ïîçâîëÿåò îïðåäåëèòü âåëè÷èíû � ge = 0:04

è � ge = 0:05. Äëÿ ÍÊ CsPbBr 3 èçìåðåííûå âåëè÷èíû ðàçáðîñà ñîñòàâëÿþò

ïîðÿäêà 0.1 [19, 18].

1.9 Ìåõàíèçìû ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè

Ïðè ðàáîòå ñ àíñàìáëåì ÍÊ íàáëþäàåìîå çàòóõàíèå îñöèëëÿöèé ñèãíàëà

ìîæíî ðàçáèòü íà äâå ñîñòàâëÿþùèå: ñïèíîâàÿ ðåëàêñàöèÿ è ïîòåðÿ ñïèíî-

âîé êîãåðåíòíîñòè âíóòðè îäíîãî ÍÊ è ïîòåðÿ ôàçû ïðåöåññèè ìåæäó ñïèíàìè

â ðàçíûõ ÍÊ. Â ýòîì ðàçäåëå ìû îáñóäèì ìåõàíèçìû, îïðåäåëÿþùèå âðåìÿ

ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè è êîãåðåíòíîñòè âíóòðè îäíîãî ÍÊ. Âîîáùå ãîâîðÿ, ëþ-

áàÿ ôëóêòóàöèÿ èëè íåîäíîðîäíîñòü ñïèíîâîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ìîæåò âûçâàòü

ñïèíîâóþ ðåëàêñàöèþ è äåôàçèðîâêó. Îäíàêî îáû÷íî äëÿ ïîëóïðîâîäíèêîâûõ

ñèñòåì âûäåëÿþò íåñêîëüêî íàèáîëåå ýôôåêòèâíûõ ìåõàíèçìîâ, òàêèõ êàê ìå-

õàíèçì Ýëëèîòòà-ßôåòà [78, 79], ìåõàíèçì Äüÿêîíîâà-Ïåðåëÿ [80, 81] è ìåõà-

íèçì Áèðà-Àðîíîâà-Ïèêóñà [82, 83].

Ìåõàíèçì Ýëëèîòòà-ßôåòà

Ìåõàíèçì Ýëëèîòòà-ßôåòà áûë âïåðâûå ïðåäñòàâëåí Ýëëèîòòîì [78] è

ßôåòîì [79] è ó÷èòûâàåò ïðîöåññû ðàññåÿíèÿ ñ ïåðåâîðîòîì ñïèíà. Êîëåáàíèÿ

ðåøåòêè è ïîëå çàðÿæåííûõ ïðèìåñåé ñîçäàþò ýôôåêòèâíîå ìàãíèòíîå ïîëå,
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Ðèñ. 1.8: Çàâèñèìîñòü ýëåêòðîííîãî è äûðî÷íîãî âðåìåíè ñïèíîâîé äåôàçèðîâ-
êè îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ, ñïëîøíûå ëèíèè ïîêàçûâàåò àïïðîêñèìàöèþ ýêñïåðè-
ìåíòàëüíûõ äàííûõ óðàâíåíèåì 1.10. Äàííûå âçÿòû èç ðàáîòû [39].

ïîýòîìó ïðîöåññ ðàññåÿíèÿ äîëæåí ñîïðîâîæäàòüñÿ ñïèíîâîé ðåëàêñàöèåé. Ðàñ-

ñåÿíèå íà ôîíîíàõ âíîñèò ìàëûé âêëàä, îñîáåííî ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ.

Ïðè ðàññåÿíèè íà ïðèìåñÿõ ïðè êàæäîì ñòîëêíîâåíèè ñïèí ýëåêòðîíà âðà-

ùàåòñÿ íà ñëó÷àéíûé íåáîëüøîé óãîë ' . Òàêèì îáðàçîì, ïîëó÷àþòñÿ ñëó÷àéíûå

áëóæäàíèÿ. ×åðåç âðåìÿ t ñðåäíåêâàäðàòè÷íûé óãîë îòêëîíåíèÿ ñïèíà áóäåò

ñîñòàâëÿòüh' 2i (t=� p), ãäå� p � âðåìÿ ìåæäó ñòîëêíîâåíèÿìè. Ïðèðàâíèâàÿ ýòîò

óãîë ê 1, ìîæíî ïîëó÷èòü âðåìÿ ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè � s � � p=h' 2i . Ìåõàíèçì

Ýëëèîòòà-ßôåòà íàáëþäàåòñÿ â îáú¼ìíîì InSb [84], òàêæå îí áûë ñèñòåìàòè-

÷åñêè èçó÷åí â êðåìíèè [85].

Ìåõàíèçì Äüÿêîíîâà-Ïåðåëÿ

Â ïîëóïðîâîäíèêàõ áåç öåíòðà èíâåðñèè, òàêèõ êàê GaAs, CdSe, ñóùåñòâó-

åò ñïèí-îðáèòàëüíîå âçàèìîäåéñòâèå, è äâèæóùèéñÿ ýëåêòðîí èñïûòûâàåò ýô-

ôåêòèâíîå ïîëå Äðåññåëüõàóç, êîòîðîå çàâèñèò îò åãî âîëíîâîãî âåêòîðà k. Ñî-

îòâåòñòâåííî ñïèí âðàùàåòñÿ âîêðóã ýòîãî ïîëÿ ñ óãëîâîé ñêîðîñòüþ 
 . Ïðè

ñòîëêíîâåíèÿõ k ñëó÷àéíî ìåíÿåòñÿ, ïîýòîìó è 
 òîæå èñïûòûâàåò ôëóêòóà-

öèè. Òîãäà, åñëè
 � õàðàêòåðíàÿ ÷àñòîòà ïðåöåññèè ñïèíà, òî óãîë åãî ïîâîðîòà
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ìåæäó äâóìÿ ïîñëåäóþùèìè ñòîëêíîâåíèÿìè d' = 
 � p.

Ðàññìîòðèì ðåæèì ÷àñòûõ ñòîëêíîâåíèé, êîãäà d' � 1. Ìû îïÿòü ïîëó÷à-

åì ñëó÷àéíûå áëóæäàíèÿ, íî òåïåðü óãîë çàâèñèò îò âðåìåíè ìåæäó ñòîëêíîâå-

íèÿìè. Â ðåçóëüòàòå ïîëó÷àåì, ÷òî 1=�s � 
 2� p. Äàííûé ðåçóëüòàò áûë ïîëó÷åí

Äüÿêîíîâûì è Ïåðåëåì [80, 81]. Â îòëè÷èå îò ìåõàíèçìà Ýëëèîòòà-ßôåòà òóò

ñïèí âðàùàåòñÿ íå âî âðåìÿ ñòîëêíîâåíèé, à ìåæäó íèìè. Äàííûé ìåõàíèçì

íàáëþäàåòñÿ êàê â îáú¼ìíûõ ïîëóïðîâîäíèêàõ, òàê è â äâóìåðíûõ íàíîñòðóê-

òóðàõ [80, 86]. Îäíàêî, â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ èç-çà íàëè÷èÿ öåíòðà

èíâåðñèè äàííûé ìåõàíèçì îòñóòñòâóåò, ÷òî äà¼ò íàäåæäó íà äëèííûå âðåìåíà

ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè è êîãåðåíòíîñòè â ýòèõ ìàòåðèàëàõ.

Ìåõàíèçì Áèðà-Àðîíîâà-Ïèêóñà

Áèð, Àðîíîâ è Ïèêóñ ïðåäïîëîæèëè, ÷òî ýëåêòðîííî-äûðî÷íîå îáìåí-

íîå âçàèìîäåéñòâèå ìîæåò ïðèâîäèòü ê ýôôåêòèâíîé ðåëàêñàöèè ýëåêòðîííî-

ãî ñïèíà â ïîëóïðîâîäíèêàõ p-òèïà [82, 83]. Ñêîðîñòü òàêîé ñïèíîâîé ðåëàê-

ñàöèè ïðîïîðöèîíàëüíà ÷èñëó äûðîê è ìîæåò ñòàòü äîìèíèðóþùåé â ñèëüíî

p-ëåãèðîâàííûõ ïîëóïðîâîäíèêàõ.

Ïðè ðàñ÷¼òå ìåõàíèçìà Áèðà-Àðîíîâà-Ïèêóñà îáû÷íî ðàññìàòðèâàåòñÿ

óïðóãîå ðàññåÿíèå ýëåêòðîíîâ íà äûðêàõ. Â òàêîì ñëó÷àå ñêîðîñòü ðåëàêñàöèè

îïðåäåëÿåòñÿ Çîëîòûì ïðàâèëîì Ôåðìè. Îäíàêî íåäàâíî ýòîò ìåõàíèçì áûë

çàíîâî ïîëó÷åí áåç ïðèáëèæåíèÿ óïðóãèõ ñòîëêíîâåíèé [87]. Áûëî óñòàíîâëå-

íî, ÷òî ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ðåëàêñàöèÿ Áèðà-Àðîíîâà-Ïèêóñà ïîäàâëåíà

èç-çà çàïðåòà Ïàóëè.

1.10 Âçàèìîäåéñòâèå ñïèíîâ íîñèòåëåé çàðÿäà ñ ÿäåðíîé ñïèíîâîé

ñèñòåìîé â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ

Â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ ÿðêî ïðîÿâëÿåòñÿ âçàèìîäåéñòâèå ñïè-

íîâ íîñèòåëåé çàðÿäà ñ ÿäåðíîé ñïèíîâîé ïîäñèñòåìîé, ÷òî îáîãàùàåò ñïèíîâóþ
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ôèçèêó â äàííîì ìàòåðèàëå. Îäíî èç ïðîÿâëåíèé âçàèìîäåéñòâèÿ ñ ÿäðàìè �

ýòî óñêîðåíèå ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè äëÿ ëîêàëèçîâàííûõ ýëåêòðîíîâ è äû-

ðîê â ôëóêòóèðóþùåì ñâåðõòîíêîì ïîëå ÿäåð. Âïåðâûå äàííûé ìåõàíèçì ñïè-

íîâîé äåôàçèðîâêè áûë ïîäðîáíî ðàññìîòðåí â ðàáîòå Ìåðêóëîâà, Ýôðîñà è

Ðîçåíà [33]. Äëÿ êàæäîãî îòäåëüíîãî íîñèòåëÿ çàðÿäà âîçíèêàåò ýôôåêòèâíîå

ñâåðõòîíêîå ïîëå. Îäíàêî, íàïðàâëåíèÿ è àìïëèòóäû ýòîãî ïîëÿ îòëè÷àþòñÿ

äëÿ ðàçíûõ ýëåêòðîíîâ è äûðîê è ðàñïðåäåëåíû ñîãëàñíî Ãàóñîâîé ôóíêöèè.

Â ïåðîâñêèòàõ òàêàÿ ñïèíîâàÿ äåôàçèðîâêà áûëà èññëåäîâàíà ñ ïîìîùüþ èç-

ìåðåíèÿ êðèâîé âîññòàíîâëåíèÿ ïîëÿðèçàöèè (PRC) [39, 21, 38]. Ïðèìåð òàêîãî

èçìåðåíèÿ ïîêàçàí íà ðèñóíêå 1.9. Âáëèçè íóëåâîãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ íàáëþäà-

åòñÿ ïðîâàë â àìïëèòóäå ñèãíàëà êåððîâñêîãî âðàùåíèÿ ñ ïîëóøèðèíîé îêîëî

30 ìÒë, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò äèñïåðñèè ðàçáðîñà âåëè÷èíû ÿäåðíîãî ñâåðõòîíêîãî

ïîëÿ. Â îáú¼ìíîì êðèñòàëëå ñâèíöîâî-ãàëëîèäíîãî ïåðîâñêèòà FAPbI 3 íàáëþ-

äàëîñü ïîäàâëåíèå äàííîãî ìåõàíèçìà ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè áëàãîäàðÿ ñîçäà-

íèþ ñæàòûõ òåìíûõ ÿäåðíûõ ñîñòîÿíèé [38]. Âëèÿíèå ôëóêòóàöèé ÿäåðíîãî

ïîëÿ íà ñïèíîâóþ äèíàìèêó ýëåêòðîíîâ è äûðîê â ÍÊ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ

ïåðîâñêèòîâ ïîäðîáíî ïðåäñòàâëåíî â Ãëàâå 5.

Ðèñ. 1.9: Êðèâûå âîññòàíîâëåíèÿ ïîëÿðèçàöèè, èçìåðåííûå ïðè ðàçíûõ ÷àñòî-
òàõ ìîäóëÿöèè ëàçåðà îò 1 äî 10 ÌÃö. Äàííûå âçÿòû èç ðàáîòû [39].

Âàæíî, ÷òî íå òîëüêî ñïèíû ÿäåð ìîãóò âîçäåéñòâîâàòü íà íîñèòåëåé çàðÿ-

äà, íî è íàîáîðîò íîñèòåëè çàðÿäà ìîãóò ïåðåäàâàòü ÿäðàì ñïèíîâóþ ïîëÿðèçà-



37

Ðèñ. 1.10: Äèíàìèêà êåððîâñêîãî âðàùåíèÿ èçìåðåííàÿ äëÿ � + (êðàñíàÿ ëèíèÿ)
� � ïîëÿðèçîâàííîé (ñèíèÿ ëèíèÿ) íàêà÷êè. Ìàãíèòíîå ïîëå âåëè÷èíîé 100 ìÒë
ïðèëîæåíî ïîä óãëîì 60 � ê îïòè÷åñêîé îñè. Äàííûå âçÿòû èç ðàáîòû [35].

öèþ, âûñòðàèâàÿ èõ ïî èëè ïðîòèâ âíåøíåãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ [39, 35]. Äàííûé

ýôôåêò íàçûâàåòñÿ äèíàìè÷åñêîé ÿäåðíîé ïîëÿðèçàöèåé. Îí ìîæåò ïðîÿâèòü-

ñÿ â ýêñïåðèìåíòàõ ïî èçó÷åíèþ âðåìåííîé äèíàìèêè êåððîâñêîãî âðàùåíèÿ â

íàêëîííîì ìàãíèòíîì ïîëå (ñì. ðèñóíîê 1.10). Åñëè íàêà÷êà � + ïîëÿðèçîâàíà,

òî â ñèñòåìå ïîñòîÿííî ïðèñóòñòâóåò íåíóëåâàÿ ïðîåêöèÿ ñïèíà íîñèòåëåé çà-

ðÿäà âäîëü, íàïðàâëåííàÿ âäîëü ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ñëåäîâàòåëüíî, ïîÿâëÿåòñÿ

ÿäåðíàÿ ñïèíîâàÿ ïîëÿðèçàöèÿ, êîòîðàÿ óæå â ñâîþ î÷åðåäü ñîçäà¼ò äîïîëíè-

òåëüíîå ýôôåêòèâíîå ìàãíèòíîå ïîëå (ïîëå Îâåðõàóçåðà), íàïðàâëåíèå êîòîðî-

ãî îïðåäåëÿåòñÿ çíàêîì öèðêóëÿðíîé ïîëÿðèçàöèè. Â èòîãå íàáëþäàåòñÿ ëèáî

óìåíüøåíèå, ëèáî óâåëè÷åíèå íàáëþäàåìîé â ýêñïåðèìåíòå ÷àñòîòû ëàðìîðîâ-

ñêîé ïðåöåññèè. Äàííûé ýôôåêò îêàçûâàåòñÿ ÷óâñòâèòåëüíûì ê ïðèëîæåíèþ

äîïîëíèòåëüíîãî âíåøíåãî ðàäèî÷àñòîòíîãî ïîëÿ ðåçîíàíñíîãî ñ ëàðìîðîâñêîé

÷àñòîòîé ÿäåð. Ýòî áûëî èñïîëüçîâàíî â ðàáîòå [35], ÷òî ïîçâîëèëî ïîêàçàòü,

÷òî äûðêà â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ âçàèìîäåéñòâóåò â îñíîâíîì ñ

ÿäðàìè ñâèíöà.
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Ãëàâà 2. Ìåòîäû è îáðàçöû

2.1 Ìåòîä íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå ñ èçìåðåíèåì ôàðàäååâñêîãî

âðàùåíèÿ (ýëëèïòè÷íîñòè)

Ìåòîä íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå (ðèñóíîê 2.1) ñ èçìåðåíèåì ôàðàäååâñêîãî

âðàùåíèÿ (ýëëèïòè÷íîñòè) çàðåêîìåíäîâàë ñåáÿ êàê ìîùíûé ìåòîä äëÿ èññëå-

äîâàíèÿ ñïèíîâûõ ñâîéñòâ ðàçëè÷íûõ ïîëóïðîâîäíèêîâûõ ñèñòåì, â òîì ÷èñëå

è ñâèíöîâî-ãàëëèäíûõ ïåðîâñêèòîâ. Ïðèíöèïû ðàáîòû äàííîãî ìåòîäà îñíî-

âàíû íà òîì, ÷òî ëó÷ èìïóëüñíîãî ëàçåðà ðàçäåëÿåòñÿ äåëèòåëåì íà 2 ÷àñòè

� íàêà÷êà è çîíä. Öèðêóëÿðíî-ïîëÿðèçîâàííûé èìïóëüñ íàêà÷êè ñîçäàåò îðè-

åíòèðîâàííûå ïî ñïèíó àíñàìáëè ýëåêòðîíîâ â çîíå ïðîâîäèìîñòè è äûðîê â

âàëåíòíîé çîíå. Ñòåïåíü ñïèíîâîé ïîëÿðèçàöèè â îáðàçöå èçìåðÿåòñÿ èìïóëü-

ñîì çîíäèðîâàíèÿ, êîòîðûé ñëåäóåò ñ êîíòðîëèðóåìîé çàäåðæêîé îòíîñèòåëüíî

èìïóëüñà íàêà÷êè. Äëÿ çîíäèðîâàíèÿ èñïîëüçóåòñÿ ëèíåéíî ïîëÿðèçîâàííûé

èìïóëüñ, êîòîðûé ïðè ïðîõîæäåíèè ÷åðåç îáðàçåö èñïûòûâàåò âðàùåíèå ïëîñ-

êîñòè ïîëÿðèçàöèè (âðàùåíèå Ôàðàäåÿ). Òàêæå ïîëÿðèçàöèÿ çîíäà ïåðåñòà¼ò

áûòü ëèíåéíîé è ñòàíîâèòñÿ ýëëèïòè÷íîé (ôàðàäååâñêàÿ ýëëèïòè÷íîñòü). Ñòå-

ïåíü ýëëèïòè÷íîñòè ïðÿìî ïðîïîðöèîíàëüíà óãëó âðàùåíèÿ è ôàðàäååâñêàÿ

ýëëèïòè÷íîñòü íàïðÿìóþ ñâÿçàíà ñ ïðîåêöèåé ñïèíà íîñèòåëåé íà îñü ðàñïðî-

ñòðàíåíèÿ ëó÷à. Ïîäðîáíåå ýòè ýôôåêòû îáñóæäàþòñÿ â Ãëàâå 1.

Âàæíûì ïðåèìóùåñòâîì äàííîé ìåòîäèêè ÿâëÿåòñÿ âûñîêîå âðåìåííîå

ðàçðåøåíèå, òàê êàê â äàííîì ñëó÷àå îíî îãðàíè÷åíî òîëüêî äëèòåëüíîñòüþ

èìïóëüñîâ íàêà÷êè è çîíäèðîâàíèÿ. Îáëàñòü îáðàçöà, â êîòîðîé ïðîõîäèò èçìå-

ðåíèå, ôàêòè÷åñêè îïðåäåëÿåòñÿ ðàçìåðàìè ïÿòåí ôîêóñèðîâêè ëó÷åé è îáû÷íî

ñîñòàâëÿåò îò åäèíèö äî íåñêîëüêèõ ñîòåí ìêì. Ñëåäîâàòåëüíî, äàííîé ìåòîäè-

êîé ìîæíî èçó÷àòü òîëüêî àíñàìáëè ÍÊ. Äàííàÿ ìåòîäèêà îñîáåííî ÷óâñòâè-
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Ðèñ. 2.1: Ìåòîä íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå ñ èçìåðåíèåì ôàðàäååâñêîãî âðàùåíèÿ.

òåëüíà ê ðåçèäåíòíûì íîñèòåëÿì çàðÿäà â îáðàçöå (èëè ê ôîòîçàðÿæåííûì

ÍÊ). Â ýòîì ñëó÷àå ìîãóò íàáëþäàòüñÿ âðåìåíà ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè, íàìíîãî

ïðåâûøàþùèå âðåìÿ ðåêîìáèíàöèè ýëåêòðîíà è äûðêè.

Ýêñïåðèìåíòàëüíàÿ óñòàíîâêà

Íà ðèñóíêå 2.2 ïðåäñòàâëåíà ñõåìà óñòàíîâêè äëÿ èçìåðåíèÿ ôàðàäå-

åâñêîãî âðàùåíèÿ (ýëëèïòè÷íîñòè) ìåòîäîì íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèÿ. Ëèíåéíî-

ïîëÿðèçîâàííûå ëàçåðíûå èìïóëüñû ñîçäàþòñÿ ëàçåðíîé ñèñòåìîé, ñîñòîÿùåé

èç ñëåäóþùèõ îñíîâíûõ ÷àñòåé: ëàçåð íàêà÷êè Light Conversion Pharos, ñèñòå-

ìû ñæàòèÿ ïîëîñû èçëó÷åíèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè Light Conversion SHBC è îïòè-

÷åñêîãî ïàðàìåòðè÷åñêîãî óñèëèòåëÿ Light Conversion Orpheus. Ëàçåð íàêà÷êè

ñîçäàåò ïîñëåäîâàòåëüíîñòü ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ íà äëèíå âîëíû 1030 íì ñ ÷à-

ñòîòîé ïîâòîðåíèÿ 25 êÃö. Íà âûõîäå ïîëó÷àåòñÿ ñðåäíÿÿ ìîùíîñòü 6 Âò, à

äëèòåëüíîñòü èìïóëüñîâ 200 ôñ. Øèðèíà ñïåêòðàëüíîé ëèíèè ïîðÿäêà 10 íì.

Ïðè íåîáõîäèìîñòè ÷àñòîòó ïîâòîðåíèÿ èìïóëüñîâ ìîæíî óìåíüøàòü, íå èç-

ìåíÿÿ ïðè ýòîì ìîùíîñòü îòäåëüíîãî èìïóëüñà. Èç ëàçåðà íàêà÷êè èçëó÷åíèå

ïîïàäàåò â ñèñòåìó ñæàòèÿ ïîëîñû èçëó÷åíèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè SHBC. SHBC

ôîðìèðóåò èçëó÷åíèå ñ óçêîé øèðèíîé ñïåêòðàëüíîé ëèíèè íà ÷àñòîòå âòîðîé

ãàðìîíèêè: äëèíà âîëíû 515 íì, äëèòåëüíîñòü èìïóëüñà 2 ïñ, øèðèíà ñïåê-

òðàëüíîé ëèíèè 10 ñì � 1. Ïàðàìåòðè÷åñêèé óñèëèòåëü ïîçâîëÿåò ïðîèçâîäèòü

ïëàâíóþ ïåðåñòðîéêó äëèíû âîëíû èçëó÷åíèÿ â øèðîêîì äèàïàçîíå îò 320 äî

2600 íì. Â äàííîé ðàáîòå èñïîëüçîâàëîñü èçëó÷åíèå â äèàïàçîíå îò 440 äî 740

íì, âûõîäíàÿ ìîùíîñòü ëàçåðíîé ñèñòåìû ïðè ýòîì ñîñòàâëÿëà îò 100 äî 400
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ìÂò. Ïðè èçìåíåíèè äëèíû âîëíû ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ â øèðîêîì äèàïàçîíå

ëó÷ ìîæåò ñìåùàòüñÿ, ÷òî òðåáóåò íåáîëüøîé þñòèðîâêè óñòàíîâêè. Â íåêîòî-

ðûõ ýêñïåðèìåíòàõ òàêæå èñïîëüçóþòñÿ 200-ôñ ëàçåðíûå èìïóëüñû ãåíåðèðó-

åìûå ëàçåðîì íàêà÷êè Light Conversion Pharos è ïàðàìåòðè÷åñêèì óñèëèòåëåì

Avesta. Â ýòîì ñëó÷àå äëèíà âîëíû òàêæå ìîæåò ïåðåñòðàèâàòüñÿ â äèàïàçîíå

îò 320 äî 2000 íì.

×åðåç ñèñòåìó çåðêàë ïîñëåäîâàòåëüíîñòü ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ ïîïàäàåò íà

äåëèòåëü, êîòîðûé ïîçâîëÿåò ðàçäåëèòü ëó÷ íà ëó÷è íàêà÷êè è çîíäèðîâàíèÿ.

×òîáû ñêàíèðîâàòü âðåìåííóþ äèíàìèêó, íóæíî êîíòðîëèðîâàòü âðåìåííóþ

çàäåðæêó ìåæäó èìïóëüñàìè íàêà÷êè è çîíäèðîâàíèÿ. Äëÿ ýòîãî ëó÷ íàêà÷êè

ïðîõîäèò ÷åðåç ìåõàíè÷åñêóþ ëèíèþ çàäåðæêè. Âûáîð ëó÷à, êîòîðûé ïðîõîäèò

÷åðåç ëèíèþ çàäåðæêè íà ñàìîì äåëå ïðîèçâîëåí. Íî íåáîëüøîå ñìåùåíèå ëó÷à

íàêà÷êè ïðè ïåðåìåùåíèè ïîäâèæêè (èç-çà íåèäåàëüíîñòè þñòèðîâêè) îêàæåò

çíà÷èòåëüíî ìåíüøåå âëèÿíèå íà ñèãíàë ïðè ñêàíèðîâàíèè âðåìåííîé äèíà-

ìèêè, ÷åì ñìåùåíèå ëó÷à çîíäèðîâàíèÿ. Ëèíèÿ çàäåðæêè ñîñòîèò èç ðåòðî-

ðåôëåêòîðà, ïîìåùåííîãî íà ìîòîðèçèðîâàííóþ ïîäâèæêó OWIS LIMES 170.

Ìèíèìàëüíûé øàã äâèæåíèÿ ïîäâèæêè ñîñòàâëÿåò 1 ìêì, ìàêñèìàëüíàÿ äëè-

íà ñêàíèðîâàíèÿ � 1 ì. Â ñî÷åòàíèè ñ ïèêîñåêóíäíûìè ëàçåðíûìè èìïóëüñàìè

ýòà êîíôèãóðàöèÿ ïîçâîëÿåò èññëåäîâàòü äèíàìèêè ïðîäîëæèòåëüíîñòüþ äî 6

íàíîñåêóíä ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì â íåñêîëüêî ïèêîñåêóíä.

Ïîñëå ëèíèè çàäåðæêè ëó÷ íàêà÷êè ñèñòåìîé çåðêàë çàâîäèòñÿ â ýëåêòðî-

îïòè÷åñêèé ìîäóëÿòîð, íà êîòîðûé ïðè ïîìîùè ðàäèî÷àñòîòíîãî ãåíåðàòîðà è

óñèëèòåëÿ ìîùíîñòè ïîäàåòñÿ ïðÿìîóãîëüíûé ñèãíàë ÷àñòîòîé 26 êÃö. Íàïðÿ-

æåíèå ïîäáèðàåòñÿ òàêèì îáðàçîì, ÷òîáû îäíó ïîëîâèíó ïåðèîäà ìîäóëÿòîð

ïðåîáðàçîâûâàë ëèíåéíóþ ïîëÿðèçàöèþ ëó÷à â � + , à äðóãóþ ïîëîâèíó ïåðèî-

äà â � � . Íàïðÿæåíèå íà ìîäóëÿòîðå ìîæåò áûòü òàêæå ïîäîáðàíî òàê, ÷òîáû

îí ìîäóëèðîâàë ïîëÿðèçàöèþ ñâåòà ìåæäó äâóìÿ ëèíåéíûìè îðòîãîíàëüíûìè

ïîëÿðèçàöèÿìè.

Âûõîäÿùèé èç îïòè÷åñêîãî ìîäóëÿòîðà ëó÷ íàêà÷êè ïîïàäàåò íà ëèíçó ñ
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Ðèñ. 2.2: Ïðèíöèïèàëüíàÿ ñõåìà èçìåðåíèÿ ôàðàäååâñêîãî âðàùåíèÿ ñ âðåìåí-
íûì ðàçðåøåíèåì ìåòîäîì íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå.

ôîêóñíûì ðàññòîÿíèåì 20 ñì. Ëèíçà ôîêóñèðóåò ëó÷ íà îáðàçåö. Ëó÷ çîíäè-

ðîâàíèÿ ïðîõîäèò ÷åðåç ñèñòåìó çåðêàë, ïîçâîëÿþùóþ óâåëè÷èòü äëèíó ïóòè.

Çàòåì îí, àíàëîãè÷íî ëó÷ó íàêà÷êè, ïîïàäàåò íà ëèíçó, êîòîðàÿ ôîêóñèðóåò

åãî íà îáðàçöå. Äëÿ óâåëè÷åíèÿ òî÷íîñòè èçìåðåíèé çîíä è íàêà÷êà ïàäàþò

íà îáðàçåö ïîä íåáîëüøèì óãëîì äðóã ê äðóãó, ýòî ïîçâîëÿåò ìèíèìèçèðî-

âàòü ïîïàäàíèå èçëó÷åíèÿ íà áàëàíñíûé äåòåêòîð. Ìîùíîñòü ëó÷åé íàêà÷êè

è çîíäèðîâàíèÿ, ïàäàþùèõ íà îáðàçåö, êîíòðîëèðóåòñÿ ñ ïîìîùüþ ãðàäèåíò-

íûõ ôèëüòðîâ è âàðüèðóåòñÿ îò ñîòåí ìèêðîâàòò äî íåñêîëüêèõ ìèëëèâàòò â

çàâèñèìîñòè îò èññëåäóåìîãî îáðàçöà.

Èçìåðåíèå ñïèíîâîé ïîëÿðèçàöèè ïîñðåäñòâîì èçìåðåíèÿ ôàðàäååâñêîãî

âðàùåíèÿ (ýëëèïòè÷íîñòè) îñóùåñòâëÿåòñÿ ïðè ïîìîùè ïëàñòèíêè �= 2 (�= 4),

ïðèçìû Âîëëàñòîíà è áàëàíñíîãî äåòåêòîðà. Èìïóëüñû çîíäèðîâàíèÿ, ñëåäó-

þùèå ïîñëå � + è � � èìïóëüñîâ íàêà÷êè, èñïûòûâàþò âðàùåíèå ïëîñêîñòè ïî-

ëÿðèçàöèè â ðàçíûå ñòîðîíû. Ïðèçìà Âîëëàñòîíà ðàçáèâàåò ëó÷ çîíäèðîâàíèÿ

íà 2 ëó÷à ñ ïåðïåíäèêóëÿðíûìè ëèíåéíûìè ïîëÿðèçàöèÿìè, êîòîðûå ôîêóñè-

ðóþòñÿ íà äâà äèîäà áàëàíñíîãî äåòåêòîðà. Èíòåíñèâíîñòè ýòèõ ëó÷åé óñòà-

íàâëèâàþòñÿ ïðèìåðíî ðàâíûìè ñ ïîìîùüþ ïîëóâîëíîâîé ïëàñòèíêè, óñòàíîâ-
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ëåííîé ïåðåä ïðèçìîé Âîëëàñòîíà. Âðàùåíèå Ôàðàäåÿ â òó èëè èíóþ ñòîðîíó

íåìåäëåííî ïîâûøàåò èíòåíñèâíîñòü íà îäíîì äèîäå è ïîíèæàåò íà äðóãîì.

Áàëàíñíûé äåòåêòîð â ñâîþ î÷åðåäü ïåðåäàåò ðàçíîñòü äâóõ ýòèõ ñèãíàëîâ íà

ñèíõðîííûé óñèëèòåëü (lock-in), êîòîðûé ñèíõðîíèçèðîâàëñÿ ñ ýëåêòðîîïòè÷å-

ñêèì ìîäóëÿòîðîì. Lock-in âû÷èñëÿåò äåéñòâèòåëüíóþ (êàíàë X) è ìíèìóþ

(êàíàë Y) ÷àñòè Ôóðüå êîìïîíåíòû ñèãíàëà íà ÷àñòîòå ìîäóëÿöèè. Ðàáîòà ëè-

íèè çàäåðæêè è ñèíõðîííîãî óñèëèòåëÿ óïðàâëÿåòñÿ ñ ïîìîùüþ ïðîãðàììíîé

ñðåäû LabView. Íàïèñàííàÿ ïðîãðàììà ïîçâîëÿåò ïðîâîäèòü èçìåðåíèÿ, âûáè-

ðàÿ îáëàñòü ñêàíèðîâàíèÿ, åãî øàã, à òàêæå âðåìÿ óñðåäíåíèÿ ñèãíàëà.

Äàííàÿ óñòàíîâêà ìîæåò èñïîëüçîâàòüñÿ è äëÿ èçó÷åíèÿ äèíàìèêè îïòè-

÷åñêîãî âûñòðàèâàíèÿ ýêñèòîíîâ. Â ýòîì ñëó÷àå ëó÷ íàêà÷êè äåëàåòñÿ ëèíåéíî

ïîëÿðèçîâàííûì è ìîäóëèðóåòñÿ ïî àìïëèòóäå. Äëÿ äåòåêòèðîâàíèÿ èñïîëüçó-

åòñÿ ôàðàäååâñêîå âðàùåíèå.

2.2 Èçìåðåíèå äèíàìèêè äèôôåðåíöèàëüíîãî ïðîïóñêàíèÿ

Äëÿ èçó÷åíèÿ äèíàìèêè çàñåëåííîñòåé è ñïèíîâîé äèíàìèêè íîñèòåëåé

çàðÿäà è ýêñèòîíîâ ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå ìû

èñïîëüçóåì ìåòîä èçìåðåíèÿ äèôôåðåíöèàëüíîãî ïðîïóñêàíèÿ ( � T=T) ñ âðå-

ìåííûì ðàçðåøåíèåì. Ýêñïåðèìåíòàëüíàÿ óñòàíîâêà àíàëîãè÷íà îïèñàííîé â

ïðåäûäóùåì ðàçäåëå. Îäíàêî â ýòîì ñëó÷àå îáà ëó÷à, íàêà÷êà è çîíäèðîâàíèå,

èìåþò ëèíåéíóþ ïîëÿðèçàöèþ. Èíòåíñèâíîñòü ëó÷à íàêà÷êè ìîäóëèðóåòñÿ ñ

ïîìîùüþ ìåõàíè÷åñêîãî ÷îïïåðà, ñèíõðîíèçèðîâàííîãî ñ lock-in, íà ÷àñòîòå

800 Ãö. Ïðîáíûé ëó÷ äåëèòñÿ äåëèòåëåì ïó÷êà íà äâå ÷àñòè. Ïåðâûé, îïîð-

íûé ëó÷ ïîäàåòñÿ íà ðåôåðåíñíûé êàíàë áàëàíñíîãî äåòåêòîðà. Âòîðàÿ ÷àñòü

ïðîõîäèò ÷åðåç îáðàçåö è ïîïàäàåò â ñèãíàëüíûé êàíàë áàëàíñíîãî äåòåêòîðà.

Äîáàâëåíèå ïîëÿðèçàöèîííîãî ðàçðåøåíèÿ ê îïèñàííîé âûøå ñõåìå èçìå-

ðåíèÿ äèôôåðåíöèàëüíîãî ïðîïóñêàíèå ïîçâîëÿåò èçìåðÿòü äèíàìèêó ñòåïåíè
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îïòè÷åñêîé ïîëÿðèçàöèè ( Poo) ñ ïèêîñåêóíäíûì âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì. Òå-

ïåðü ëó÷ íàêà÷êè èìååò êðóãîâóþ ïîëÿðèçàöèþ � + , à çîíä èìååò ïîëÿðèçàöèþ

ëèáî � + , ëèáî � � . Â äàííîì ýêñïåðèìåíòå ñòåïåíü îïòè÷åñêîé îðèåíòàöèè ìî-

æåò áûòü ðàññ÷èòàíà ïî ñëåäóþùåé ôîðìóëå:

Poo(t) =
I + (t) � I � (t)
I + (t) + I � (t)

; (2.1)

ãäåI + (t) è I � (t) � èíòåíñèâíîñòè ñèãíàëà ïðè ëó÷å çîíäèðîâàíèÿ, èìåþ-

ùåì � + èëè � � ïîëÿðèçàöèþ, ñîîòâåòñòâåííî.

2.3 Ñèíòåç íàíîêðèñòàëëîâ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ

ÍÊ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ ìîãóò áûòü ïîëó÷åíû êàê ìåòîäàìè

êîëëîèäíîé õèìèè, òàê è âûðàùåíû â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå. Â äàííîé ðàáîòå

ìû èññëåäóåì îáðàçöû ïîëó÷åííûå äâóìÿ ýòèìè ìåòîäàìè. Íèæå ïðåäñòàâëåíà

òåõíè÷åñêàÿ èíôîðìàöèÿ îá èññëåäóåìûõ îáðàçöàõ, êîòîðàÿ òàêæå ñîáðàíà â

òàáëèöå 2.1.

Êîëëîèäíûå íàíîêðèñòàëëû

Ìû èññëåäîâàëè äâà îáðàçöà êîëëîèäíûõ ÍÊ CsPbBr 3 ñ ðàçìåðàìè îêîëî

5 íì. Îíè áûëè ñèíòåçèðîâàíû â ñîîòâåòñòâèè ñ ïðîöåäóðîé, îïèñàííîé â ðà-

áîòàõ [12, 13]. Çàòåì1� 1:5 ìã ïîëó÷åííûõ ÍÊ áûëè ðàñòâîðåíû â 60 ìêë 3.3%

ðàñòâîðà ïîëèñòèðîëà â òîëóîëå. 10 ìêë ïîëó÷åííîãî ðàñòâîðà áûëè íàíåñåíû

íà 5 � 5 ìì ñòåêëÿííóþ ïîäëîæêó è âûñóøåíû â òå÷åíèå íî÷è ïðè êîìíàòíîé

òåìïåðàòóðå.

Íàíîêðèñòàëëû â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå

Ìû òàêæå èññëåäîâàëè øåñòü îáðàçöîâ ÍÊ CsPbI3 (ðàçìåðû 5 � 15 íì),

äâà îáðàçöà ÍÊ CsPbBr3 (ðàçìåðû 6 � 16 íì) è îäèí îáðàçåö ÍÊ CsPb(Cl,Br) 3

(ðàçìåð ïðèìåðíî 8 íì) â ìàòðèöå èç ôòîðôîñôàòíîãî ñòåêëà. Îíè áûëè ñèíòå-
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çèðîâàíû ìåòîäîì áûñòðîãî îõëàæäåíèÿ ðàñïëàâà ñòåêëà, îáîãàùåííîãî êîìïî-

íåíòàìè, íåîáõîäèìûìè äëÿ êðèñòàëëèçàöèè ïåðîâñêèòîâ. Ïîäðîáíîñòè ìåòîäà

ïðèâåäåíû â ðàáîòàõ [14, 21]. Òàêàÿ ìåòîäèêà ïîçâîëÿåò ïîëó÷èòü ÍÊ ñ øèðî-

êîé äèñïåðñèåé ðàçìåðîâ, ÷òî óäîáíî äëÿ èçó÷åíèÿ ñïåêòðàëüíîé çàâèñèìîñòè

ñïèíîâîé äèíàìèêè.

Íàçâàíèå
â òåêñòå

Ñîñòàâ Cèíòåç Òåõ. êîä Ïîëîæåíèå
ïèêà ÔË

Ñðåäíèé
ðàçìåð
ÍÊ

#1C CsPbBr3 Êîëëîèäíûé � 2:52 ýÂ 5 íì
#2C CsPbBr3 Êîëëîèäíûé � 2:48 ýÂ 5 íì
#1B CsPbBr3 Â ñòåêëÿííîé

ìàòðèöå
EK1 2:36 ýÂ 9 íì

#2B CsPbBr3 Â ñòåêëÿííîé
ìàòðèöå

EK103 2:44 ýÂ 16 íì

#3B CsPb(Cl,Br)3 Â ñòåêëÿííîé
ìàòðèöå

EK14 2:75 ýÂ 8 íì

#1 CsPbI3 Â ñòåêëÿííîé
ìàòðèöå

EK31 1:69 ýÂ 14íì

#2 CsPbI3 Â ñòåêëÿííîé
ìàòðèöå

EK7 1:74 ýÂ 12íì

#3 CsPbI3 Â ñòåêëÿííîé
ìàòðèöå

EK8 1:73 ýÂ 11íì

#4 CsPbI3 Â ñòåêëÿííîé
ìàòðèöå

EK201 1:85 ýÂ 9íì

#5 CsPbI3 Â ñòåêëÿííîé
ìàòðèöå

EK205 2:19 ýÂ 6íì

#6 CsPbI3 Â ñòåêëÿííîé
ìàòðèöå

EK203 2:03 ýÂ 5íì

Òàáëèöà 2.1: Èíôîðìàöèÿ îá èññëåäîâàííûõ â äàííîé ðàáîòå îáðàçöàõ: ñîñòàâ,
ìåòîä ñèíòåçà, òåõíîëîãè÷åñêèé êîä (òåõ. êîä), ïîëîæåíèå ïèêà ÔË, ñðåäíèé
ðàçìåð ÍÊ.
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Ãëàâà 3. Êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà íîñèòåëåé çàðÿäà â

íàíîêðèñòàëëàõ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ

3.1 Ââåäåíèå

Äàííàÿ ãëàâà ïîñâÿùåíà èçó÷åíèþ êîãåðåíòíîé ñïèíîâîé äèíàìèêè ýëåê-

òðîíîâ è äûðîê â ðàçëè÷íûõ ÍÊ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ. Èññëåäî-

âàíèÿ ïðîâîÿäòñÿ ïðè ïîìîùè ìåòîäà íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèÿ ñ èçìåðåíèåì ôà-

ðàäååâñêîãî âðàùåíèÿ (ýëëèïòè÷íîñòè). Ãëàâà ñîñòîèò èç ÷åòûð¼õ ðàçäåëîâ.

Ïåðâûé ïîñâÿùåí èçó÷åíèþ ÍÊ, âûðàùåííûõ ìåòîäàìè êîëëîèäíîé õèìèè, à

â ñëåäóþùèõ òð¼õ ïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòàòû, ïîëó÷åííûå äëÿ ÍÊ â ìàòðèöå èç

ôòîðôîñôàòíîãî ñòåêëà.

3.2 Êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â êîëëîèäíûõ

íàíîêðèñòàëëàõ CsPbBr 3

Â äàííîì ðàçäåëå ýêñïåðèìåíòàëüíî èçó÷àåòñÿ êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äè-

íàìèêà ýëåêòðîíîâ è äûðîê â äâóõ ñõîæèõ îáðàçöàõ êîëëîèäíûõ ÍÊ CsPbBr 3.

Ýòè îáðàçöû îáîçíà÷àþòñÿ êàê #1C è #2C.

Ôîòîëþìèíåñöåíöèÿ è ïðîïóñêàíèå

Ñïåêòðû ÔË è ïðîïóñêàíèÿ èçìåðåííûå â îáðàçöå #1C ïðè êîìíàòíîé

òåìïåðàòóðå ïîêàçàíû íà ðèñóíêå 3.1(a). Ìèíèìóì â ñïåêòðå ïðîïóñêàíèÿ, íà-

õîäÿùèéñÿ íà ýíåðãèè 2.610 ýÂ, ñîîòâåòñòâóåò ýêñèòîííîìó ðåçîíàíñó â ÍÊ

CsPbBr3. Ñïåêòð ÔË èñïûòûâàåò Ñòîêñîâ ñäâèã îòíîñèòåëüíî ñïåêòðà ïðîïóñ-

êàíèÿ è èìååò ìàêñèìóì íà ýíåðãèè 2.520 ýÂ. Øèðèíà ëèíèè ÔË íà ïîëóâûñîòå

ñîñòàâëÿåò 130 ìýÂ è îïðåäåëÿåòñÿ íåîäíîðîäíûì óøèðåíèåì â àíñàìáëå ÍÊ,
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âûçâàííûì äèñïåðñèåé ïî ðàçìåðàì. Îáðàçåö #2C èìååò áëèçêèå ñïåêòðû ÔË

è ïðîïóñêàíèÿ ê òåì, ÷òî áûëè èçìåðåíû â îáðàçöå #1C (ðèñóíîê 3.3(a,b)). Îä-

íàêî åãî ýêñèòîííûé ðåçîíàíñ ñäâèíóò â ñòîðîíó íèçêèõ ýíåðãèé èç-çà áîëüøåãî

ðàçìåðà ÍÊ ïî ñðàâíåíèþ ñ îáðàçöîì #1C.

Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî ýíåðãèÿ ñâÿçè ýêñèòîíà â îáú¼ìíîì êðèñòàëëå

CsPbBr3 ñîñòàâëÿåò 31.5 meV [88, 89], ÷òî îáåñïå÷èâàåò õîðîøóþ ñòàáèëüíîñòü

ýêñèòîíà â øèðîêîì äèàïàçîíå òåìïåðàòóð. Áûëî ïîêàçàíî, ÷òî â ÍÊ ýòà ýíåð-

ãèÿ óâåëè÷èâàåòñÿ ñ óìåíüøåíèåì ðàçìåðà ÍÊ [90].

Äèíàìèêà ôàðàäååâñêîãî âðàùåíèÿ

Äëÿ èçó÷åíèÿ êîãåðåíòíîé ñïèíîâîé äèíàìèêè â êîëëîèäíûõ ÍÊ CsPbBr 3

ìû èñïîëüçóåì ìåòîä íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå ñ äåòåêòèðîâàíèåì ôàðàäååâñêîãî

âðàùåíèÿ (ÔÂ). Íà ðèñóíêå 3.1(b) ïîêàçàíû âðåìåííûå äèíàìèêè ÔÂ èçìåðåí-

íûå â îáðàçöå #1C ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå. Äèíàìèêè èçìåðåíû íà ýíåðãèè

ôîòîíà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ EL = 2:509eV, êîòîðàÿ ñîîòâåòñòâóåò ìàêñèìóìó

ñïåêòðàëüíîé çàâèñèìîñòè ñèãíàëà ÔÂ (ðèñóíîê 3.1(c)). Ýòîò ìàêñèìóì ñìå-

ù¼í â ñòîðîíó íèçêèõ ýíåðãèé îòíîñèòåëüíî ýêñèòîííîãî ðåçîíàíñà â ñïåêòðå

ïðîïóñêàíèÿ, ÷òî è îæèäàåòñÿ äëÿ ôîòîãåíåðàöèè ñïèíîâîé îðèåíòàöèè ðåçè-

äåíòíûõ íîñèòåëåé ÷åðåç çàðÿæåííûé ýêñèòîí (òðèîí) [19, 91].

Ñïèíîâûå äèíàìèêè èçìåðåíû â ðàçëè÷íûõ ïîïåðå÷íûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ

BV (ãåîìåòðèÿ Ôîéãòà) âåëè÷èíîé îò 0 äî 430 ìÒë (ðèñóíîê 3.1(b)). Ñèãíàë ÔÂ

èìååò îäíó áûñòðî çàòóõàþùóþ îñöèëëèðóþùóþ êîìïîíåíòó, êîòîðàÿ ñîîòâåò-

ñòâóåò ïðåöåññèè Ëàðìîðà ñïèíà íîñèòåëÿ çàðÿäà âî âíåøíåì ìàãíèòíîì ïîëå.

×òîáû ïîëó÷èòü âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè ( T �
2 ), àìïëèòóäó ( S0) è ÷àñòî-

òó ïðåöåññèè Ëàðìîðà (! L) ýêñïåðèìåíòàëüíûå äèíàìèêè àïïðîêñèìèðóþòñÿ

ñëåäóþùèì âûðàæåíèåì [91]:

Sz(t) =
X

e,h

S0;e(h) exp

 

�
t

T �
2;e(h)

!

cos(! L,e(h)t): (3.1)

Ñëåäóåò îòìåòèòü, äàííîå âûðàæåíèå ó÷èòûâàåò âêëàä êàê îò ýëåêòðîíîâ (e),
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Ðèñ. 3.1: Äûðî÷íàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â ÍÊ CsPbBr 3 (îáðàçåö #1C), èçìåðåí-
íàÿ ïðè T = 300 Ê. (a) Ñïåêòðû ÔË (êðàñíàÿ ëèíèÿ) è ïðîïóñêàíèÿ (ñèíÿÿ
ëèíèÿ). (b) Äèíàìèêà ÔÂ, èçìåðåííàÿ â ðàçëè÷íûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ. Àïïðîê-
ñèìàöèÿ äàííûõ äëÿ BV = 0 è 430 ìÒë ñ ïîìîùüþ óðàâíåíèÿ (3.1) ïîêàçàíà
êðàñíûìè òî÷êàìè. Ïëîòíîñòü ìîùíîñòè íàêà÷êè Ppump = 8:4 Âò/ñì 2, ýíåðãèÿ
ôîòîíà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ EL = 2:509ýÂ. (ñ) Àìïëèòóäà ñèãíàëà ÔÂ (êðàñ-
íûå òî÷êè) è âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè (ñèíèå òî÷êè) êàê ôóíêöèè ýíåðãèè
ëàçåðà âáëèçè ýêñèòîííîãî ðåçîíàíñà. BV = 0 ìÒë. (d),(e),(f) Çàâèñèìîñòè ÷à-
ñòîòû Ëàðìîðà (êðàñíîé ëèíèåé ïîêàçàíà ëèíåéíàÿ àïïðîêñèìàöèÿ), âðåìåíè
ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè T �

2;e è àìïëèòóäû ÔÂ îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ.

òàê è îò äûðîê (h), òàê êàê ñèãíàëû îò îáîèõ íîñèòåëåé çàðÿäà îáû÷íî ïðè-

ñóòñòâóþò â ñïèíîâîé äèíàìèêå, èçìåðåííîé â îáú¼ìíûõ ïåðîâñêèòàõ è èõ ÍÊ

ïðè êðèîãåííûõ òåìïåðàòóðàõ [39, 19]. Äëÿ àíàëèçà äèíàìèêè ïðè êîìíàòíîé

òåìïåðàòóðå èñïîëüçóåòñÿ òîëüêî îäèí âêëàä, à äëÿ àíàëèçà íåîñöèëëèðóþùåé

äèíàìèêè â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå ÷àñòîòà Ëàðìîðà çàôèêñèðîâàíà íà íóëå-

âîì çíà÷åíèè. Ïðèìåðû àïïðîêñèìàöèé äëÿ ìàãíèòíûõ ïîëåé BV = 0 è 430 ìÒë
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ïîêàçàíû êðàñíûìè òî÷êàìè. Ïîëó÷åííûå ïàðàìåòðû ñïèíîâîé äèíàìèêè è èõ

çàâèñèìîñòè îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ èçîáðàæåíû íà ðèñóíêàõ 3.1(d,e,f).

Çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû Ëàðìîðà îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ ÿâëÿåòñÿ ëèíåéíîé

ôóíêöèåé, ïðîõîäÿùåé ÷åðåç íîëü (ðèñóíîê 3.1(d)). Èç å¼ íàêëîíà ìîæíî ïîëó-

÷èòüg-ôàêòîð Ëàíäå gh = 1:76, èñïîëüçóÿ ñëåäóþùåå âûðàæåíèå (ñëåäóåò èç

óðàâíåíèÿ (1.9)):

ge(h) =
~! L,e(h)

� BB
: (3.2)

Âàæíî îòìåòèòü, ÷òî çååìàíîâñêîå ðàñùåïëåíèå äëÿ äûðêè â ìàêñèìàëüíîì

ìàãíèòíîì ïîëå BV = 430 mT ñîñòàâëÿåò âñåãî 0.04 ìýÂ, ÷òî ìíîãî ìåíüøå

øèðèíû íåîäíîðîäíî óøèðåííîãî ýêñèòîííîãî ïåðåõîäà. Ñðàâíåíèå èçìåðåííî-

ãî g-ôàêòîðà ñ ðåçóëüòàòàìè ïîëó÷åííûìè äëÿ îáú¼ìíûõ êðèñòàëëîâ [26, 19]

ïîêàçûâàåò, ÷òî gh = 1:76 áëèæå ê ýëåêòðîííîìó çíà÷åíèþ. Îäíàêî, òåîðåòè÷å-

ñêè áûëî ïîêàçàíî [28], ÷òî ýëåêòðîííûé g-ôàêòîð äîëæåí áûñòðî óìåíüøàòüñÿ

ïðè óìåíüøåíèè ðàçìåðà ÍÊ. Â ñëåäóþùåé ãëàâå áóäåò ïîêàçàíî, ÷òî ïîëó÷åí-

íûé â ýòîì ðàçäåëå gh = 1:76 ÿâëÿåòñÿ äûðî÷íûì è èìååò ïîëîæèòåëüíîå çíà-

÷åíèå. Òàêèì îáðàçîì, ýêñïåðèìåíòàëüíî íàáëþäàþùèåñÿ îñöèëëÿöèè ñèãíàëà

ñîîòâåòñòâóþò äûðî÷íîé ñïèíîâîé ïðåöåññèè â ïîïåðå÷íîì ìàãíèòíîì ïîëå.

Òîëüêî â äâóõ ðàáîòàõ ïî ñïèíîâîé êîãåðåíòíîñòè â ÍÊ ñâèíöîâî-

ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ íàáëþäàëàñü ñïèíîâàÿ äèíàìèêà ïðè êîìíàòíîé òåìïå-

ðàòóðå [18, 20]. Òàêæå êàê è â íàñòîÿùåé ðàáîòå, â íèõ íàáëþäàëàñü äûðî÷íàÿ

ñïèíîâàÿ êîãåðåíòíîñòü. Äàëåå áóäåò ïîêàçàíî, ÷òî ïðè êðèîãåííûõ òåìïåðàòó-

ðàõ â ýòèõ ÍÊ ìîæåò òàêæå íàáëþäàòüñÿ ýëåêòðîííàÿ ñïèíîâàÿ êîãåðåíòíîñòü

ñ ge = 0:44.

Ïîëó÷åííûå âðåìåíà ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè T �
2 ñîñòàâëÿþò ïîðÿäêà 60 ïñ

è íå çàâèñÿò îò âåëè÷èíû ìàãíèòíîãî ïîëÿ, ðèñóíîê 3.1(e). Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî

ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå ñïèíîâàÿ äåôàçèðîâêà îïðåäåëÿåòñÿ íå ðàçáðîñîì

g-ôàêòîðîâ â àíñàìáëå ÍÊ, à êàêèìè-òî äðóãèìè ìåõàíèçìàìè, ñðåäè êîòîðûõ

íàèáîëåå âåðîÿòíûì ÿâëÿåòñÿ ñïèíîâàÿ ðåëàêñàöèÿ âûçâàííàÿ ðàññåÿíèåì íà
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ôîíîíàõ. Ñïåêòðàëüíàÿ çàâèñèìîñòü âðåìåíè T �
2 òàêæå äîâîëüíî ñëàáàÿ, ðèñó-

íîê 3.1(c).

Àíàëîãè÷íûå ðåçóëüòàòû ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå áûëè ïîëó÷åíû è

äëÿ îáðàçöà #2C, ãäå òàêæå íàáëþäàåòñÿ òîëüêî äûðî÷íàÿ ñïèíîâàÿ ïðåöåñ-

ñèÿ. Äûðî÷íîå âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè T �
2,h � 55 ïñ òàêæå íå çàâèñèò îò

ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ïîëó÷åííûé äûðî÷íûé g-ôàêòîð gh = 1:69 � 0:02 íåìíîãî

ìåíüøå, ÷åì â îáðàçöå #1C. Ýòî ìîæåò áûòü âûçâàíî äðóãèì ðàçìåðîì ÍÊ.

Äëÿ îáðàçöà #2C ìû èçìåðèëè ñïèíîâóþ äèíàìèêó â øèðîêîì òåìïåðà-

òóðíîì äèàïàçîíå, îõëàæäàÿ îáðàçåö îò 300 Ê äî 4 Ê, ðèñóíîê 3.2(a,b,c). Îáðà-

çåö ïðè ýòîì íàõîäèòñÿ ïîä ëàçåðíûì èçëó÷åíèåì, ïîïåðå÷íîå ìàãíèòíîå ïîëå

ñîñòàâëÿåòBV = 410 mT. Â äàííîì ýêñïåðèìåíòå ýíåðãèÿ ôîòîíà ëàçåðíîãî

èçëó÷åíèÿ ïîäñòðàèâàåòñÿ äëÿ êàæäîé òåìïåðàòóðû íà ìàêñèìóì ñèãíàëà ÔÂ

äëÿ òîãî, ÷òîáû ó÷åñòü èçìåíåíèå ýíåðãèè ýêñèòîííîãî (èëè òðèîííîãî) ïåðå-

õîäà ñ òåìïåðàòóðîé.

Â äèàïàçîíå òåìïåðàòóð 95� 300Ê íàáëþäàåòñÿ òîëüêî îäíà ÷àñòîòà Ëàð-

ìîðà, ñîîòâåòñòâóþùàÿ äûðêàì (ðèñóíîê 3.2(a)). Ïðè ýòîì ! L óìåíüøàåòñÿ ñ

ïîíèæåíèåì òåìïåðàòóðû. Ïðè 50 Ê è íèæå ïîÿâëÿåòñÿ âòîðàÿ ÷àñòîòà â íà-

áëþäàåìîì ñèãíàëå, ðèñóíêè 3.2(b,c). Çàâèñèìîñòü ìåíüøåé ÷àñòîòû Ëàðìîðà

îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ, êîòîðàÿ ïîëó÷åíà ñ ïîìîùüþ àïïðîêñèìàöèè óðàâíåíè-

åì (3.1), äà¼òg-ôàêòîð ge = 0:44. Â ñëåäóþùåé ãëàâå áóäåò ïîêàçàíî, ÷òî ýòî

çíà÷åíèå ñîîòâåòñòâóåò ýëåêòðîíó è èìååò ïîëîæèòåëüíûé çíàê. Ýëåêòðîííûé

g-ôàêòîð íå çàâèñèò îò òåìïåðàòóðû â äèàïàçîíå îò 4 äî 50 Ê, â êîòîðîì íà-

áëþäàëñÿ ýëåêòðîííûé ñèãíàë, ðèñóíîê 3.3(f). Äûðî÷íîå âðåìÿ ñïèíîâîé äåôà-

çèðîâêè ñîñòàâëÿåòT �
2,h � 170 ïñ ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ è óìåíüøàåòñÿ äî

100 ïñ ïðè 50 Ê, ðèñóíîê 3.3(g).

Îáðàòèìñÿ ê òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ïàðàìåòðîâ, îïðåäåëÿþùèõ ñïè-

íîâóþ äèíàìèêó äûðîê. Äûðî÷íîå âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè óâåëè÷èâàåòñÿ

ñ 55 ïñ ïðè 300 Ê äî 150 ïñ ïðè 4 Ê, ðèñóíîê 3.3(e). Ýòî îæèäàåìîå ïîâåäåíèå,

ïîñêîëüêó ìåõàíèçìû ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè ñ ó÷àñòèåì ôîíîíîâ òåðÿþò ñâîþ
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Ðèñ. 3.2: Ñïèíîâàÿ äèíàìèêà íîñèòåëåé çàðÿäà â ÍÊ CsPbBr 3 (îáðàçåö #2C)
èçìåðåííàÿ ïðè ðàçíûõ òåìïåðàòóðàõ. (a) Äèíàìèêè ÔÂ èçìåðåííûå â òåìïå-
ðàòóðíîì äèàïàçîíå 95 � 300 Ê â ìàãíèòíîì ïîëå BV = 410 ìÒë. (b) Äèíà-
ìèêè ÔÂ èçìåðåííûå â òåìïåðàòóðíîì äèàïàçîíå 10� 50 Ê â ìàãíèòíîì ïîëå
BV = 410 ìÒë. (c) Äèíàìèêè ÔÂ â ðàçëè÷íûõ ïîïåðå÷íûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ
ïðè T = 4 Ê. (d) Çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû ñïèíîâîé ïðåöåññèè Ëàðìîðà äëÿ äûðîê
ïðè òåìïåðàòóðå 4 Ê (ñèíèè òî÷êè) è àïïðîêñèìàöèÿ ëèíåéíîé ôóíêöèåé (êðàñ-
íàÿ ëèíèÿ). (e) Äèíàìèêà ÔÂ èçìåðåííàÿ ïîñëå öèêëà îòîãðåâàíèå-îõëàæäåíèå:
îòîãðåâàíèå îáðàçöà îò T = 4 Ê, íåñêîëüêî ÷àñîâ ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå
â òåìíîòå è îõëàæäåíèå â òåìíîòå äî 4 Ê (ñèíèÿ ëèíèÿ). Àïïðîêñèìàöèÿ óðàâ-
íåíèåì (3.1) ïîêàçàíà êðàñíûìè òî÷êàìè. Ppump = 12:7 Âò/ñì 2.

ýôôåêòèâíîñòü ïðè êðèîãåííûõ òåìïåðàòóðàõ.

Èíòåðåñíûì ðåçóëüòàòîì ÿâëÿåòñÿ òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü g-ôàêòîðà

äûðêè. Íà ðèñóíêå 3.3(d) âèäíî, ÷òî gh = 1:47 ïðè T = 4 Ê è îñòà¼òñÿ ïîñòî-

ÿííûì ïðè ïîâûøåíèè òåìïåðàòóðû äî 120 Ê. Îäíàêî ïðè äàëüíåéøåì ïîâû-

øåíèè òåìïåðàòóðû gh ðàñò¼ò ïðàêòè÷åñêè ëèíåéíî, äîñòèãàÿ 1.69 ïðè 300 Ê.
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Ðèñ. 3.3: Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ïàðàìåòðîâ, êîíòðîëèðóþùèõ ñïèíîâóþ
äèíàìèêó, â ÍÊ CsPbBr 3 (îáðàçåö #2C). (a) Ñïåêòð ïðîïóñêàíèÿ ïðè T = 5:4 Ê
è 300 Ê. (b) Ñïåêòð ÔË ïðè T = 5:4 Ê è 300 Ê. (c) Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñè-
ìîñòü ýíåðãèè ýêñèòîííîãî ïåðåõîäà ïîëó÷åííàÿ èç òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè
ñïåêòðà ïîãëîùåíèÿ. (d) Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü äûðî÷íîãî g-ôàêòîðà. (e)
Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü âðåìåíè ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè äûðêè. (f) Òåìïå-
ðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ýëåêòðîííîãî g-ôàêòîðà. (g) Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü
âðåìåíè ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè ýëåêòðîíà. Äàííûå íà ïàíåëÿõ (d-g) ïîëó÷åíû
ïðè BV = 410 ìÒë è Ppump = 12:7 Âò/ñì 2.

Òàêîå ïîâåäåíèå êà÷åñòâåííî êîððåëèðóåò ñ òåìïåðàòóðíûì ñäâèãîì ýíåðãèè

ýêñèòîííîãî ïåðåõîäà (ðèñóíîê 3.3(c)), êîòîðûé, â ñâîþ î÷åðåäü, îòðàæàåò òåì-

ïåðàòóðíîå èçìåíåíèå øèðèíû çàïðåù¼ííîé çîíû.

Íåäàâíî áûëî ýêñïåðèìåíòàëüíî (ïðè êðèîãåííûõ òåìïåðàòóðàõ) è òåîðå-

òè÷åñêè ïîêàçàíî, ÷òî äûðî÷íûé g-ôàêòîð â îáúåìíûõ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïå-

ðîâñêèòàõ èìååò óíèâåðñàëüíóþ çàâèñèìîñòü îò ýíåðãèè çàïðåùåííîé çîíû [26]

(ïîäðîáíåå îïèñàíî â Ãëàâå 1), è åãî çíà÷åíèå óâåëè÷èâàåòñÿ ñ ðîñòîì øèðèíû
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çàïðåùåííîé çîíû. Åñëè ïðåäïîëîæèòü, ÷òî òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü äû-

ðî÷íîãî g-ôàêòîðà ñâÿçàíà ñ òåìïåðàòóðíûì èçìåíåíèåì øèðèíû çàïðåùåííîé

çîíû, òî ìû ïîëó÷èì ïðàâèëüíûé çíàê èçìåíåíèÿ g-ôàêòîðà. Îäíàêî, âåëè÷èíà

ýôôåêòà ïðè òàêîì ïîäõîäå îöåíèâàåòñÿ â ïðèìåðíî 0:05, ÷òî ñèëüíî ìåíüøå

òîãî, ÷òî íàáëþäàåòñÿ â ýêñïåðèìåíòå. Î÷åâèäíî, çäåñü çàäåéñòâîâàíû äðóãèå

ìåõàíèçìû, ïðèðîäó êîòîðûõ åùå ïðåäñòîèò ðàñêðûòü â áóäóùèõ èññëåäîâà-

íèÿõ. Ïðåäñòîèò ýêñïåðèìåíòàëüíî âûÿñíèòü, îòðàæàåò ëè ýòà òåìïåðàòóðíàÿ

çàâèñèìîñòü gh ñâîéñòâà îáúåìíûõ ïåðîâñêèòîâ èëè îíà ñïåöèôè÷íà äëÿ ÍÊ.

Êàê áûëî îòìå÷åíî âî ââåäåíèè, äàæå äëÿ îáû÷íûõ ïîëóïðîâîäíèêîâ, òà-

êèõ êàê GaAs è CdTe, òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòüg-ôàêòîðà íå ïîíÿòà ïîëíî-

ñòüþ. Äëÿ GaAs áûëà ïðåäëîæåíà âîçìîæíàÿ òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ìåæ-

çîííîãî ìàòðè÷íîãî ýëåìåíòà [92], ÷òî â ïðèíöèïå ìîæåò áûòü àêòóàëüíî äëÿ

ïåðîâñêèòíûõ ïîëóïðîâîäíèêîâ, íî òðåáóåò óáåäèòåëüíûõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ

è/èëè òåîðåòè÷åñêèõ äîêàçàòåëüñòâ. Îòìåòèì, ÷òî â ðàáîòå [26] óíèâåðñàëüíàÿ

çàâèñèìîñòüg-ôàêòîðîâ íîñèòåëåé çàðÿäà îò øèðèíû çàïðåùåííîé çîíû âûâå-

äåíà â ïðåäïîëîæåíèè ïîñòîÿííûõ ìåæçîííûõ ìàòðè÷íûõ ýëåìåíòîâ. Äðóãèì

âîçìîæíûì èñòî÷íèêîì òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè gh ìîæåò ÿâëÿòüñÿ íàëè-

÷èå ñîñòîÿíèé ñ áîëüøèì k-âåêòîðîì [93], âëèÿíèå êîòîðûõ, îäíàêî, ñëåäóåò

ïåðåñìîòðåòü äëÿ ÍÊ ñ ñèëüíûì ðàçìåðíûì îãðàíè÷åíèåì íîñèòåëåé çàðÿ-

äà. Êðîìå òîãî, ñèëüíîå ýëåêòðîí-ôîíîííîå âçàèìîäåéñòâèå â ïåðîâñêèòíûõ

ïîëóïðîâîäíèêàõ ìîæåò ïðèâîäèòü ê òåìïåðàòóðíî-çàâèñèìîé ìîäèôèêàöèè

ýíåðãåòè÷åñêîãî ñïåêòðà è, ñëåäîâàòåëüíî,g-ôàêòîðîâ íîñèòåëåé çàðÿäà. Áî-

ëåå ïîäðîáíîå èçó÷åíèå òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ýëåêòðîííîãî è äûðî÷íîãî

g-ôàêòîðîâ áóäåò èçëîæåíî â ñëåäóþùåé ãëàâå.

Íà ðèñóíêàõ 3.2(a,b,c), áûëî ïîêàçàíî, ÷òî äëÿ ÍÊ, êîòîðûå îõëàæäàþòñÿ

äîñòàòî÷íî ìåäëåííî è ïîä ëàçåðíûì îñâåùåíèåì, ñèãíàë îò ýëåêòðîíîâ ïî-

ÿâëÿåòñÿ ïðè òåìïåðàòóðå íèæå 50 Ê â âèäå âòîðîé ÷àñòîòû ëàðìîðîâñêîé

ïðåöåññèè. Â ñëó÷àå, êîãäà îõëàæäåíèå îò 300 Ê îñóùåñòâëÿåòñÿ â òåìíîòå è

îòíîñèòåëüíî áûñòðî (ïðèìåðíî â òå÷åíèå 20 ìèíóò), ñèãíàë îò ýëåêòðîíîâ íå
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ïðîÿâëÿåòñÿ, è âèäíà òîëüêî ïðåöåññèÿ äûðî÷íîãî ñïèíà ïðè T = 4 Ê, ðèñó-

íîê 3.2(e). Î÷åâèäíî, ÷òî çà ýòî îòâå÷àåò ôîòîçàðÿäêà ÍÊ ëèáî ýëåêòðîíàìè,

ëèáî äûðêàìè [94]. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî ìåòîä ÔÂ ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíè-

åì ïîçâîëÿåò èäåíòèôèöèðîâàòü òèï ðåçèäåíòíûõ íîñèòåëåé â êîëëîèäíûõ ÍÊ

ïóòåì èçìåðåíèÿ ÷àñòîòû ïðåöåññèè Ëàðìîðà êîíêðåòíîãî íîñèòåëÿ. Ýòî áûëî

ïðîäåìîíñòðèðîâàíî äëÿ êîëëîèäíûõ ÍÊ íà îñíîâå CdSe è CdS [95, 96, 97, 98].

Äëÿ ÍÊ CdS áûëî ïîêàçàíî, ÷òî ôîòîçàðÿäêà ìîæåò äèíàìè÷åñêè ðàçâèâàòüñÿ

îò îòðèöàòåëüíîãî ê ïîëîæèòåëüíîìó çàðÿäó [95]. Ôèçèêà ôîòîçàðÿäêè ñëîæ-

íà è îïðåäåëÿåòñÿ ìíîãèìè ôàêòîðàìè (êîíöåíòðàöèåé è ïàðàìåòðàìè ïîâåðõ-

íîñòíûõ ñîñòîÿíèé, ýôôåêòèâíîñòüþ Îæå-ïðîöåññîâ äëÿ ýëåêòðîíîâ è äûðîê,

ìàòðèöåé, â êîòîðóþ âíåäðåíû ÍÊ, òåìïåðàòóðîé ðåøåòêè, óñëîâèÿìè îõëà-

æäåíèÿ è îñâåùåíèÿ è ò.ä.). Äàííûé ðåçóëüòàò ïîêàçûâàåò, ÷òî â çàâèñèìîñòè

îò óñëîâèé îñâåùåíèÿ â ïðîöåññå îõëàæäåíèÿ âîçìîæíî ðåàëèçîâàòü ëèáî îòðè-

öàòåëüíî ôîòîçàðÿæåííûå ÍÊ, ëèáî ñîñóùåñòâîâàíèå îòðèöàòåëüíî è ïîëîæè-

òåëüíî çàðÿæåííûõ ÍÊ. Â îáîèõ ñëó÷àÿõ îæèäàåòñÿ ïðèñóòñòâèå íåéòðàëüíûõ

(ïóñòûõ) ÍÊ, êîòîðûå, îáíàðóæèâàþòñÿ â âèäå êîãåðåíòíîé äèíàìèêè ýêñèòî-

íîâ, î ÷¼ì ïîäðîáíî áóäåò ðàññêàçàíî â êîíöå äàííîé ðàáîòû.

Äèíàìèêà äèôôåðåíöèàëüíîãî ïðîïóñêàíèÿ è îïòè÷åñêîé îðèåíòàöèè

Äëÿ áîëåå ãëóáîêîãî ïîíèìàíèÿ äèíàìèêè çàñåëåííîñòè è ñïèíà ìû èñ-

ïîëüçóåì ìåòîä äèôôåðåíöèàëüíîãî ïðîïóñêàíèÿ ( � T=T) ñ âðåìåííûì ðàçðå-

øåíèåì. Èçìåðåíèÿ ïðîâîäÿòñÿ äëÿ îáðàçöà #1C ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå

è â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå. Ýíåðãèÿ ëàçåðà EL = 2:509ýÂ âûáðàíà òàêîé æå,

êàê â ýêñïåðèìåíòàõ ñ ïîìîùüþ ìåòîäà íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå ñ èçìåðåíèåì

ÔÂ, ïðåäñòàâëåííûì íà ðèñóíêå 3.1.

Äèíàìèêà çàñåëåííîñòè, èçìåðåííàÿ ñ èñïîëüçîâàíèåì ëèíåéíî ïîëÿðèçî-

âàííûõ íàêà÷êè è çîíäèðîâàíèÿ, ïîêàçàíà íà ðèñóíêå 3.4(a). Ïåðâîíà÷àëüíî

îêîëî 20% àìïëèòóäû ñèãíàëà çàòóõàåò ñî âðåìåíåì � 1 = 40 ïñ, à çàòåì ñèã-

íàë çàòóõàåò ñî âðåìåíåì � 2 = 2:2 íñ. Ìû èçó÷àåì àíñàìáëü ÍÊ CsPbBr 3,

ãäå íåéòðàëüíûå ÍÊ ñîñóùåñòâóþò ñ ÍÊ, çàðÿæåííûìè ëèáî ýëåêòðîíàìè, ëè-
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áî äûðêàìè. Íåéòðàëüíûå ÍÊ ÿâëÿþòñÿ èñòî÷íèêîì äèíàìèêè íåéòðàëüíûõ

ýêñèòîíîâ, à çàðÿæåííûå ÍÊ � äèíàìèêè òðèîíîâ. Äèíàìèêà ðåêîìáèíàöèè

ýêñèòîíîâ â ÍÊ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå

íàõîäèòñÿ â äèàïàçîíå 1 � 2 íñ [99, 100, 101]. Ñëåäîâàòåëüíî, ìû ïðèïèñûâàåì

áîëüøåå âðåìÿ 2.2 íñ, èçìåðåííîå â íàøèõ ÍÊ, âðåìåíè æèçíè ýêñèòîíîâ â íåé-

òðàëüíûõ ÍÊ. Ìåíüøåå âðåìÿ (40 ïñ) ìîæíî ïðèïèñàòü âðåìåíè æèçíè òðèîíà

â çàðÿæåííûõ ÍÊ, êîòîðîå çíà÷èòåëüíî ñîêðàùàåòñÿ áëàãîäàðÿ ýôôåêòèâíîìó

îæå-ïðîöåññó. Èç ñîîòíîøåíèÿ àìïëèòóä, ñîîòâåòñòâóþùèõ çàòóõàíèþ ñèãíàëà

îò ýêñèòîíîâ è òðèîíîâ íà ðèñóíêå 3.4(a) ìîæíî îöåíèòü, ÷òî îêîëî 20% ÍÊ

çàðÿæåíû, à 80% îñòàþòñÿ íåéòðàëüíûìè ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå.

Ñïèíîâàÿ äèíàìèêà ìîæåò áûòü òàêæå èññëåäîâàíà ìåòîäîì äèôôåðåí-

öèàëüíîãî ïðîïóñêàíèÿ ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì ïðè èñïîëüçîâàíèè öèðêó-

ëÿðíûõ ïîëÿðèçàöèÿ íàêà÷êè è çîíäà. Öèðêóëÿðíî ïîëÿðèçîâàííàÿ íàêà÷êà

(� + ïîëÿðèçàöèÿ) ôîòîãåíåðèðóåò ñïèí-ïîëÿðèçîâàííûå ýêñèòîíû/òðèîíû èëè

íîñèòåëè çàðÿäà. Äèíàìèêà èõ ñïèíîâîé ïîëÿðèçàöèè èññëåäóåòñÿ ïóòåì ïðî-

ïóñêàíèÿ ëèáî � + , ëèáî � � ïîëÿðèçîâàííîãî çîíäà. Ñîîòâåòñòâóþùèå äèíàìèêè

ïîêàçàíû íà ðèñóíêå 3.4(b). Èç íèõ ìîæíî âû÷èñëèòü ñòåïåíü îïòè÷åñêîé îðè-

åíòàöèè (Poo(t)) ñ ïîìîùüþ óðàâíåíèÿ (2.1), äèíàìèêà êîòîðîé ïîêàçàíà íà ðè-

ñóíêå 3.4(c). Äèíàìèêà Poo(t) èìååò äâà âðåìåíè ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè � s1 = 8 ïñ

è � s2 = 66 ïñ. Áîëåå äëèííîå âðåìÿ ñîâïàäàåò ñî âðåìåíåì T �
2,h = 60 ïñ, êîòîðîå

ìû èçìåðÿåì íåïîñðåäñòâåííî èç ñïèíîâîé ïðåöåññèè, ðèñóíîê 3.1(e). Òàêèì

îáðàçîì, ìû îòíîñèì åãî ê ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè ðåçèäåíòíûõ äûðîê â ïîëîæè-

òåëüíî çàðÿæåííûõ ÍÊ. Áîëåå êîðîòêîå âðåìÿ 8 ïñ ìîæåò áûòü ñâÿçàíî ëèáî

ñî ñïèíîâîé ðåëàêñàöèåé ýêñèòîíîâ â íåéòðàëüíûõ ÍÊ, ëèáî ñî ñïèíîâîé ðå-

ëàêñàöèåé ýëåêòðîíîâ â îòðèöàòåëüíî çàðÿæåííûõ ÍÊ. Ìû ïðåäïîëàãàåì, ÷òî

çäåñü áîëåå âåðîÿòíà ñïèíîâàÿ ðåëàêñàöèÿ ýêñèòîíà.

Íàì èçâåñòíî òîëüêî îá îäíîé ðàáîòå, ãäå ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â ÍÊ ïå-

ðîâñêèòîâ (CsPbI3) áûëà èçìåðåíà ìåòîäîì äèôôåðåíöèàëüíîãî ïðîïóñêàíèÿ

ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì [22]. Áûëè èçìåðåíû âðåìåíà ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè,
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Ðèñ. 3.4: Èçìåðåíèÿ äèôôåðåíöèàëüíîãî ïðîïóñêàíèÿ ñ âðåìåííûì ðàçðåøå-
íèåì â ÍÊ CsPbBr 3 (îáðàçåö #1C) ïðè T = 300 Ê. (a) Äèíàìèêà íàñåëåííî-
ñòè, èçìåðåííàÿ ñ èñïîëüçîâàíèåì ëèíåéíî ïîëÿðèçîâàííîé íàêà÷êè ( Ppump =
5:1 Âò/ñì 2) è ëèíåéíî ïîëÿðèçîâàííîãî çîíäà. Êðàñíûå òî÷êè ïîêàçûâàþò
äâóõýêñïîíåíöèàëüíóþ àïïðîêñèìàöèþ. EL = 2:509 ýÂ. (b) Ñïèíîâàÿ äèíàìè-
êà, èçìåðåííàÿ äëÿ � + ïîëÿðèçîâàííîé íàêà÷êè è � + (êðàñíàÿ ëèíèÿ) èëè � �

ïîëÿðèçîâàííîãî (ñèíÿÿ ëèíèÿ) çîíäà Ppump = 12:7 Âò/ñì 2. (c) Äèíàìèêà ñòåïå-
íè îïòè÷åñêîé îðèåíòàöèè (ñèíÿÿ ëèíèÿ), ðàññ÷èòàííàÿ äëÿ äàííûõ èç ïàíåëè
(b). Êðàñíûìè òî÷êàìè ïîêàçàíà àïïðîêñèìàöèÿ äâóõýêñïîíåíöèàëüíîé ôóíê-
öèåé.

ðàâíûå 3 ïñ ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå è 32 ïñ ïðè êðèîãåííûõ òåìïåðàòóðàõ.

Îíè áûëè îòíåñåíû ê ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè íîñèòåëåé çàðÿäà. Â ýòîì ýêñïåðè-

ìåíòå íîñèòåëè çàðÿäà ôîòîãåíåðèðîâàëèñü ñ áîëüøèì èçáûòêîì ýíåðãèè, ïî-

ñêîëüêó ýíåðãèÿ ôîòîíà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ áûëà çíà÷èòåëüíî îòñòðîåíà îò

ýêñèòîííîãî ðåçîíàíñà. Ýòî âàæíîå îòëè÷èå îò óñëîâèé íàøåãî ýêñïåðèìåíòà,

ãäå èñïîëüçóåòñÿ ðåçîíàíñíîå âîçáóæäåíèå. Â íàøåì ýêñïåðèìåíòå ìû ïîëó÷è-
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ëè âðåìÿ 66 ïñ ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå äëÿ äèíàìèêè ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè

ðåçèäåíòíûõ äûðîê íà âåðøèíå âàëåíòíîé çîíû.

Ïðèìåíåíèå ìåòîäà äèôôåðåíöèàëüíîãî ïðîïóñêàíèÿ ñ âðåìåííûì ðàçðå-

øåíèåì äëÿ îáú¼ìíûõ êðèñòàëëîâ ñâèíöîâî ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ, òàêèõ êàê

ïîëèêðèñòàëëè÷åñêèå ïë¼íêè MAPbI3, CsPbI3, MAPbBr3 è CsPbBr3, äåìîíñòðè-

ðóåò, ÷òî â ýòèõ ìàòåðèàëàõ î÷åíü áûñòðàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà< 5 ïñ [102, 103]

ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî äàííûå ïî îáú¼ìíûì îá-

ðàçöàì ñëåäóåò ñ îñòîðîæíîñòüþ èñïîëüçîâàòü äëÿ ñðàâíåíèÿ ñ ÍÊ, ïîñêîëü-

êó êâàíòîâî-ðàçìåðíîå îãðàíè÷åíèå ñèëüíî ìîäèôèöèðóåò ìåõàíèçìû ñïèíîâîé

ðåëàêñàöèè íîñèòåëåé çàðÿäà è ýêñèòîíîâ.

3.3 Êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â íàíîêðèñòàëëàõ CsPbBr 3 â

ñòåêëÿííîé ìàòðèöå

Èíòåðåñíûì ìîäåëüíûì îáúåêòîì ÿâëÿþòñÿ ÍÊ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïå-

ðîâñêèòîâ, âûðàùåííûå â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå. Êàê áûëî ñêàçàíî ðàíåå, òàêèå

ÍÊ çàùèùåíû îò äåãðàäàöèè è áîëåå óñòîé÷èâû ê âíåøíèì âîçäåéñòâèÿì. Â

äàííîì ðàçäåëå èçó÷àåòñÿ êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà íîñèòåëåé çàðÿäà â

ÍÊ CsPbBr 3 (îáðàçåö #1B) ñ ïîìîùüþ ìåòîäà íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå ñ äåòåêòè-

ðîâàíèåì ôàðàäååâñêîãî âðàùåíèÿ (èëè ýëëèïòè÷íîñòè). Ñïåêòð ÔË äëÿ ýòîãî

îáðàçöà ïîêàçàí çåëåíîé ëèíèåé íà ðèñóíêå 5.1. Ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â èññëå-

äóåìîì îáðàçöå ïîêàçûâàåò íàèáîëåå èíòåðåñíûå îñîáåííîñòè ïðè êðèîãåííîé

òåìïåðàòóðåT = 5 Ê. Ñïèíîâàÿ äèíàìèêà, èçìåðåííàÿ â ðàçëè÷íûõ ìàãíèòíûõ

ïîëÿõ îò 0 äî 420 ìÒë, ïîêàçàíà íà ðèñóíêå 3.5(a). Ýíåðãèÿ ôîòîíà ëàçåðíîãî

èçëó÷åíèÿ óñòàíîâëåíà ðàâíîé EL = 2:515 eV, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò ìàêñèìóìó

ñèãíàëà ÔÂ. Äèíàìèêà ïîêàçûâàåò îæèäàåìîå ïîâåäåíèå äëÿ àíñàìáëÿ ñïèíîâ

íîñèòåëåé çàðÿäà, ïðåöåññèðóþùèõ âîêðóã ïîïåðå÷íîãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ (ãåî-

ìåòðèÿ Ôîéãòà) ñ ëàðìîðîâñêîé ÷àñòîòîé ! L. Ñïèíîâàÿ ïîëÿðèçàöèÿ çàòóõàåò
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ñî âðåìåíåì ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè T �
2 [91]. Ñ óâåëè÷åíèåì ìàãíèòíîãî ïîëÿ

÷àñòîòà ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè ðàñòåò.

Ðèñ. 3.5: Çàâèñèìîñòü ñïèíîâîé äèíàìèêè â ÍÊ CsPbBr 3 â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå
îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ. EL = 2:515 ýÂ, T = 5 Ê. (a) Äèíàìèêè ÔÂ â ðàçëè÷íûõ
ìàãíèòíûõ ïîëÿõ 0 äî 420 ìÒë. Òî÷êàìè ïîêàçàíû àïïðîêñèìàöèè äàííûõ ñ
èñïîëüçîâàíèåì ìîäåëè Ìåðêóëîâà-Ýôðîñà-Ðîçåíà (áóäåò îïèñàíà â Ãëàâå 5).
(b) Äèíàìèêè ÔÂ ñ óâåëè÷åííûì âåðòèêàëüíûì ìàñøòàáîì è íà áîëüøèõ âðå-
ìåííûõ çàäåðæêàõ ìåæäó èìïóëüñàìè íàêà÷êè è çîíäèðîâàíèÿ ïî ñðàâíåíèþ
ñ ïàíåëüþ (a). Íàáëþäàåòñÿ ìåäëåííî îñöèëëèðóþùàÿ êîìïîíåíòà. (c) Çàâèñè-
ìîñòü îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ ÷àñòîòû ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè, ñîîòâåòñòâóþùåé
áûñòðî îñöèëëèðóþùåé êîìïîíåíòå. Êðàñíàÿ ëèíèÿ ïîêàçûâàåò àïïðîêñèìà-
öèþ óðàâíåíèåì (1.9) ïðè ìàãíèòíûõ ïîëÿõ B > 80 ìÒë, ÷òî äà¼òjgj = 1:30.
(d) Çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè ìåäëåííî îñöèëëèðóþùåé
êîìïîíåíòû îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ.

Òàêàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà îïèñûâàåòñÿ óðàâíåíèåì 3.1 äëÿ ñëó÷àÿ îäíîãî

íîñèòåëÿ:

Sz(t) = S0 cos(! Lt) exp(� t=T �
2 ); (3.3)
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ãäå S0 � íà÷àëüíàÿ ñïèíîâàÿ ïîëÿðèçàöèÿ ôîòîãåíåðèðîâàííûõ íîñèòåëåé

âäîëü îïòè÷åñêîé îñè, à t � âðåìåííàÿ çàäåðæêà ìåæäó èìïóëüñàìè íàêà÷êè

è çîíäèðîâàíèÿ. Àïïðîêñèìàöèÿ äàííûì óðàâíåíèåì ïîçâîëÿåò îïðåäåëèòü ÷à-

ñòîòû ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè, ïðåäñòàâëåííûå íà ðèñóíêå 3.5(c). Â áîëüøèõ

ìàãíèòíûõ ïîëÿõ B > 80 ìÒë çàâèñèìîñòü ! L îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ ëèíåéíà,

÷òî ñîîòâåòñòâóåò óðàâíåíèþ (1.9). Íàêëîí ëèíåéíîé çàâèñèìîñòè â äèàïàçîíå

ñèëüíûõ ìàãíèòíûõ ïîëåé, ïîêàçàííîé êðàñíîé ëèíèåé, äà¼ò jgj = 1:30. Çíàê

g-ôàêòîðà íå ìîæåò áûòü íàïðÿìóþ îïðåäåë¼í èç ñèãíàëà ÔÂ, íî, ñîãëàñíî

òåîðåòè÷åñêèì ïðååäñêàçàíèÿì, îí ïîëîæèòåëåí êàê äëÿ ýëåêòðîíîâ, òàê è äëÿ

äûðîê â îáú¼ìíîì CsPbBr 3 [26] è ñîõðàíÿåò ýòîò çíàê äëÿ íå ñëèøêîì ìàëûõ

ÍÊ CsPbBr 3 [28]. Ïîýòîìó â äàëüíåéøåì ìû áóäåì ñ÷èòàòü åãî ïîëîæèòåëüíûì.

Èç çàâèñèìîñòè g-ôàêòîðà îò ðàçìåðà ÍÊ, êîòîðàÿ áóäåò îïèñàíà â ñëåäóþùåé

ãëàâå, âûòåêàåò, ÷òî íàáëþäàåìûég-ôàêòîð äåéñòâèòåëüíî ïîëîæèòåëüíûé è

ñîîòâåòñòâóåò äûðêå. Òàêèì îáðàçîì, ìû íàáëþäàåì äûðî÷íóþ ñïèíîâóþ ïðå-

öåññèþ. Îòìåòèì, ÷òî â êîëëîèäíûõ ÍÊ ïîëó÷èëñÿ î÷åíü áëèçêèé äûðî÷íûé

g-ôàêòîð äëÿ ñõîæåé ýíåðãèè ëàçåðàEL = 2:509ýÂ.

Èíòåðåñíûì è äîâîëüíî íåîáû÷íûì ðåçóëüòàòîì ÿâëÿåòñÿ íàáëþäåíèå îñ-

öèëëÿöèé â ñïèíîâîé äèíàìèêå äàæå â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå, ñì. íèæíèé

ãðàôèê íà ðèñóíêå 3.5(a). Íà ðèñóíêå 3.5(c) òàêæå âèäíî, ÷òî ñ óìåíüøåíè-

åì ìàãíèòíîãî ïîëÿ ÷àñòîòà ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè íå îáðàùàåòñÿ â íîëü, à

íàñûùàåòñÿ ïðè çíà÷åíèè îêîëî 6 ðàä/íñ, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò çååìàíîâñêîìó ðàñ-

ùåïëåíèþ 4 ìêýÂ. Îòìåòèì, ÷òî ñïèíîâàÿ ïðåöåññèÿ â íóëåâîì ïîëå ñ ãîðàçäî

áîëåå âûñîêîé ÷àñòîòîé, îêîëî 2 ðàä/ïñ (2000 ðàä/íñ), áûëà îïèñàíà äëÿ ÍÊ

CsPbBr3 â ðàáîòå [104] è ïðèïèñàíà òîíêîé ñòðóêòóðå ýêñèòîíà. Äàëåå â Ãëà-

âå 5 áóäåò ïîêàçàíî, ÷òî äàííûå îñöèëëÿöèè â íóëåâîì ïîëå âîçíèêàþò èç-çà

ïðåöåññèè ñïèíà äûðêè â ñëó÷àéíîì ñâåðõòîíêîì ïîëå ôëóêòóàöèé ÿäåðíîãî

ñïèíà.

Íà ðèñóíêå 3.5(b) ïîêàçàíû òå æå äèíàìèêè ÔÂ, ÷òî è íà ðèñóíêå 3.5(a), íî

ïðè áîëüøèõ âðåìåííûõ çàäåðæêàõ âïëîòü äî 5 íñ è ñ èñïîëüçîâàíèåì óâåëè÷åí-
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íîãî âåðòèêàëüíîãî ìàñøòàáà. Ñëåäóåò îáðàòèòü âíèìàíèå, ÷òî çäåñü ïðèñóò-

ñòâóåò ìåäëåííî îñöèëëèðóþùàÿ êîìïîíåíòà ñèãíàëà. À èìåííî, íàáëþäàåòñÿ

ìèíèìóì ñèãíàëà íà çàäåðæêå ïðèìåðíî 3.5 íñ â ìàíèòíîì ïîëå B = 45 ìÒë.

Çàòåì, ñ ðîñòîì ìàãíèòíîãî ïîëÿ, ýòîò ìèíèìóì ñìåùàåòñÿ â ñòîðîíó ìåíüøèõ

çàäåðæåê. Òàêæå àìïëèòóäà ýòîé ìåäëåííîé êîìïîíåíòû óìåíüøàåòñÿ ñ ðîñòîì

ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Àïïðîêñèìàöèÿ óðàâíåíèåì (3.3) äàåò ÷àñòîòó ëàðìîðîâñêîé

ïðåöåññèè! L,slow, çàâèñèìîñòü êîòîðîé îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ ïðåäñòàâëåíà íà ðè-

ñóíêå 3.5(d). Ïðè B < 100 ìÒë ! L,slow ëèíåéíî çàâèñèò îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ ñ

jgslowj = 0:09. Ïðè áîëüøèõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ ! L,slow íàñûùàåòñÿ è íå çàâèñèò îò

ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî â ÍÊ CsPb(Cl,Br) 3 áûë òàêæå çàðåãè-

ñòðèðîâàí íåáîëüøîé g-ôàêòîð, ðàâíûé 0:07, èçìåðåííûé ìåòîäîì îïòè÷åñêè

äåòåêòèðóåìîãî ìàãíèòíîãî ðåçîíàíñà â íåáîëüøèõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ. Ýòî îáú-

ÿñíÿëîñü íàëè÷èåì ïðîñòðàíñòâåííî íåïðÿìûõ ýêñèòîíîâ â ÍÊ, ãäå îäèí èç

íîñèòåëåé çàðÿäà ëîêàëèçîâàí âáëèçè ïîâåðõíîñòè ÍÊ [25]. Äëÿ ýòîãî îáðàçöà

òàêæå íàáëþäàëîñü óìåíüøåíèå àìïëèòóäû ñèãíàëà ÔÂ è íàñûùåíèå ÷àñòîòû

ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè ñ ðîñòîì ìàãíèòíîãî ïîëÿ.

Êàê îáñóæäàëîñü ðàíåå è ïîêàçûâàëîñü â ïðåäûäóùåì ðàçäåëå, â ÍÊ

CsPbBr3 êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà íîñèòåëåé çàðÿäà ìîæåò íàáëþäàòü-

ñÿ äàæå ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå [18, 20, 105]. Ýòîò ðåçóëüòàò ðàíåå áûë

ïîêàçàí òîëüêî äëÿ ÍÊ, ïîëó÷åííûõ ìåòîäîì êîëëîèäíîãî ñèíòåçà. Â äàííîì

ðàçäåëå ìû ðàñïðîñòðàíÿåì åãî è íà ÍÊ CsPbBr 3 â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå, èçìå-

ðÿÿ òåìïåðàòóðíóþ çàâèñèìîñòü äèíàìèêè ÔÝ â äèàïàçîíå îò 5 äî 300 Ê, ñì.

ðèñóíîê 3.6. Äëÿ ýòèõ èçìåðåíèé ýíåðãèÿ ôîòîíà ëàçåðíîãî èìïóëüñà â êàæäîì

ñëó÷àå ïîäñòðàèâàåòñÿ ïîä ìàêñèìóì ñèãíàëà ÔÝ è ñîñòàâëÿåòEL = 2:480 ýÂ

ïðè T < 80Ê è 2:475ýÂ ïðè áîëåå âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ. Â ñïèíîâîé äèíàìèêå

â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå, ïîêàçàííîé íà ðèñóíêå 3.6(a), îñöèëëÿöèè ñèãíàëà

íàáëþäàþòñÿ îò ñàìîé íèçêîé òåìïåðàòóðû äî 130 Ê. Èõ ÷àñòîòà îñòà¼òñÿ ïðè-

áëèçèòåëüíî ïîñòîÿííîé è ñîñòàâëÿåò îêîëî 7 ðàä/íñ (ñîîòâåòñòâóåò ïðåäåëó

íèçêèõ ïîëåé íà ðèñóíêå 3.5(c)). Ïðè áîëåå âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ ñïèíîâàÿ
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äèíàìèêà äåìîíñòðèðóåò ìîíîòîííîå çàòóõàíèå.

Ðèñ. 3.6: Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ñïèíîâîé äèíàìèêè â ÍÊ CsPbBr 3 â ñòåê-
ëÿííîé ìàòðèöå. (a) Äèíàìèêè ÔÝ â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå, èçìåðåííûå ïðè
òåìïåðàòóðå îò 5 äî 300 Ê. (b) Äèíàìèêè ÔÝ â ìàãíèòíîì ïîëå 430 ìÒë, èç-
ìåðåííûå ïðè òåìïåðàòóðå îò 5 äî 300 Ê. (c) Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü g-
ôàêòîðà äûðêè. (d) Ñïåêòðàëüíàÿ çàâèñèìîñòü àìïëèòóäû ÔÝ (êðàñíûå ñèì-
âîëû) è ÔÂ (çåë¼íûå ñèìâîëû) ïðè íóëåâîé âðåìåííîé çàäåðæêå, èçìåðåííàÿ
ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå äëÿ ïîïåðå÷íîãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ B=260 ìÒë.

Íà ðèñóíêå 3.6(b) ïîêàçàíû äèíàìèêè ÔÝ âî âíåøíåì ïîïåðå÷íîì ìàãíèò-

íîì ïîëå B = 430 ìÒë, èçìåðåííûå ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ. Âûðàæåí-

íàÿ ñïèíîâàÿ ïðåöåññèÿ íàáëþäàþòñÿ âî âñåì òåìïåðàòóðíîì äèàïàçîíå. Ïðè

T = 5 Ê âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè ñîñòàâëÿåò îêîëî 400 ïñ. Îíî îñòàåòñÿ

ïîñòîÿííûì äî T = 100 Ê è óìåíüøàåòñÿ ïðè áîëåå âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ,

äî 50 ïñ ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå. Ïîäðîáíåå ìåõàíèçìû, îòâåòñòâåííûå çà

ñïèíîâóþ äåôàçèðîâêó è ðåëàêñàöèþ â äàííûõ ÍÊ, áóäóò ðàññìîòðåíû â Ãëà-

âå 5.

Íà ðèñóíêå 3.6(c) ïîêàçàíî, ÷òî g-ôàêòîð äûðêè óâåëè÷èâàåòñÿ ñ òåìïå-

ðàòóðîé îò 1.30 ïðè 5 Ê äî 1.60 ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå. Âàæíî îòìåòèòü,
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÷òî àíàëîãè÷íûé ðîñò äûðî÷íîãî g-ôàêòîðà ñ òåìïåðàòóðîé íàáëþäàëñÿ è äëÿ

êîëîèäíûõ ÍÊ â ïðåäûäóùåì ðàçäåëå. Ñëåäîâàòåëüíî, ýòîò ýôôåêò ÿâëÿåòñÿ

îáùèì äëÿ êîëëîèäíûõ ÍÊ è äëÿ ÍÊ â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå.

Â äàííîì ðàçäåëå äëÿ èçó÷åíèÿ ñïèíîâîé äèíàìèêè èçìåðÿëèñü äèíàìè-

êè ÔÂ è ÔÝ. Íà ñàìîì äåëå ýòè ìåòîäèêè î÷åíü áëèçêè äðóã ê äðóãó è â

áîëüøèíñòâå ñëó÷àåâ äàþò îäèíàêîâûå çíà÷åíèÿ g-ôàêòîðà è âðåì¼í ñïèíîâîé

ðåëàêñàöèè. Îäíàêî ó íèõ åñòü âàæíîå îòëè÷èå â ñïåêòðàëüíîé çàâèñèìîñòè.

Êàê áûëî ïîêàçàíî â ðàáîòå [106], ñïåêòðàëüíàÿ çàâèñèìîñòü ÔÝ äîëæíà èìåòü

êóïîëîîáðàçíóþ ôîðìó ñ ìàêñèìóìîì â ýêñèòîííîì ðåçîíàíñå. ÔÂ èìååò áîëåå

ñëîæíóþ çàâèñèìîñòü îò ýíåðãèè âîçáóæäåíèÿ è ìåíÿåò çíàê âáëèçè ðåçîíàí-

ñà. Èìåííî òàêîå ïîâåäåíèå ìû íàáëþäàåì äëÿ ÍÊ â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå ïðè

êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå (ðèñóíîê 3.6(d)). Ñòîèò îòìåòèòü, îäíàêî, ÷òî â ïðåäû-

äóùåé ãëàâå äëÿ êîëëîèäíûõ ÍÊ ìû íàáëþäàëè êóïîëîîáðàçíóþ ñïåêòðàëüíóþ

çàâèñèìîñòü ÔÂ. Òàêîå ïîâåäåíèå ìîæåò áûòü âûçâàíî ñèëüíûì ïîãëîùåíèåì

ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ ïðè áîëüøèõ ýíåðãèÿõ ôîòîíà.

3.4 Êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â íàíîêðèñòàëëàõ

CsPb(Br,Cl) 3 â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå

Ñïèíîâàÿ äèíàìèêà áûëà èçó÷åíà â ÍÊ CsPb(Cl,Br) 3 â ñòåêëÿííîé ìàòðè-

öå (îáðàçåö #3B, ñïåêòð ÔË ïîêàçàí ñèíåé ëèíèåé íà ðèñóíêå 5.1). Îñíîâíûå

ðåçóëüòàòû, ïîëó÷åííûå äëÿ ýòîãî îáðàçöà àíàëîãè÷íû òåì, ÷òî áûëè ðàíåå ïî-

êàçàíû äëÿ ÍÊ CsPbBr 3 â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå. Ýòè ðåçóëüòàòû îáîáùåíû íà

ðèñóíêå 3.7, ãäå ïîêàçàíû äàííûå êàê ïðè òåìïåðàòóðå T = 5 Ê, òàê è ïðè êîì-

íàòíîé òåìïåðàòóðå. Áûëè âûáðàíû EL = 2:756ýÂ è 2.731 ýÂ äëÿ ýêñïåðèìåí-

òîâ ïðè êðèîãåííîé è êîìíàòíîé òåìïåðàòóðàõ, ñîîòâåòñòâåííî. Òàê æå êàê è â

ïðåäûäóùåì ðàçäåëå ïðè íèçêîé òåìïåðàòóðå íàáëþäàåòñÿ ñïèíîâàÿ ïðåöåññèÿ

â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå. Å¼ ÷àñòîòà ñîñòàâëÿåò îêîëî 3 ðàä/íñ, ÷òî ñîîò-
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âåòñòâóåò õàðàêòåðíîìó çååìàíîâñêîìó ðàñùåïëåíèþ, ðàâíîìó 2 ìêýÂ. Ñ óâå-

ëè÷åíèåì ìàãíèòíîãî ïîëÿ íàáëþäàþòñÿ îò÷¼òëèâûå ñïèíîâûå áèåíèÿ ñ ëàðìî-

ðîâñêîé ÷àñòîòîé, ñîîòâåòñòâóþùåég-ôàêòîðó jgj = 1:34. Çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû

ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ ïîêàçàíà íà ðèñóíêå 3.7(c) ñèíèìè

ñèìâîëàìè. Âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè T �
2 , ñîñòàâëÿþùåå îêîëî 300 ïñ, ñëàáî

çàâèñèò îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ, ñì. ðèñóíîê 3.7(d).

Ðèñ. 3.7: Çàâèñèìîñòü ñïèíîâîé äèíàìèêè îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ â ÍÊ
CsPb(Cl,Br)3 â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå ïðè T = 5 Ê è T = 300 Ê. (a) Äèíàìèêè
ÔÝ, èçìåðåííûå ïðè T = 5 Ê â ðàçëè÷íûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ. EL = 2:756 ýÂ.
(b) Äèíàìèêè ÔÝ, èçìåðåííûå ïðè T = 300 Ê â ðàçëè÷íûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ.
EL = 2:731 ýÂ. Ýêñïåðèìåíòàëüíûå äèíàìèêè ïîêàçàíû ñïëîøíûìè ëèíèÿìè,
à èõ àïïðîêñèìàöèÿ óðàâíåíèåì (3.3) � ïóíêòèðàìè. (c) Çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû
ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ ïðè T = 5 Ê (ñèíèå ñèìâîëû) è
300 Ê (êðàñíûå ñèìâîëû). Ëèíèè ïîêàçûâàþò àïïðîêñèìàöèþ äàííûõ óðàâíå-
íèåì (1.9). (d) Çàâèñèìîñòü âðåìåíè ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè T �

2 îò ìàãíèòíîãî
ïîëÿ ïðè T = 5 (ñèíèå ñèìâîëû) è 300 Ê (êðàñíûå ñèìâîëû).

Èçìåðåííîå çíà÷åíèÿ g-ôàêòîðà íîñèòåëåé çàðÿäà, îêîëî 1.34, áëèçêî ê
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g-ôàêòîðó ýëåêòðîíîâ â îáú¼ìíîì êðèñòàëëå [21]. Îäíàêî, ñëåäóåò áûòü îñòî-

ðîæíûì ñ âûâîäàìè, ñäåëàííûìè íà îñíîâå ýòîé èíôîðìàöèè, ïîñêîëüêó äàæå

â îáú¼ìíûõ ïåðîâñêèòàõ ïðè ñîîòâåòñòâóþùåé ýíåðãèè g-ôàêòîðû ýëåêòðîíîâ

è äûðîê íå ñèëüíî ðàçëè÷àþòñÿ, à ðàçìåðíîå êâàíòîâàíèå â ÍÊ ìîæåò åù¼

áîëüøå ñáëèçèòü èõ. Ýòîò îáðàçåö áûë òàêæå èññëåäîâàí â ðàáîòå [21]. Ïîëó-

÷åííûé g-ôàêòîð ðàâíûé 1:2 ïðè EL = 2:74 ýÂ è áûë ïðèïèñàí äûðêå. Ýòî

ñîîòâåòñòâèå îñíîâàíî íà íàáëþäåíèè ñèëüíîãî ýôôåêòà äèíàìè÷åñêîé ÿäåð-

íîé ïîëÿðèçàöèè, êîòîðûé â ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòàõ ãîðàçäî ñèëüíåå

äëÿ äûðîê, ÷åì äëÿ ýëåêòðîíîâ.

Ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â ÍÊ CsPb(Cl,Br) 3, èçìåðåííàÿ ïðè êîìíàòíîé òåì-

ïåðàòóðå, ïðåäñòàâëåíà íà ðèñóíêå 3.7(b). Âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè â

íåñêîëüêî ðàç ìåíüøå, ÷åì ïðè êðèîãåííûõ òåìïåðàòóðàõ, è ñîñòàâëÿåò T �
2 �

40 ïñ íåçàâèñèìî îò âåë÷èíû ïðèëîæåííîãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ (ðèñóíîê 3.7(d)).

Íàêëîí çàâèñèìîñòè ëàðìîðîâñêîé ÷àñòîòû îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ (ðèñóíîê 3.7(c))

äàåòg = 1:83. Òàêèì îáðàçîì, äûðî÷íûé g-ôàêòîð âîçðàñòàåò ñ 1.29 äî 1.83 ñ

ðîñòîì òåìïåðàòóðû îò 5 äî 300 Ê â äàííîì îáðàçöå ÍÊ CsPb(Cl,Br) 3. Äàí-

íîå ïîâåäåíèå ñîîòâåòñòâóåò òîìó, ÷òî óæå îáñóæäàëîñü â äàííîé ðàáîòå äëÿ

äðóãèõ îáðàçöîâ.

3.5 Êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â íàíîêðèñòàëëàõ CsPbI 3 â

ñòåêëÿííîé ìàòðèöå

Â äàííîì ðàçäåëå îïèñûâàåòñÿ êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â ÍÊ

CsPbI3 â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå (îáðàçåö #3) ìåòîäîì íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèÿ ñ

èçìåðåíèåì ôàðàäååâñêîé ýëëèïòè÷íîñòè. Èçìåðåíèÿ ïðîâîäèëèñü ïðè òåìïå-

ðàòóðåT = 6 Ê.

Ñïåêòðû ÔË è ïîãëîùåíèÿ îò èññëåäóåìîãî îáðàçöà ÍÊ CsPbI 3 ïîêàçàíû

íà ðèñóíêå 3.8. Ñïåêòð ïîãëîùåíèÿ èìååò øèðîêóþ ëèíèþ ñ ìàêñèìóìîì íà
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Ðèñ. 3.8: Ñïåêòðû ïîãëîùåíèÿ (êðàñíàÿ ëèíèÿ) è ÔË (ñèíÿÿ ëèíèÿ) â ÍÊ
CsPbI3 â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå ïðè òåìïåðàòóðå T = 6 Ê. Çåëåíûå ñòðåë-
êè óêàçûâàþò íà ýíåðãèè ëàçåðà, èñïîëüçîâàííûå â ýêñïåðèìåíòàõ íàêà÷êà-
çîíäèðîâàíèå â äàííîì ðàçäåëå.

ýíåðãèè 1:776 ýÂ è ïëå÷îì íà 1:758 ýÂ. Äàííóþ ëèíèþ ìû ñâÿçûâàåì ñ ýêñè-

òîííûì ðåçîíàíñîì â ÍÊ. Óøèðåíèå ñâÿçàíî ñ ðàçáðîñîì ðàçìåðîâ ÍÊ â ýòîì

îáðàçöå. Îïòè÷åñêèå è ñïèíîâûå ñâîéñòâà ýòîãî îáðàçöà ðàíåå áûëè ÷àñòè÷íî

èçó÷åíû â ðàáîòå [28], ãäå îí îáîçíà÷åí êàê îáðàçåö #3. Áûëî ýêñïåðèìåíòàëüíî

ïîêàçàíî, ÷òî â äàííîì îáðàçöå ïðèñóòñòâóþò ÍÊ ñ ðàçìåðàìè îò 9 äî 12 íì.

Ñïåêòð ÔË èìååò Ñòîêñîâ ñäâèã îòíîñèòåëüíî ïîãëîùåíèÿ è èìååò ñðàâíèìóþ

ïîëíóþ øèðèíó íà ïîëóâûñîòå (FWHM), ðàâíóþ 40 ìýÂ. Îí èìååò ìàêñèìóì

ïðè 1:729ýÂ è âûñîêîýíåðãåòè÷åñêîå ïëå÷î ïðè 1:765ýÂ. Òàêàÿ ñòðóêòóðà ñïåê-

òðîâ ñâèäåòåëüñòâóåò î íàëè÷èè äâóõ ïðåäïî÷òèòåëüíûõ çíà÷åíèé ðàñïðåäåëå-

íèÿ ÍÊ ïî ðàçìåðàì.

Â ýêñïåðèìåíòàõ ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì èñïîëüçóåòñÿ ñïåêòðàëüíî óç-

êèå (øèðèíà ëèíèè îêîëî 1 ìýÂ) ëàçåðíûå èìïóëüñû äëèòåëüíîñòüþ 1.5 ïñ.

Ðåçîíàíñíîå âîçáóæäåíèå òàêèìè èìïóëüñàìè ïîçâîëÿåò âûäåëèòü èç àíñàìáëÿ

ÍÊ ñ øèðîêèì ðàñïðåäåëåíèåì ïî ðàçìåðàì ïîäàíñàìáëü ñ ìàëûì ðàñïðåäå-

ëåíèåì ïî ðàçìåðàì. Äëÿ èçìåðåíèé ïðåäñòàâëåííûõ íèæå ýíåðãèÿ ëàçåðíîãî

ôîòîíà ðàâíÿåòñÿ 1.739 ýÂ, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò ÍÊ CsPbI3 ñî ñðåäíèì ðàçìåðîì

11 íì.

Íà ðèñóíêå 3.9(a) ïîêàçàíû äèíàìèêè ÔÝ, èçìåðåííûå â ðàçëè÷íûõ ìàã-

íèòíûõ ïîëÿõ. Âèäíî, ÷òî â ñëàáûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ äèíàìèêà ïðîäîëæàåòñÿ



65

Ðèñ. 3.9: Êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà ýëåêòðîíîâ â ÍÊ CsPbI 3 ïðè T = 6 Ê.
(a) Ýëåêòðîííàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà, èçìåðåííàÿ â ìàãíèòíûõ ïîëÿõ â ãåîìåò-
ðèè Ôîéãòà âåëè÷èíîé îò 3 äî 430ìÒë. (b) Çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû ëàðìîðîâñêîé
ïðåöåññèè ýëåêòðîíîâ îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Êðàñíàÿ ëèíèÿ � àïïðîêñèìàöèÿ
óðàâíåíèåì (1.9) ñ jgej = 2:07. (c) Çàâèñèìîñòü âðåìåíè ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè
äëÿ ýëåêòðîííîé (êðàñíûå êðóæêè) è íåîñöèëëèðóþùåé (ñèíèå òðåóãîëüíèêè)
êîìïîíåíò îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Êðàñíàÿ ëèíèÿ � àïïðîêñèìàöèÿ óðàâíåíè-
åì (1.10) ñ � ge = 0:11 è T �

2,e(0) = 1250 ïñ.

áîëåå 4 íñ, ÷òî çíà÷èòåëüíî ïðåâûøàåò âðåìÿ ðåêîìáèíàöèè ýêñèòîíîâ, ñîñòàâ-

ëÿþùåå 500 ïñ, èçìåðåííîå ìåòîäîì ÔË ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì (ñì. Ãëà-

âó 6). Ýòî ñâèäåòåëüñòâóåò î òîì, ÷òî íàáëþäàåìûé ñïèíîâûé ñèãíàë ñîîòâåò-

ñòâóåò ðåçèäåíòíûìè íîñèòåëÿìè çàðÿäà (ýëåêòðîíàì è/èëè äûðêàì), âðåìÿ

æèçíè ñïèíà êîòîðûõ íå îãðàíè÷åíî ðåêîìáèíàöèåé. Ýòîò ðåçóëüòàò òèïè÷åí

äëÿ ÍÊ íà îñíîâå ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ [19, 21]. Ìåõàíèçì ãåíåðà-

öèè ñïèíîâîé êîãåðåíòíîñòè ðåçèäåíòíûõ íîñèòåëåé â îäíîêðàòíî çàðÿæåííûõ
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ÍÊ, îáñóæäàåìûé â ýòèõ ðàáîòàõ, àíàëîãè÷åí ìåõàíèçìó, ðàññìîòðåííîìó äëÿ

îäíîêðàòíî çàðÿæåííûõ êâàíòîâûõ òî÷åê (In,Ga)As/GaAs [91].

Èçîáðàæåííûå íà ðèñóíêå 3.9(a) äèíàìèêè âî âíåøíåì ìàãíèòíîì ïîëå

èìåþò ïðåöåññèðóþùóþ êîìïîíåíòó ñ ÷àñòîòîé, êîòîðàÿ óâåëè÷èâàåòñÿ ñ ðî-

ñòîì ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ìîæíî çàìåòèòü, ÷òî àìïëèòóäà êîëåáàíèé íåñèììåò-

ðè÷íà îòíîñèòåëüíî íóëåâîãî óðîâíÿ, ïîêàçàííîãî ïóíêòèðíûìè ëèíèÿìè, ÷òî

ñâèäåòåëüñòâóåò î íàëè÷èè äîïîëíèòåëüíîé íåîñöèëëèðóþùåé êîìïîíåíòû â

äèíàìèêå. Ìû àïïðîêñèìèðóåì äèíàìèêó ñëåäóþùåé ôóíêöèåé:

Sz(t) / S0,ecos(! Lt) exp

 

�
t

T �
2,e

!
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�

�
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� no

�
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ÇäåñüS0,e � íà÷àëüíàÿ ôîòîèíäóöèðîâàííàÿ ñïèíîâàÿ ïîëÿðèçàöèÿ ýëåêòðî-

íîâ, T �
2,e � âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè ýëåêòðîíîâ, õàðàêòåðèçóþùåå çàòó-

õàíèå îñöèëëèðóþùåé êîìïîíåíòû, Sno � íà÷àëüíàÿ ñïèíîâàÿ ïîëÿðèçàöèÿ,

ñîîòâåòñòâóþùàÿ íåîñöèëëèðóþùåé êîìïîíåíòå, à � no � âðåìÿ çàòóõàíèÿ íåîñ-

öèëëèðóþùåé êîìïîíåíòû. Ïîñëåäíåå âûðàæåíèå àíàëîãè÷íî óðàâíåíèþ (3.3)

ñ äîáàâëåíèåì íåîñöèëëèðóþùåé êîìïîíåíòû. ×àñòîòà ïðåöåññèè Ëàðìîðà ! L

îïðåäåëÿåòñÿ g-ôàêòîðîì Ëàíäå è ëèíåéíî çàâèñèò îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ B ñî-

ãëàñíî óðàâíåíèþ (1.9). Ïîäãîíêà ýêñïåðèìåíòàëüíîé äèíàìèêè ñ ïîìîùüþ

óðàâíåíèÿ (3.4) ïîçâîëÿåò íàì èçìåðèòü ÷àñòîòó ïðåöåññèè Ëàðìîðà, g-ôàêòîð,

âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè T �
2,e è âðåìÿ çàòóõàíèÿ íåîñöèëëèðóþùåé êîìïî-

íåíòû.

Íà ðèñóíêå 3.9(b) ïðåäñòàâëåíà çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû ëàðìîðîâñêîé ïðå-

öåññèè îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ñîãëàñíî óðàâíåíèþ (1.9), íàêëîí ýòîé ëèíåéíîé

çàâèñèìîñòè ñîîòâåòñòâóåòjgej = 2:07. Êàê áóäåò ïîêàçàíî â ñëåäóþùåé ãëà-

âå, ýòî çíà÷åíèå ñîîòâåòñòâóåòg-ôàêòîðó ýëåêòðîíîâ â ÍÊ CsPbI 3 è ÿâëÿåòñÿ

ïîëîæèòåëüíûì. Ýòî ïîçâîëÿåò îòíåñòè îñöèëëèðóþùóþ ñîñòàâëÿþùóþ ê êî-

ãåðåíòíîé ñïèíîâîé ïðåöåññèè ðåçèäåíòíûõ ýëåêòðîíîâ. Âàæíî îòìåòèòü, ÷òî

íåñìîòðÿ íà òî, ÷òî â äàííûõ èçìåðåíèÿõ íàáëþäàåòñÿ òîëüêî ýëåêòðîííàÿ ñïè-
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íîâàÿ ïðåöåññèÿ, äûðî÷íàÿ ñïèíîâàÿ ïðåöåññèÿ ìîæåò òàêæå íàáëþäàòüñÿ â ÍÊ

CsPbI3, ÷òî áóäåò ïîêàçàíî íèæå.

Çàâèñèìîñòü âðåìåíè ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè ýëåêòðîíîâ ( T �
2,e) îò ìàãíèò-

íîãî ïîëÿ ïðåäñòàâëåíà íà ðèñóíêå 3.9(c). Âðåìÿ T �
2,e óìåíüøàåòñÿ îò 1250 äî

160 ïñ ñ ðîñòîì ìàãíèòíîãî ïîëÿ îò 3 äî 430 ìÒë. Òàêîå ïîâåäåíèå òèïè÷íî äëÿ

íåîäíîðîäíûõ ñïèíîâûõ àíñàìáëåé ñ êîíå÷íîé øèðèíîé ðàçáðîñà g-ôàêòîðîâ

� ge è îïèñûâàåòñÿ óðàâíåíèåì (1.10). Àïïðîêñèìàöèÿ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàí-

íûõ ýòèì óðàâíåíèåì äà¼ò äëÿ ýëåêòðîíîâ � ge = 0:11 (îòíîñèòåëüíàÿ øèðèíà

ðàçáðîñà� ge=ge = 5%).

Ñèíèå òðåóãîëüíèêè íà ðèñóíêå 3.9(c) ïîêàçûâàþò çàâèñèìîñòü âðåìåíè

çàòóõàíèÿ � no îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Îíî ìåäëåííî óìåíüøàåòñÿ ñ ìàãíèòíûì

ïîëåì îò ïðèìåðíî 500 ïñ ïðè 3 ìÒë äî 230 ïñ ïðè 430 ìÒë. Íåîñöèëëèðó-

þùàÿ êîìïîíåíòà ìîæåò ñîîòâåòñòâîâàòü ñïèíîâîé äèíàìèêå äûðîê, êîòîðûå

èìåþò g-ôàêòîð, áëèçêèé ê íóëþ äëÿ ýòîãî ðàçìåðà ÍÊ (áóäåò ïîêàçàíî â ñëå-

äóþùåé ãëàâå). Äðóãèì âîçìîæíûì èñòî÷íèêîì íåîñöèëëèðóþùåé êîìïîíåíòû

ìîæåò áûòü çàòóõàíèå îïòè÷åñêîãî âûñòðàèâàíèÿ ýêñèòîíîâ, âûçâàííîãî àíèçî-

òðîïèåé îáìåííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ â ÍÊ CsPbI 3. Ýòà àíèçîòðîïèÿ ïðèâîäèò ê

ñíÿòèþ âûðîæäåíèÿ ñ òðèïëåòíîãî ñîñòîÿíèÿ ñâåòëîãî ýêñèòîíà. Òàêîå ðàñùåï-

ëåíèå ïîçâîëÿåò ïîëó÷èòü êâàíòîâûå áèåíèÿ íà ýòèõ óðîâíÿõ, à òàêæå ñèëüíûé

ýôôåêò îïòè÷åñêîãî âûñòðàèâàíèÿ â ÍÊ. Ïîäðîáíåå äàííûå ýôôåêòû áóäóò

ïðåäñòàâëåíû â Ãëàâå 6.

×òîáû ïðîâåðèòü, çàâèñèò ëè ýëåêòðîííàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà îò ñïåê-

òðàëüíîé øèðèíû ëàçåðíîãî èìïóëüñà, ìû ïðîâåëè èçìåðåíèÿ ìåòîäîì

íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå ñ äåòåêòèðîâàíèåì ÔÝ, èñïîëüçóÿ ôåìòîñåêóíäíûå ëà-

çåðíûå èìïóëüñû (ïðîäîëæèòåëüíîñòü 150 ôñ) ñî ñïåêòðàëüíîé øèðèíîé îêîëî

20 ìýÂ, ÷òî ÿâëÿåòñÿ îáû÷íûì äëÿ ëàçåðíûõ ñèñòåì ñ ñèíõðîíèçàöèåé ìîä,

èñïîëüçóåìûõ â èçìåðåíèÿõ ñ âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì. Äëÿ ýòîãî ýêñïåðèìåí-

òà ìû óñòàíîâèëè öåíòðàëüíóþ ýíåðãèþ ôîòîíà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ, ðàâíîé

EL = 1:759 ýÂ. Ïîëó÷åííûå â ðàçëè÷íûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ ýëåêòðîííûå ñïè-
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Ðèñ. 3.10: Äèíàìèêà ýëåêòðîííîãî ñïèíà â ÍÊ CsPbI 3, èçìåðåííàÿ ñ ïîìîùüþ
ôåìòîñåêóíäíûõ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ. (a) Ñïèíîâûå äèíàìèêè, èçìåðåííûå â
ðàçëè÷íûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ â ãåîìåòðèè Ôîéãòà. (b) Çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû ëàð-
ìîðîâñêîé ïðåöåññèè îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ñïëîøíàÿ êðàñíàÿ ëèíèÿ ïîêàçûâàåò
àïïðîêñèìàöèþ óðàâíåíèåì (1.9) ñ jgej = 1:93. (c) Çàâèñèìîñòè âðåìåíè äåôàçè-
ðîâêè ñïèíà îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Êðàñíàÿ ëèíèÿ ñîîòâåòñòâóåò àïïðîêñèìàöèè
óðàâíåíèåì (1.10) ñ � ge = 0:13.

íîâûå äèíàìèêè ïîêàçàíû íà ðèñóíêå 3.10(a). ×àñòîòà îñöèëëÿöèé â ñèãíàëå

ëèíåéíî óâåëè÷èâàåòñÿ ñ ìàãíèòíûì ïîëåì (ðèñóíîê 3.10(b)), ÷òî ñîîòâåòñòâó-

åò ýëåêòðîííîìó g-ôàêòîðó jgej = 1:93. Ïîëó÷èâøèéñÿ ýëåêòðîííûé g-ôàêòîð

íåñêîëüêî ìåíüøå èçìåðåííîãî ïðè ïîìîùè ïèêîñåêóíäíûõ ëàçåðíûõ èìïóëü-

ñîâ. Ýòî ñâÿçàíî ñ òåì, ÷òî â ýêñïåðèìåíòå ñ ôåìòîñåêóíäíûìè èìïóëüñàìè ìû

èñïîëüçîâàëè íåìíîãî áîëüøóþ ýíåðãèþ ëàçåðà. Òàêèì îáðàçîì, áûë âûáðàí

àíñàìáëü ñ áîëüøåé ýíåðãèåé ðàçìåðíîãî êâàíòîâàíèÿ è ìåíüøèì ðàçìåðîì

ÍÊ [107].

Âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè T �
2,e è åãî çàâèñèìîñòü îò ìàãíèòíîãî ïî-

ëÿ àíàëîãè÷íû òîìó, ÷òî ìû íàáëþäàëè â ýêñïåðèìåíòàõ ñ ïèêîñåêóíäíûìè

ëàçåðíûìè èìïóëüñàìè, ñðàâíèòå ðèñóíêè 3.10(c) è 3.9(c). Èíòåðåñíî òî, ÷òî

ðàçáðîñ ýëåêòðîííîãî g-ôàêòîðà � ge = 0:13, îöåíåííûé èç çàâèñèìîñòè T �
2,e îò

ìàãíèòíîãî ïîëÿ äëÿ ôåìòîñåêóíäíûõ èìïóëüñîâ, ëèøü íåìíîãî áîëüøå, ÷åì

� ge = 0:11 äëÿ ïèêîñåêóíäíûõ èìïóëüñîâ. Ýòî ñâèäåòåëüñòâóåò î òîì, ÷òî � ge
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îïðåäåëÿåòñÿ íå ñïåêòðàëüíîé çàâèñèìîñòüþ ge(E) (çàâèñèìîñòüþ g-ôàêòîðà

îò ðàçìåðà ÍÊ). Íàèáîëåå âåðîÿòíî, ÷òî ðàçáðîñ g-ôàêòîðà îïðåäåëÿåòñÿ âà-

ðèàöèåé ôîðìû è ñëó÷àéíîé îðèåíòàöèåé ÍÊ.

3.6 Çàêëþ÷åíèå ïî äàííîé ãëàâå

Â äàííîé ãëàâå ýêñïåðèìåíòàëüíî èññëåäîâàíà êîãåðåíòíàÿ ñïèíîâàÿ äèíà-

ìèêà â êîëëîèäíûõ ÍÊ è â ÍÊ â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå. Ïîëó÷åííûå ðåçóëüòàòû

îêàçàëèñü ñëàáî çàâèñÿùèìè îò ìåòîäà ñèíòåçà. À èìåííî: â ÍÊ îäèíàêîâî-

ãî ñîñòàâà è ïðè îäèíàêîâîé ýíåðãèè ôîòîíà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ ïîëó÷àþòñÿ

áëèçêèå çíà÷åíèÿg-ôàêòîðîâ, â îáîèõ ñèñòåìàõ ìîæåò íàáëþäàòüñÿ êàê ýëåê-

òðîííàÿ, òàê è äûðî÷íàÿ ñïèíîâàÿ äèíàìèêà, âðåìåíà ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè

íàõîäÿòñÿ â ñóáíàíîñåêóíäíîì äèàïàçîíå, íàáëþäàåòñÿ ñèëüíîå èçìåíåíèå g-

ôàêòîðà ñ òåìïåðàòóðîé. Îòäåëüíî õî÷åòñÿ îòìåòèòü, ÷òî äûðî÷íàÿ ñïèíîâàÿ

êîãåðåíòíîñòü â ÍÊ ñ áðîìîì íàáëþäàåòñÿ äàæå ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå,

÷òî ñâèäåòåëüñòâóåò î ïîäàâëåíèè îñíîâíûõ ìåõàíèçìîâ ðåëàêñàöèè ïî ñðàâíå-

íèþ ñ îáú¼ìíûìè êðèñòàëëàìè.

Îäíàêî, âàæíî îòìåòèòü, ÷òî íåñêîëüêî ðåçóëüòàòîâ òðåáóþò äàëüíåéøåãî

èçó÷åíèÿ è áóäóò îáñóæäàòüñÿ â ñëåäóþùèõ ãëàâàõ. Ïîëó÷åííûå çíà÷åíèÿg-

ôàêòîðîâ äàëåêè îò çíà÷åíèé äëÿ îáú¼ìíûõ ìàòåðèàëîâ. Òàêæå g-ôàêòîð ïîêà-

çûâàåò ñèëüíóþ çàâèñèìîñòü îò òåìïåðàòóðû. Â ÍÊ CsPbBr 3 áûëà îáíàðóæåíà

ñïèíîâàÿ ïðåöåññèÿ â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå, ñîîòâåòñòâóþùàÿ ðàñùåïëåíèþ

4 ìêýÂ.
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Ãëàâà 4. g-ôàêòîð Ëàíäå â íàíîêðèñòàëëàõ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ

ïåðîâñêèòîâ

4.1 Ââåäåíèå

Â Ãëàâå 3 áûëî ïîêàçàíî, ÷òî ìåòîä íàêà÷êà-çîíäèðîâàíèå ñ èçìåðåíèåì

ôàðàäååâñêîãî âðàùåíèÿ (ÔÂ) èëè ôàðàäååâñêîé ýëëèïòè÷íîñòè (ÔÝ) ÿâëÿåò-

ñÿ ìîùíûì èíñòðóìåíòîì äëÿ èçìåðåíèÿ g-ôàêòîðîâ íîñèòåëåé çàðÿäà (ýëåê-

òðîíîâ è äûðîê) â ÍÊ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ. Áûëî ïîêàçàíî, ÷òî

â ÍÊ g-ôàêòîð ñèëüíî îòëè÷àåòñÿ îò çíà÷åíèé, êîòîðûå áûëè ïîëó÷åíû äëÿ

îáú¼ìíûõ ìàòåðèàëîâ. Ýòî âåðíî êàê äëÿ êðèîãåííûõ òåìïåðàòóð, òàê è äëÿ

êîìíàòíîé òåìïåðàòóðû. Ïîýòîìó â ýòîé ãëàâå ìû ïîäðîáíî èçó÷àåì çàâèñè-

ìîñòü g-ôàêòîðà îò ðàçìåðà ÍÊ è îò òåìïåðàòóðû. Îñíîâíûå ðåçóëüòàòû â

ýòîé ãëàâå ïîëó÷åíû äëÿ ÍÊ CsPbI 3. Â ïîñëåäíåì ðàçäåëå äåëàåòñÿ ñðàâíåíèå

ñ àíàëîãè÷íûìè äàííûìè äëÿ ÍÊ CsPbBr 3.

4.2 Çàâèñèìîñòü g-ôàêòîðà îò ðàçìåðà â íàíîêðèñòàëëàõ CsPbI 3

Â äàííîì ðàçäåëå ýêñïåðèìåíòàëüíî èññëåäóåòñÿ íàáîð ÍÊ CsPbI 3 â ìàò-

ðèöå èç ôòîðôîñôàòíîãî ñòåêëà. À èìåííî, èññëåäóþòñÿ øåñòü îáðàçöîâ ñ ðàç-

ëè÷íûìè ðàçìåðàìè ÍÊ, îõâàòûâàþùèìè äèàïàçîí 4� 16 íì. Îíè îáîçíà÷åíû

êàê îáðàçöû #1, #2, #3, #4, #5 è #6, ïðè÷åì ðàçìåð ÍÊ óìåíüøàåòñÿ ñ óâåëè-

÷åíèåì íîìåðà îáðàçöà. Ðàçìåð ÍÊ áûë îïðåäåë¼í èç ïîëîæåíèÿ ýêñèòîííîãî

ðåçîíàíñà â ÍÊ. Ðàçìåð ÍÊ â îáðàçöàõ #1, #2 è #3 áûë òàêæå èçìåðåí ìåòîäîì

ýëåêòðîííîé ìèêðîñêîïèè [28]. Îáðàçöû äåìîíñòðèðóþò íåîäíîðîäíîå óøèðå-

íèå îïòè÷åñêèõ ñâîéñòâ, îáóñëîâëåííîå çíà÷èòåëüíûì ðàçáðîñîì ðàçìåðîâ ÍÊ
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â ïðåäåëàõ îäíîãî îáðàçöà. Ïîýòîìó â íàøåì èññëåäîâàíèè ìû îïèðàåìñÿ íà

ýíåðãèþ ýêñèòîííîãî ðåçîíàíñà êàê õàðàêòåðèñòèêó ýíåðãèè ðàçìåðíîãî êâàí-

òîâàíèÿ. Â èññëåäîâàííîì íàáîðå ÍÊ ýíåðãèÿ ýêñèòîííîãî ïåðåõîäà ëåæèò â

äèàïàçîíå 1:69 � 2:25 ýÂ. Ïîäðîáíóþ èíôîðìàöèþ îá îïòè÷åñêèõ ñâîéñòâàõ

ýòèõ îáðàçöîâ ìîæíî íàéòè â ðàáîòàõ [28, 108, 107].

Íà ðèñóíêå 4.1 ïîêàçàíû ñïåêòðû ÔË, èçìåðåííûå ïðè òåìïåðàòóðå T =

6 Ê äëÿ âñåõ èññëåäóåìûõ îáðàçöîâ. Ëèíèè ÔË èìåþò òèïè÷íóþ ïîëóøèðè-

íó íà ïîëóâûñîòå îêîëî 200 ìýÂ. Â äàííîé ãëàâå â ýêñïåðèìåíòàõ íàêà÷êà-

çîíäèðîâàíèå ìû äåòåêòèðóåì ÔÝ, ÷òîáû èçáåæàòü ñëîæíîé ñïåêòðàëüíîé çà-

âèñèìîñòè ñèãíàëà. Â èçìåðåíèè äèíàìèêè ÔÝ èñïîëüçóåìûé ëàçåð ïåðåñòðà-

èâàåòñÿ ñïåêòðàëüíî, ÷òî ïîçâîëÿåò âîçáóæäàòü ÍÊ ñ îïðåäåëåííîé ýíåðãèåé

ýêñèòîííîãî ïåðåõîäà, ñîîòâåòñòâóþùåé îïðåäåëåííîìó ðàçìåðó ÍÊ. Äëÿ ýòîãî

èñïîëüçóþòñÿ ñïåêòðàëüíî óçêèå ëàçåðíûå èìïóëüñû øèðèíîé 1 ìýÂ è äëèòåëü-

íîñòüþ 1.5 ïñ. Ñîîòâåòñòâóþùàÿ ñïåêòðàëüíàÿ çàâèñèìîñòü àìïëèòóäû ñèãíàëà

ÔÝ äëÿ êàæäîãî îáðàçöà ïîêàçàíà ñèìâîëàìè íà ðèñóíêå 4.1.

Ýêñïåðèìåíòû ïî èçó÷åíèþ ñïèíîâîé äèíàìèêè â äàííîì ðàçäåëå ïðîâîäè-

ëèñü ïðè òåìïåðàòóðåT = 6 Ê è â ìàãíèòíûõ ïîëÿõ B äî 430 ìÒë, ïðèëîæåííûõ

â ãåîìåòðèè Ôîéãòà, ò.å. ïåðïåíäèêóëÿðíî âîëíîâîìó âåêòîðó ñâåòà.

Äèíàìèêè ÔÝ, èçìåðåííûå âî âñåõ èññëåäóåìûõ îáðàçöàõ â ìàãíèòíîì ïî-

ëå B = 430 ìÒë, ïðåäñòàâëåíû íà ðèñóíêå 4.2(a). Íàáëþäàþòñÿ âûðàæåííûå

îñöèëëÿöèè ñèãíàëà, îáóñëîâëåííûå ñïèíîâîé ïðåöåññèåé íîñèòåëåé çàðÿäà âî-

êðóã âíåøíåãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ. ×àñòîòà ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè, ! L, îïðå-

äåëÿåòñÿg-ôàêòîðîì è óâåëè÷èâàåòñÿ ñ ìàãíèòíûì ïîëåì B ñîãëàñíî óðàâíå-

íèþ (1.10). Çàòóõàíèå îñöèëëÿöèé îïèñûâàåòñÿ âðåìåíåì ñïèíîâîé äåôàçèðîâ-

êè T �
2 , êîòîðîå ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ â îñíîâíîì îòðàæàåò íåîäíîðîäíîå

óøèðåíèå ñïåêòðà ÷àñòîò ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè, îáóñëîâëåííîå ðàçáðîñîì g-

ôàêòîðîâ, � g (ñì. èññëåäîâàíèå ÍÊ CsPbI 3 â Ãëàâå 3). Ïðè ñëàáûõ ìàãíèòíûõ

ïîëÿõ âïëîòü äî íóëåâîãî çíà÷åíèÿ ñâåðõòîíêîå âçàèìîäåéñòâèå íîñèòåëåé ñ

ôëóêòóàöèÿìè ÿäåðíîãî ñïèíà òàêæå ó÷àñòâóåò â ñïèíîâîé äåôàçèðîâêå (ñì.
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Ðèñ. 4.1: Ñïåêòðàëüíûå çàâèñèìîñòè èíòåíñèâíîñòè ÔË (æ¼ëòàÿ ëèíèÿ) è àì-
ïëèòóäû ôàðàäååâñêîé ýëëèïòè÷íîñòè (ñèìâîëû) â ÍÊ CsPbI 3 (îáðàçöû #1 �
#6), èçìåðåííûå ïðè òåìïåðàòóðå 6 Ê.

Ãëàâó 5).

Íà ðèñóíêå 4.2(a) âèäíî, ÷òî ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â îáðàçöàõ #1 � #4

èìååò äâå îñöèëëèðóþùèå êîìïîíåíòû. Äëÿ èõ èäåíòèôèêàöèè è èçâëå÷åíèÿ

èõ ïàðàìåòðîâ ìû àïïðîêñèìèðóåì äèíàìèêó óðàâíåíèåì (3.1). Ïðèìåð àï-

ïðîêñèìàöèè äàííîé ôóíêöèåé ïîêàçàí òî÷êàìè íà ðèñóíêå 4.2(b) äëÿ îáðàç-

öà #4. Òàì æå ïðèâåäåíû îòäåëüíûå êîìïîíåíòû ñïèíîâîé äèíàìèêè, ñîîò-

âåòñòâóþùèå ýëåêòðîíàì è äûðêàì. g-ôàêòîðû ýëåêòðîíîâ è äûðîê â îáú¼ì-

íîì êðèñòàëëå CsPbI3 ñèëüíî îòëè÷àåòñÿ äðóã îò äðóãà (ñì. ðàáîòó [26] è Ãëà-

âó 1). Òàêèì îáðàçîì, îñöèëëÿöèè ñ áîëüøåé ( ! L,e = 58:5 ðàä/íñ) è ìåíüøåé
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Ðèñ. 4.2: (a) Ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â ÍÊ CsPbI 3 (îáðàçöû #1 � #6), èçìåðåí-
íàÿ â ìàãíèòíîì ïîëå, ðàâíîì 430 ìÒë. (b) Âåðõíÿÿ êðèâàÿ ïîêàçûâàåò äèíà-
ìèêó ÔÝ â îáðàçöå #4. ×¼ðíàÿ ïóíêòèðíàÿ ëèíèÿ ñîîòâåòñòâóåò àïïðîêñèìà-
öèè äèíàìèêè óðàâíåíèåì (3.1). Äâà íèæíèõ ãðàôèêà ïîêàçûâàþò êîìïîíåíòû
ñïèíîâîé äèíàìèêè, ñîîòâåòñòâóþùèå ýëåêòðîíó (êðàñíàÿ ëèíèÿ, jgej = 1:58 è
T �

2,e = 150 ïñ) è äûðêå (ñèíÿÿ ëèíèÿ, jghj = 0:72 è T �
2,h = 220 ïñ).

(! L,h = 26:5 ðàä/íñ) ëàðìîðîâñêèìè ÷àñòîòàìè ñîîòâåòñòâóþò ýëåêòðîííîé è

äûðî÷íîé ñïèíîâîé ïðåöåññèè, ñîîòâåòñòâåííî. Ïîëó÷åííûå âðåìåíà ñïèíîâîé

äåôàçèðîâêè ïðè B = 430 ìÒë ñîñòàâëÿþò T �
2,e = 150 ïñ è T �

2,h = 220 ïñ. Àíàëî-

ãè÷íàÿ ñèòóàöèÿ íàáëþäàåòñÿ è äëÿ îáðàçöîâ #1 � #3, ãäå òàêæå íàáëþäàþòñÿ

è ýëåêòðîííàÿ, è äûðî÷íàÿ ñïèíîâûå ïðåöåññèè. Â îáðàçöàõ #1 è #2 ñ øèðè-

íîé çàïðåùåííîé çîíîé áëèçêîé ê îáú¼ìíîìó êðèñòàëëó ïîëó÷åííûå çíà÷åíèÿ

g-ôàêòîðîâ áëèçêè ê òåì, ÷òî îæèäàþòñÿ äëÿ îáú¼ìà. Ýòî ïîäòâåðæäàåò ñäå-

ëàííîå âûøå ñîîòâåòñòâèå ìåæäó g-ôàêòîðàìè è òèïàìè íîñèòåëåé. îòìåòèì,
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÷òî îïèñûâàåìûé çäåñü îáðàçåö #3 òî÷íî òàêîé æå, êàê è èçó÷åííûé â ðàçäå-

ëå 3.5. Òàì íàáëþäàëàñü òîëüêî ýëåêòðîííàÿ ñïèíîâàÿ ïðåöåññèÿ. Çäåñü æå äëÿ

íåãî ïîêàçàíû ñèãíàëû îò ýëåêòðîíîâ è äûðîê îäíîâðåìåííî, ÷òî ñâèäåòåëü-

ñòâóåò î íàëè÷èè ïðîöåññîâ ïåðåçàðÿäêè â äàííûõ ÍÊ. Äëÿ îáðàçöîâ #5 è #6

â ñèãíàëå âèäíà òîëüêî îäíà îñöèëëèðóþùàÿ êîìïîíåíòà, êîòîðóþ ìû îòíîñèì

ê äûðêàì íà îñíîâå çàâèñèìîñòè g-ôàêòîð îò ýíåðãèè ýêñèòîííîãî ïåðåõîäà

(áóäåò ïðåäñòàâëåíà íèæå).

Äëÿ âñåõ îáðàçöîâ áûëà èçìåðåíà çàâèñèìîñòü ñïèíîâîé äèíàìèêè îò ìàã-

íèòíîãî ïîëÿ. Ïðèìåð òàêîé çàâèñèìîñòè äëÿ îáðàçöà #4 ïðè ýíåðãèè ôîòîíà

ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ 1:911ýÂ ïîêàçàí íà ðèñóíêå 4.3(a). Â íóëåâîì ìàãíèòíîì

ïîëå çàòóõàíèå ñèãíàëà áëèçêî ê îäíîýêñïîíåíöèàëüíîìó ñ õàðàêòåðíûì âðåìå-

íåì 230 ïñ. Ñ óâåëè÷åíèåì ìàãíèòíîãî ïîëÿ ïîÿâëÿþòñÿ îñöèëëÿöèè ñèãíàëà íà

÷àñòîòå Ëàðìîðà. Çàâèñèìîñòè ÷àñòîò ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè îò ìàãíèòíîãî

ïîëÿ ïîêàçàíû íà ðèñóíêå 4.3(b). Êàê è îæèäàåòñÿ, îíè ëèíåéíî óâåëè÷èâàþò-

ñÿ ñ ðîñòîì ìàãíèòíîãî ïîëÿ è ïåðåñåêàþò âåðòèêàëüíóþ îñü â òî÷êå (0;0). Ýòî

ïîäòâåðæäàåò, ÷òî íàáëþäàåìûå ñèãíàëû èñõîäÿò îò ðåçèäåíòíûõ íîñèòåëåé,

ò.å. îò ÍÊ, çàðÿæåííûõ ëèáî ýëåêòðîíàìè, ëèáî äûðêàìè [19], à íå îò ýêñèòî-

íîâ. Â ñëó÷àå ýêñèòîíà îáìåííîå âçàèìîäåéñòâèå ýëåêòðîíà è äûðêè ïðèâåäåò

ê ñïèíîâûì áèåíèÿì äàæå â íóëåâîì ìàãíèòíîì ïîëå (áóäåò îáñóæäàòüñÿ â

Ãëàâå 6). Â Ãëàâå 3 áûëî ïîêàçàíî, ÷òî ðåçèäåíòíûå íîñèòåëè (ýëåêòðîíû è

äûðêè) â ÍÊ ïîÿâëÿþòñÿ â ðåçóëüòàòå ïðîöåññîâ ôîòîçàðÿäêè. Ïðè ýòîì ÷àñòü

ÍÊ îñòàþòñÿ íåéòðàëüíûìè. Ñîãëàñíî óðàâíåíèþ (1.9), íàêëîíû çàâèñèìîñòåé

÷àñòîò Ëàðìîðà îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ íà ðèñóíêå 4.3(b) ñîîòâåòñòâóþò àáñîëþò-

íûì çíà÷åíèÿì g-ôàêòîðîâ ýëåêòðîíà è äûðêè: jgej = 1:41 è jghj = 0:91. Äàëåå

áóäåò ïîêàçàíî, ÷òî ýòè g-ôàêòîðû ïîëîæèòåëüíû.

Çàâèñèìîñòè âðåìåíè ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè ýëåêòðîíîâ ( T �
2,e) è äûðîê

(T �
2,h) îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ ïîêàçàíû íà ðèñóíêå 4.3(c). Âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçè-

ðîâêè T �
2,h ïðàêòè÷åñêè íå çàâèñèò îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ, ñîñòàâëÿÿ îêîëî 260ïñ,

òîãäà êàê T �
2,e óìåíüøàåòñÿ îò 280 ïñ äî 90 ïñ ñ ðîñòîì ìàãíèòíîãî ïîëÿ îò
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Ðèñ. 4.3: Çàâèñèìîñòü ñïèíîâîé äèíàìèêè â ÍÊ CsPbI 3 â îáðàçöå #4 îò ìàã-
íèòíîãî ïîëÿ, èçìåðåííàÿ ïðè EL = 1:911 ýÂ. (a) Äèíàìèêè ÔÝ â ðàçëè÷íûõ
ìàãíèòíûõ ïîëÿõ â ãåîìåòðèè Ôîéãòà. Ïóíêòèðíûå ëèíèè ïîêàçûâàþò àïïðîê-
ñèìàöèþ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ óðàâíåíèåì (3.1). (b) Çàâèñèìîñòè ÷àñòîò
ëàðìîðîâñêîé ïðåöåññèè ýëåêòðîíîâ (êðàñíûå òî÷êè) è äûðîê (ñèíèå òðåóãîëü-
íèêè) îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ëèíèÿìè ïîêàçàíû ëèíåéíûå àïïðîêñèìàöèè óðàâ-
íåíèåì (1.9). (c) Çàâèñèìîñòè âðåìåíè ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè ýëåêòðîíîâ (êðàñ-
íûå òî÷êè) è äûðîê (ñèíèå òðåóãîëüíèêè) îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ T �

2 . Êðàñíàÿ ëè-
íèÿ ïîêàçûâàåò àïïðîêñèìàöèþ óðàâíåíèåì (1.10).

90 ìÒë äî 420 ìÒë. Êàê îáñóæäàëîñü ðàíåå, òàêîå ïîâåäåíèå âûçâàíî íåîäíî-

ðîäíîñòüþ ñïèíîâîãî àíñàìáëÿ ñ êîíå÷íîé øèðèíîé ðàçáðîñà g-ôàêòîðîâ � g è

ìîæåò áûòü îïèñàíî âûðàæåíèåì (1.10). Ïîäãîíêà ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ñ

ïîìîùüþ óðàâíåíèÿ (1.10) äà¼ò � ge = 0:22äëÿ ýëåêòðîíîâ (îòíîñèòåëüíûé ðàç-

áðîñ ñîñòàâëÿåò� ge=ge = 16%). Â Ãëàâå 3 áûëî ïðèâåäåíî çíà÷åíèå � ge = 0:11

äëÿ ýëåêòðîíîâ â îáðàçöå #3 (ñì. ðàçäåë 3.5).

Äëÿ èçó÷åíèÿ çàâèñèìîñòè ñïèíîâîé äèíàìèêè îò ðàçìåðà ÍÊ ìîæíî èñ-

ñëåäîâàòü îáðàçöû ñ ðàçíûì ñðåäíèì ðàçìåðîì ÍÊ â í¼ì, à òàêæå ìîæíî èç-

ìåðÿòü çàâèñèìîñòü ñïèíîâîé äèíàìèêè îò ýíåðãèè ëàçåðà, âûáèðàÿ òåì ñàìûì

ïîäàíñàìáëü ÍÊ ñ ñîîòâåòñòâóþùèì ðàçìåðîì ÍÊ. Ýòî îñîáåííî óäîáíî åñëè

îáðàçöû èìåþò øèðîêèé ðàçáðîñ ïî ðàçìåðàì, êàê â íàøåì ñëó÷àå. Òàêèì îáðà-

çîì, äàëåå äëÿ èçó÷åíèÿ çàâèñèìîñòèg-ôàêòîðà îò ðàçìåðà ìû áóäåì èçìåðÿòü

åãî ñïåêòðàëüíûå çàâèñèìîñòè â ðàçëè÷íûõ îáðàçöàõ. Ñîîòâåòñòâóþùóþ ýíåð-
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ãèþ ôîòîíà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ áóäåì èñïîëüçîâàòü êàê ìåðó ðàçìåðà ÍÊ.

Ðèñ. 4.4: Ñïåêòðàëüíûå çàâèñèìîñòèg-ôàêòîðîâ ýëåêòðîíîâ (êðóæêè) è äûðîê
(òðåóãîëüíèêè) â ÍÊ CsPbI 3 â ñòåêëå: îáðàçöû #1 (ñâåòëî-çåë¼íûå ñèìâîëû),
#2 (êðàñíûå), #3 (÷¼ðíûå), #4 (ðîçîâûå), #5 (ò¼ìíî-çåë¼íûå) è #6 (ñèíèå).
Ñïëîøíûå ëèíèè � ðàñ÷¼òû äëÿ ÍÊ CsPbI 3 èç ðàáîòû [28].

Ñïåêòðàëüíûå çàâèñèìîñòè g-ôàêòîðîâ ýëåêòðîíîâ è äûðîê äëÿ èññëåäî-

âàííûõ îáðàçöîâ ÍÊ CsPbI 3 ïîêàçàíû íà ðèñóíêå 4.4 ñèìâîëàìè. Ñïëîøíûå

ëèíèè ñîîòâåòñòâóþò ðàñ÷¼òàì â ïðèáëèæåíèè ñèëüíîé ñâÿçè [28].g-ôàêòîðû

ýëåêòðîíîâ èçìåðåíû äëÿ îáðàçöîâ #1 � #4. Îíè óìåíüøàþòñÿ îò +2:3 äî +1:4

ñ ðîñòîì ýíåðãèè îò 1.69 ýÂ äî 1.91 ýÂ. Ýòà çàâèñèìîñòü õîðîøî ñîîòâåòñòâóåò

ïðåäñêàçàíèÿì òåîðèè, ïîêàçàííûì êðàñíîé ëèíèåé. Íàáëþäàåìàÿ ñèëüíàÿ ïå-

ðåíîðìèðîâêà ýëåêòðîííîãî g-ôàêòîðà îáóñëîâëåíà ñìåøèâàíèåì ñîñòîÿíèé èç

íèæíåé ïîäçîíû çîíû ïðîâîäèìîñòè ñ ñîñòîÿíèÿìè èç ïîäçîí ë¼ãêèõ è òÿæåëûõ

ýëåêòðîíîâ ïðè óâåëè÷åíèè ýíåðãèè ðàçìåðíîãî êâàíòîâàíèÿ.

Äëÿ äûðî÷íîãî g-ôàêòîðà ñèòóàöèÿ íåñêîëüêî ñëîæíåå. Îí èçìåíÿåòñÿ îò

� 0:19 äî +1:69 ïðè óâåëè÷åíèè ýíåðãèè ôîòîíà ëàçåðíîãî èìïóëüñà îò 1.69 ýÂ

äî 2.25 ýÂ. Ïåðåíîðìèðîâêà g-ôàêòîðà ãîðàçäî ñèëüíåå, ÷åì ïðåäñêàçûâàåò ìî-

äåëü, ïîêàçàííàÿ ñèíåé ëèíèåé íà ðèñóíêå 4.4. Ðàçíèöà ìåæäó ýêñïåðèìåíòàëü-

íûìè è òåîðåòè÷åñêèìè g-ôàêòîðàìè äîñòèãàåò 0.8 äëÿ ñàìûõ ìàëåíüêèõ ÍÊ.

Ôàêòè÷åñêè, ìîäåëüíûå ðàññóæäåíèÿ, ïðåäñòàâëåííûå â ðàáîòå [28], ïðèâîäÿò
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ê âûâîäó î äîâîëüíî ñëàáîì âëèÿíèè ðàçìåðíîãî êâàíòîâàíèÿ íà g-ôàêòîð äû-

ðîê, à ñèíÿÿ ëèíèÿ íà ðèñóíêå 4.4 áëèçêà ê çàâèñèìîñòègh îò øèðèíû çàïðå-

ù¼ííîé çîíû â îáú¼ìíûõ êðèñòàëëàõ, ñì. ðàáîòó [26] è ðèñóíîê 1.6.

Íàèáîëåå âåðîÿòíîé ïðè÷èíîé ðàñõîæäåíèÿ ÿâëÿåòñÿ ñìåøèâàíèå âåðõíåé

âàëåíòíîé çîíû ñ çîíàìè, ëåæàùèìè ïðèìåðíî íà 1:5 ýÂ íèæå ïîòîëêà âàëåíò-

íîé çîíû [47]. Ýòî ñìåøèâàíèå íåäîîöåíèâàåòñÿ â ðàñ÷¼òàõ ìåòîäîì ñèëüíîé

ñâÿçè. Òàêèå ðàñ÷¼òû ïîçâîëÿþò îïèñàòü âåðõíþþ âàëåíòíóþ è òðè íèæíèå

ýëåêòðîííûå ïîäçîíû ñ òî÷íîñòüþ äî ìýÂ [47]. Îäíàêî äëÿ êîððåêòíîãî ðàñ÷¼-

òà íèæíèõ ïîäçîí â âàëåíòíîé çîíå òðåáóþòñÿ áîëåå ñëîæíûå âû÷èñëåíèÿ [109].

Äëÿ âûÿñíåíèÿ òîãî, ÿâëÿåòñÿ ëè ýòî ïðè÷èíîé ðàñõîæäåíèÿ ìåæäó òåîðèåé è

ýêñïåðèìåíòîì, íåîáõîäèì äîïîëíèòåëüíûé òåîðåòè÷åñêèé àíàëèç.

Îòäåëüíî ñòîèò íàïîìíèòü, ÷òî èç äèíàìèêè ÔÂ èëè ÔÝ íåëüçÿ íàïðÿìóþ

óçíàòü çíàê g-ôàêòîðà. Ýêñïåðèìåíòàëüíî ýòî ìîæíî ñäåëàòü èçìåðÿÿ ýôôåêò

äèíàìè÷åñêîé ÿäåðíîé ïîëÿðèçàöèè (DNP). Íî ÿäåðíàÿ ñïèíîâàÿ ïîäñèñòåìà

î÷åíü ÷óâñòâèòåëüíà ê òåìïåðàòóðå, è DNP íàáëþäàåòñÿ òîëüêî ïðè òåìïåðà-

òóðàõ íèæå 2 Ê [35]. Ïîýòîìó â äàííîé ðàáîòå ìû îïðåäåëÿåì çíàêè g-ôàêòîðîâ

àíàëèòè÷åñêè. Èçâåñòíî, ÷òî â îáú¼ìíîì êðèñòàëëå CsPbI3 ge � +3 [26]. Â áîëü-

øèõ ÍÊ ìû íàáëþäàåì áëèçêîå çíà÷åíèå 2.4, ìîäóëü êîòîðîãî çàòåì ìîíîòîííî

óìåíüøàåòñÿ ñ óìåíüøåíèåì ÍÊ. Ñëåäîâàòåëüíî, âî âñåõ ïðåäñòàâëåííûõ â ýòîé

ãëàâå èçìåðåíèÿõ âûïîëíÿåòñÿ ge > 0. Ñèòóàöèÿ äëÿgh íåìíîãî ñëîæíåå, òàê

êàê äûðî÷íûé g-ôàêòîð ïåðåñåêàåò íîëü ïðè ýíåðãèè ëàçåðàEL � 1:715ýÂ. Â

îáúåìíîì êðèñòàëëå gh � � 0:5 [26]. Â ïðåäñòàâëåííûõ ýêñïåðèìåíòàõ ìîäóëü

jghj ñíà÷àëà óìåíüøàåòñÿ ïî÷òè äî íóëÿ ïðè EL � 1:715 ýÂ, à çàòåì íà÷èíàåò

âîçðàñòàòü. Èç ýòîãî ìîæíî ñäåëàòü âûâîä, ÷òî ïðè EL < 1:715ýÂ gh < 0 è ïðè

EL > 1:715ýÂ gh > 0.

Èíòåðåñíî ïðîàíàëèçèðîâàòü ñïåêòðàëüíóþ çàâèñèìîñòü g-ôàêòîðà ñâåò-

ëîãî ýêñèòîíà, êîòîðûé ñêëàäûâàåòñÿ èç g-ôàêòîðîâ ýëåêòðîíà è äûðêè. Â ÍÊ

ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ g-ôàêòîð ñâåòëîãî ýêñèòîíà îïðåäåëÿåòñÿ âû-

ðàæåíèåì gBX = ge + gh. Ñïåêòðàëüíàÿ çàâèñèìîñòü gBX ïîñòðîåíà íà ðèñóí-
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êå 4.5, èñïîëüçóÿ ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ñ ðèñóíêà 4.4. Äëÿ îáðàçöîâ #5 è

#6, äëÿ êîòîðûõ ýêñïåðèìåíòàëüíûå ðåçóëüòàòû äëÿ ge îòñóòñòâóþò, áûëè âçÿ-

òû âû÷èñëåííûå â ðàáîòå [28] çíà÷åíèÿ, êîòîðûå ïîêàçàíû êðàñíîé ëèíèåé íà

ðèñóíêå 4.4. Óäèâèòåëüíî, ÷òîgBX ïðàêòè÷åñêè íå çàâèñèò îò ýíåðãèè âî âñåì

äèàïàçîíå 1:69� 2:25 ýÂ, ñîñòàâëÿÿgBX � +2:2 (ðèñóíîê 4.5). Îòìåòèì, ÷òî â

îáúåìíûõ êðèñòàëëàõ ñâèíöîâî-ãàëîèäíûõ ïåðîâñêèòîâ ñ ðàçëè÷íûì ñîñòàâîì

g-ôàêòîð ñâåòëûõ ýêñèòîíîâ òàêæå ñëàáî çàâèñèò îò øèðèíû çàïðåù¼ííîé çî-

íû, îñòàâàÿñü â äèàïàçîíå îò +2:3 äî +2:7 ïðè èçìåíåíèè øèðèíû çàïðåùåííîé

çîíû îò 1.5 äî 3.2 ýÂ [27]. Íåäàâíî áûëî ñîîáùåíî î çíà÷åíèè g-ôàêòîðà ýêñèòî-

íà jgBX j = 2:29äëÿ ÍÊ CsPbI 3, âûðàùåííûõ â ðàñòâîðå [110]. Ýòî çíà÷åíèå áûëî

èçìåðåíî ïðè T = 200 Ê äëÿ ÍÊ ðàçìåðîì îêîëî 7.2 íì (ïðè ýíåðãèè 1.812 ýÂ)

ïî ñïèíîâûì áèåíèÿì ýêñèòîíîâ â äèíàìèêå äèôôåðåíöèàëüíîãî ïîãëîùåíèÿ

ñ âðåìåííûì è ïîëÿðèçàöèîííûì ðàçðåøåíèÿìè. Ýòî çíà÷åíèå î÷åíü õîðîøî

ñîãëàñóåòñÿ ñ íàøèìè ðåçóëüòàòàìè äëÿ ÍÊ CsPbI3 â ñòåêëå, ïðåäñòàâëåííûìè

íà ðèñóíêå 4.5.

Ðèñ. 4.5: Ñïåêòðàëüíàÿ çàâèñèìîñòüg-ôàêòîðà ñâåòëîãî ýêñèòîíà â ÍÊ CsPbI 3,
ðàññ÷èòàííàÿ èç g-ôàêòîðîâ ýëåêòðîíà è äûðêè êàê gBX = ge + gh. Äëÿ îá-
ðàçöîâ #1�#4 âçÿòû ýêñïåðèìåíòàëüíûå çíà÷åíèÿ ge è gh. Äëÿ îáðàçöîâ #5 è
#6 áûëè âçÿòû ýêñïåðèìåíòàëüíûå çíà÷åíèÿ gh è òåîðåòè÷åñêèå çíà÷åíèÿge èç
ðàáîòû [28].
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4.3 Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü g-ôàêòîðà â íàíîêðèñòàëëàõ

CsPbI 3

Â ðàçäåëå 4.2 ìû óñòàíîâèëè, êàêg-ôàêòîð ýëåêòðîíîâ è äûðîê â ÍÊ

CsPbI3 çàâèñèò îò ðàçìåðà ÍÊ. Òåïåðü ìîæíî ïîäðîáíåå îáñóäèòü òåìïåðàòóð-

íóþ çàâèñèìîñòü g-ôàêòîðîâ â îáðàçöàõ #1, #2 è #3. Íàïîìíèì, ÷òî â Ãëàâå 3

ìû íàáëþäàëè äîâîëüíî ñèëüíóþ ïåðåíîðìèðîâêó g-ôàêòîðà ñ òåìïåðàòóðîé

îò ïðèìåðíî 1.3 ïðè êðèîãåííûõ òåìïåðàòóðàõ äî 1.7 äî ïðè êîìíàòíîé â ÍÊ

CsPbBr3 (êàê êîëëîèäíûõ, òàê è â ñòåêëÿííîé ìàòðèöå).

Ìû èçìåðèëè ñïèíîâóþ äèíàìèêó ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ, ÷òîáû ïî-

ëó÷èòü òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ñïèíîâûõ ïàðàìåòðîâ â ÍÊ CsPbI 3. Âàæíî,

÷òî ñ èçìåíåíèåì òåìïåðàòóðû èçìåíÿåòñÿ òàêæå øèðèíà çàïðåù¼ííîé çîíû

â ÍÊ, è íåîáõîäèìî ñîîòâåòñòâóþùèì îáðàçîì ïîäñòðàèâàòü ýíåðãèþ ëàçåðà,

÷òîáû èçìåðÿòü ÍÊ îäèíàêîâîãî ðàçìåðà ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ. Ýòî

çàòðóäíèòåëüíî äëÿ ñèëüíî íåîäíîðîäíûõ îáðàçöîâ, òàêèõ êàê îáðàçåö #3. Ïî-

ýòîìó ñíà÷àëà ðàññìîòðèì îñíîâíûå òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè äëÿ íàèáîëåå

îäíîðîäíîãî îáðàçöà #1. Äàëåå áóäóò ïðèâåäåíû ïîëíûå ñïåêòðàëüíûå çàâèñè-

ìîñòè ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ äëÿ îáðàçöà #3.

Íà ðèñóíêàõ 4.6(a) è 4.6(b) ïîêàçàíà ñïèíîâàÿ äèíàìèêà â îáðàçöå #1, èç-

ìåðåííàÿ ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ. Ýíåðãèÿ ôîòîíà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ

ïîäñòðàèâàåòñÿ ïîä ìàêñèìóì àìïëèòóäû ÔÝ äëÿ êàæäîé òåìïåðàòóðû. Èñ-

ïîëüçîâàííûå ýíåðãèè ïîêàçàíû íà ðèñóíêå 4.6(g) äëÿ êàæäîé òåìïåðàòóðû.

Ïðè T � 15 Ê äèíàìèêà ÔÝ ñîñòîèò èç ýëåêòðîííîé, äûðî÷íîé è íåîñöèëëèðó-

þùåé êîìïîíåíò. Àìïëèòóäà Sno íåîñöèëëèðóþùåé êîìïîíåíòû óìåíüøàåòñÿ

ñ òåìïåðàòóðîé, è ïðè T � 55 Ê îíà íå îáíàðóæèâàåòñÿ, â òî âðåìÿ êàê âûðà-

æåííûå ýëåêòðîííûå ñïèíîâûå îñöèëëÿöèè íàáëþäàþòñÿ âïëîòü äî T = 90 Ê.

Äûðî÷íûå ñïèíîâûå îñöèëëÿöèè ïðàêòè÷åñêè èñ÷åçàþò ïðè T = 25 Ê, êîãäà

ýíåðãèÿ ôîòîíà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ ðàâíà 1.71 ýÂ. Â ñïåêòðàëüíîé çàâèñèìî-
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Ðèñ. 4.6: Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ñïèíîâîé äèíàìèêè â îáðàçöå #1 ïðè
B = 430 ìÒë. (a) Äèíàìèêè ÔÝ ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ îò 15 äî 90
Ê. (b) Äèíàìèêè ñ ïàíåëè (a) ïðè òåìïåðàòóðàõ 15 Ê, 25 Ê è 55 Ê, ïîêàçàí-
íûå â óâåëè÷åííîì ìàñøòàáå, ÷òîáû ïîä÷åðêíóòü ñïèíîâóþ ïðåöåññèþ äûðîê.
(c) Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü àìïëèòóäû ñèãíàëà ÔÝ ýëåêòðîíîâ (êðàñíûå
òî÷êè) è äûðîê (ñèíèå òðåóãîëüíèêè). (d) Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü âðåìå-
íè ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè ýëåêòðîíîâ è äûðîê. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè
g-ôàêòîðîâ ýëåêòðîíîâ (e) è äûðîê (f) è ñîîòâåòñòâóþùèõ ýíåðãèé ôîòîíîâ ëà-
çåðíîãî èçëó÷åíèÿ (g).

ñòè g-ôàêòîðà áûëî ïîêàçàíî (ðèñóíîê 4.4), ÷òî g-ôàêòîð äûðêè ïåðåñåêàåò

íîëü âáëèçè ýòîé ýíåðãèè. Ïðè äàëüíåéøåì ïîâûøåíèè òåìïåðàòóðû ñïèíîâûå

îñöèëëÿöèè äûðîê ñíîâà ñòàíîâÿòñÿ çàìåòíûìè è íàáëþäàþòñÿ äî 65 Ê. Îòìå-

òèì, ÷òî íà äðóãîì ó÷àñòêå ýòîãî îáðàçöà #1 ýëåêòðîííàÿ ñïèíîâàÿ ïðåöåññèÿ

íàáëþäàåòñÿ äî 120 Ê, ñì. ïðèëîæåíèå ê ðàáîòå [108].

Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè àìïëèòóä îñöèëëÿöèé ñèãíàëà ÔÝ è âðåìåí

ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè, îöåíåííûå ïóòåì àïïðîêñèìàöèè ñïèíîâîé äèíàìèêè

ñ ïîìîùüþ óðàâíåíèÿ (3.1), ïðåäñòàâëåíû íà ðèñóíêàõ 4.6(c) è 4.6(d), ñîîò-
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âåòñòâåííî. Àìïëèòóäû ÔÝ ýëåêòðîíîâ è äûðîê áëèçêè äðóã ê äðóãó âî âñåì

òåìïåðàòóðíîì äèàïàçîíå è óìåíüøàþòñÿ ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû. Âðåìÿ ñïè-

íîâîé äåôàçèðîâêè ýëåêòðîíîâ ñîêðàùàåòñÿ ñ 90 ïñ ïðè T = 6 Ê äî 50 ïñ ïðè

90 Ê. Âðåìÿ ñïèíîâîé äåôàçèðîâêè äûðîê ñîêðàùàåòñÿ ñ 200 ïñ ïðè T = 6 Ê

äî 80 ïñ ïðè 55 Ê. Ìû ïðåäïîëàãàåì, ÷òî ñîêðàùåíèå âðåìåí ñïèíîâîé äåôàçè-

ðîâêè îáóñëîâëåíî óñêîðåíèåì ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè è äåêîãåðåíöèè íîñèòåëåé

ïîñðåäñòâîì èõ âçàèìîäåéñòâèÿ ñ ôîíîíàìè ïðè ïîâûøåííûõ òåìïåðàòóðàõ.

Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè g-ôàêòîðîâ ýëåêòðîíîâ è äûðîê ïðåäñòàâëå-

íû íà ðèñóíêàõ 4.6(e) è 4.6(f). Îíè èçìåðåíû â ìàêñèìóìå àìïëèòóäû ÔÝ,

êîòîðàÿ â îáðàçöå #1 ñìåùàåòñÿ îò 1.703 ýÂ ïðè 6 Ê äî 1.759 ýÂ ïðè 90 Ê, ñì.

ðèñóíîê 4.6(g). g-ôàêòîð ýëåêòðîíîâ óìåíüøàåòñÿ ñ òåìïåðàòóðîé îò +2.34 äî

+1.82. g-ôàêòîð äûðîê ðàâåí � 0:14 ïðè T = 6 Ê, ïåðåñåêàåò íîëü ïðèìåðíî

ïðè 30 Ê ( EL � 1:710 ýÂ), è äîñòèãàåò+0:34 ïðè 65 Ê ( EL = 1:725 ýÂ). Òàêîå

ïîâåäåíèå ñîîòâåòñòâóåò ñïåêòðàëüíûì çàâèñèìîñòÿì g-ôàêòîðîâ, ïîêàçàííûõ

íà ðèñóíêå 4.4(e). À èìåííî, ñ ðîñòîì ýíåðãèè, íåçàâèñèìî îò òîãî, äîñòèãàåòñÿ

ëè ýòî çà ñ÷¼ò óìåíüøåíèÿ ðàçìåðà ÍÊ èëè òåìïåðàòóðíîãî ñäâèãà, g-ôàêòîð

ýëåêòðîíîâ óìåíüøàåòñÿ, à g-ôàêòîð äûðîê óâåëè÷èâàåòñÿ.

Äëÿ áîëåå ãëóáîêîãî ïîíèìàíèÿ ìåõàíèçìîâ, ëåæàùèõ â îñíîâå òåìïåðà-

òóðíîé çàâèñèìîñòè g-ôàêòîðîâ íîñèòåëåé çàðÿäà, ìû èçìåðèëè ñïåêòðàëüíûå

çàâèñèìîñòè g-ôàêòîðîâ ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ. Ýòè ðåçóëüòàòû äëÿ îá-

ðàçöà #3 ñ íàèáîëüøèì ñïåêòðàëüíûì óøèðåíèåì ïîêàçàíû íà ðèñóíêå 4.7(a)

äëÿ òåìïåðàòóð 6, 50, 80 è 120 Ê. Ñîîòâåòñòâóþùèå ñïåêòðàëüíûå ïðîôèëè

àìïëèòóäû ÔÝ ïðèâåäåíû íà ðèñóíêå 4.7(b). Âèäíî, ÷òî îáùèé îõâàòûâàåìûé

äèàïàçîí ýíåðãèé ñîñòàâëÿåò1:68 � 1:83 ýÂ èç-çà çàâèñèìîñòè øèðèíû çàïðå-

ù¼ííîé çîíû îò òåìïåðàòóðû. Âñå ïîëó÷åííûå ýêñïåðèìåíòàëüíûå ðåçóëüòàòû

ïî g-ôàêòîðàì íîñèòåëåé çàðÿäà äëÿ òðåõ èññëåäîâàííûõ îáðàçöîâ è íåñêîëü-

êèõ òåìïåðàòóð îò 6 äî 120 Ê ñîáðàíû â ðàáîòå [108]. Îíè ñîãëàñóþòñÿ ñ âûâîäà-

ìè, ñäåëàííûìè äëÿ îáðàçöà #1. À èìåííî, g-ôàêòîð ýëåêòðîíîâ óìåíüøàåòñÿ

ñ ðîñòîì ýíåðãèè, â òî âðåìÿ êàê g-ôàêòîð äûðîê óâåëè÷èâàåòñÿ. Ïðè ýòîì ïðè
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