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Представлены результаты экспериментальных исследований по наблюдению осцилляций Рамсея при

воздействии импульсов терагерцового излучения на состояния мелкого донора в германии. В качестве

источника возбуждения использовался лазер на свободных электронах (NovoFEL). При проведении экс-

периментов применялась стандартная методика, предполагающая воздействие последовательности двух

оптических импульсов на частоте излучения, близкой к частоте примесного перехода 1s(A1) → 2p0. Ко-

герентное состояние ансамбля доноров наблюдалось с помощью измерения фототока, обусловленного

термическим выбросом электронов в зону проводимости из состояния 2p0. Полученный эффект оказал-

ся достаточно устойчив к используемым экспериментальным условиям, в частности, температурному

режиму, что дает надежду на дальнейшее усовершенствование при переходе к искусственно созданным

системам на основе мелких доноров в германии.
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Введение. Состояния кулоновских центров в по-

лупроводниках [1] привлекают внимание исследова-

телей в качестве кандидатов для создания различ-

ных квантовых устройств. Данное обстоятельство

вызвано тем, что такие объекты являются естествен-

ными нульмерными образованиями, и к настояще-

му моменту существуют технологии контролируемо-

го позиционирования одиночных кулоновских цен-

тров в полупроводниковой матрице с возможностью

последующей манипуляции их состоянием [2]. Наи-

больший интерес вызывают донорные центры в ал-

мазе, кремнии и германии, что обусловлено, в част-

ности, возможностью создания моноизотопной мат-

рицы (кремний), и большими временами релакса-

ции определенных состояний кубита (кремний, ал-

маз) [2–4]. Как известно, доноры в германии обла-

дают большими радиусами основных состояний [5],

что в случае реализации модели Кейна [6] снижа-

ет требования к технологии создания массивов ку-
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битов. На данном этапе интерес вызывают методы

квантовой оптики для манипуляций когерентными

состояниями, включающие, в частности, фотонное

эхо и интерференцию Рамсея. Последнее использует-

ся в различных экспериментальных исследованиях,

таких как точное определение резонансных частот [7]

и эталон секунды [8]. Как известно, метод интерфе-

рометрии Рамсея использует два оптических импуль-

са равной интенсивности с длительностью менее про-

дольного T1 и поперечного T2 релаксационных вре-

мен двухуровневой системы. Первый импульс воз-

буждает в системе когерентные суперпозиции состо-

яний доноров (осциллирующие диполи), второй вза-

имодействует со сформированными в среде диполя-

ми, находящимися в определенной фазе и имеющи-

ми определенную амплитуду. В результате воздей-

ствия последовательности двух оптических импуль-

сов с резонансной частотой населенность верхнего

уровня донорного перехода определяется разностью

фаз излучений первого и второго импульсов возбуж-

дения (осциллирующая функция с частотой перехо-

да/возбуждающего излучения).
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Эксперимент по детектированию осцилляций Рамсея электрическим методом: (a) – сигнал

напряжения V , снимаемый с двух средних контактов на образце; (b) – Пример преобразования Фурье полученного

сигнала (см. описание эксперимента) (розовый), линия лазера на свободных электронах NovoFEL (желто-зеленый),

спектральная линия 1s(A1) → 2p0 в Ge :As (черный); (c) – оптическая схема эксперимента с линией задержки (M1, 2,

3 – плоское зеркало, PM – параболическое зеркало, BS – делитель пучка), Ch – модулятор; (d) – изображение луча

излучения лазера в месте образца, снятое с помощью пироэлектрической камеры

Воздействие первого импульса может быть рас-

смотрено как запись информации, а действие вто-

рого – как последующая манипуляция или контроль

существования суперпозиции состояний. Измерение

зависимости населенности второго уровня как функ-

ция времени задержки между импульсами (опреде-

ляет разность фаз излучения в первом и втором им-

пульсах) в работе [9] проводилось путем измерения

фототока, аналогично методу PTIS [10], в котором

величина тока пропорциональна населенности воз-

бужденного уровня и обусловлена термической иони-

зацией носителей заряда при конечных температу-

рах. В работе [9] была продемонстрирована возмож-

ность сочетания оптической записи когерентного со-

стояния и некогерентного электрического контроля

на примере состояний доноров фосфора в кремнии.

Данная работа посвящена экспериментальному

исследованию возможности наблюдения интерфе-

ренции Рамсея в системе доноров мышьяка в гер-

мании. Мелкие доноры обладают переходами, соот-

ветствующими существующим компактным источ-

никам стимулированного терагерцового излучения,

для которых продемонстрированы режимы генера-

ции коротких импульсов (quantum cascade lasers [11],

p-Ge лазер [12]). Выбор мышьяка обусловлен наи-

большей энергией связи среди доноров пятой груп-

пы (E0 = 14.18мэВ, [1]), что снижает требования к

температуре, а также достаточно большими времена-

ми жизни возбужденных состояний [13] в сравнении

с донорами в кремнии [14], что позволяет использо-

вать длительности импульсов ∼ 100 пс, характерные

для используемого в экспериментах лазера на сво-

бодных электронах NovoFEL.

Эксперимент. Кристаллы германия были выра-

щены методом Чохральского с концентрацией мы-

шьяка N0 = 5.2 × 1013 см−3 (образец 1) и N0 =

1.2× 1013 см−3 (образец 2). Концентрация компенси-

рующих примесей имела величину ∼ 1012 см−3. Об-

разцы имели размеры 0.5 × 5 × 10мм3. Угол между

полированными гранями 5× 10мм составлял ∼ 1.5◦.

Образец помещался в проточный гелиевый криостат

Janis ST-100 с окнами TPX (полоса пропускания для

длин волн больше 15 мкм).

В качестве источника использовалась установ-

ка NovoFEL при Сибирском центре синхротронно-

го и терагерцового излучения [15], состоящая из

трех лазеров на свободных электронах (ЛСЭ). В

данном эксперименте использовался терагерцовый

ЛСЭ с возможностью перестройки в диапазоне λ =

= 90−340мкм, длительностью импульса ∼ 100 пс и

частотой повторения 5.6 МГц. Входной импульс из-

лучения ослаблялся с помощью поляризатора и де-
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лился на две, приблизительно равные по интенсивно-

сти, части с помощью делителя на основе полипро-

пилена. В соответствие со схемой (рис. 1) один из им-

пульсов проходил через линию задержки, позволяю-

щую варьировать в автоматическом режиме задерж-

ку между импульсами от τ = −200 пс до τ = 500 пс

от нулевой разности хода. После прохождения ин-

терферометра оба импульса снова сводились через

тот же делитель. С помощью параболического зер-

кала излучение фокусировалось на поверхности об-

разца в пятно диаметром ∼ 1 мм. Излучение обоих

пучков модулировалось с помощью прерывателя на

частоте 140 Гц, располагающегося перед входным ок-

ном криостата с образцом. Средняя суммарная мощ-

ность излучения, падающего на образец, не превы-

шала 10 мВт. В основном, в эксперименте исполь-

зовалась длина волны λ = 131.3мкм, соответству-

ющая переходу 1s(A1) → 2p0 (9.44 мэВ), а также

λ = 160мкм (7.7 мэВ) для сравнения с нерезонанс-

ным фотовозбуждением.

На образцы были нанесены 4 контакта Ti/Au на

расстоянии 2 мм друг от друга (рис. 1). Все измере-

ния проводились по четырехконтактной схеме. Меж-

ду внешними контактами пропускался постоянный

ток до 20 мкА, а с внутренних контактов снималось

напряжение и подавалось на осциллограф для сня-

тия кинетики или на синхронный усилитель (SR-830

lock-in amplifier) с возможностью последующей запи-

си и автоматического построения величины сигнала

как функции положения подвижного зеркала. Пред-

полагалось, что регистрируемое падение напряжения

между парой средних контактов оказывается прямо

пропорциональна населенности уровня 2p0, что вы-

звано выбросом электронов в зону проводимости как

благодаря взаимодействию с равновесными фонона-

ми, так и вторичному поглощению квантов возбуж-

дения.

Результаты и обсуждение. На рисунке 2 пока-

заны интерферограммы для случая нерезонансного и

резонансного возбуждения перехода 1s(A1) → 2p0 в

образце 1. Рисунок 2a демонстрирует сигнал детек-

тора как функцию времени задержки между дву-

мя импульсами рамсеевской пары для длины вол-

ны 160 мкм (нерезонансный случай). Форма огиба-

ющей полученного сигнала соответствует автокор-

реляционной функции импульса возбуждения, кото-

рый можно аппроксимировать гауссовой функцией с

дисперсией, соответствующей длительности импуль-

са. На рисунках 2b, c показаны сигналы интерферен-

ции при резонансном возбуждении образцов с кон-

центрациями 1.2×1013 см−3 и 5.2×1013 см−3, соответ-

ствующий вид огибающих в логарифмическом мас-

штабе показан на рис. 2d (образец 1) и рис. 2e (об-

разец 2). Как следует из сравнения резонансного и

нерезонансного случаев для огибающих, для резо-

нанса имеется отклонение от гауссовой формы, со-

провождающееся увеличением длительности. Рису-

нок 3 демонстрирует результаты измерения спектров

для образцов 1 и 2 для различных участков интерфе-

рограммы с помощью преобразования Фурье. Пока-

зано, что спектры для обоих образцов во всех участ-

ках интерферограммы, включая времена задержки

до 400 пс, превышающие длительность импульса воз-

буждения, содержат линию ∼130 мкм, что соответ-

ствует переходу 1s(A1) → 2p0 донора As.

Согласно теории, оптимальным при наблюдении

осцилляций Рамсея является использование π/2 им-

пульсов (при параметрах излучения NovoFEL для n-

Ge средняя мощность излучения 8.5 мВт), соответ-

ствующих возбуждению системы на “экватор” сферы

Блоха. Однако в эксперименте такое значение мощ-

ности может приводить к перегреву образца и, следо-

вательно, к возрастанию скорости релаксации коге-

рентности до неприемлемых значений. Поэтому, что-

бы избежать перегрева образца, в основном исполь-

зовались существенно меньшие значения мощности

импульсов возбуждения (не более 1 мВт).

Осцилляции Рамсея можно описать в рамках

двухуровневой системы с использованием полуклас-

сического подхода [16] для описания взаимодействия

поля с веществом, в котором примесный атом счита-

ется двухуровневой квантовой системой, а электро-

магнитное поле описывается классически. Использу-

ется приближение вращающейся волны [16]. Гамиль-

тониан системы в пренебрежении взаимодействием с

колебаниями решетки имеет вид:

H = H0 +µE1(t) cos(νt) +µE2(t− τ) cos(νt+ϕ), (1)

где H0 – гамильтониан невозмущенной системы, соб-

ственные функции которого Ψ1 и Ψ2 с энергиями ~ω1

и ~ω2, µ – дипольный момент перехода,E1,2(t) – зави-

сящие от времени амплитуды полей двух импульсов

внешнего излучения длительностью t0, ν – круговая

частота этого излучения, ϕ – разность фаз излучения

в первом и втором импульсах, τ – временная задерж-

ка между двумя импульсами. Волновую функцию в

рамках такого описания можно записать в виде:

Ψ(t) = a1(t)Ψ1e
−iω1t + a2(t)Ψ2e

−iω2t, (2)

где a1(t), a2(t) – искомые амплитуды. Подставляя

волновую функцию (2) в гамильтониан (1), после
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Экспериментальный сигнал осцилляции Рамсея при фотовозбуждении на длине волны ла-

зера λ = 131мкм: (a) – интерферограмма для образца 2 (NAs = 5.3 × 1013 см−3), средняя мощность P = 200мкВт,

T ∗ = 7К; (b) – интерферограмма для образца 1 (NAs = 1.2 × 1013 см−3), средняя мощность P = 0.6мВт, T ∗ = 4К,

область, закрашенная оранжевым цветом, повторяет форму сигнала (a); (c) – интерферограмма автокорреляции на

λ = 160мкм; (d), (e) – огибающие сигнала (b) и (c) соответственно (черный – T ∗ = 4К, синий T ∗ = 7К, оранжевый –

сигнал автокорреляции, нормированный по величине, оранжевый пустой – функция Гаусса, моделирующая сигнал

(a)). T ∗ – температура “холодного столика” криостата

несложных преобразований можно получить систе-

му уравнений для a1(t) и a2(t):







a′1 = − i
2a2(Ω1(t)e

iδt +Ω2(t− τ)ei(δt+ϕ)),

a′2 = − i
2a1(Ω1(t)e

−iδt +Ω2(t− τ)e−i(δt+ϕ))),
(3)

где Ω1 и Ω2 – зависящие от времени t частоты Раби

для полей, связанных с первым и вторым импульса-

ми соответственно и определяемые выражениями:

Ω1,2(t) =
µ21E1,2(t)

~
, (4)

где δ – отстройка частоты излучения от частоты

атомного перехода, µ21 – матричный элемент диполь-

ного перехода между рассматриваемыми уровнями

атома. Форма импульсов излучения (следовательно,

Ω1(t) и Ω2(t)) аппроксимировались Гауссовой кри-

вой. Учет неоднородного уширения в среде произ-

водился усреднением по δ найденных a1(t) и a2(t) и

величин, производных от них, считая, что δ – слу-

чайная величина с нормальным распределением.

Описанный теоретический подход не позволяет

учитывать релаксационные процессы в системе (вре-

мя релаксации населенности (T1) и релаксации ко-

герентности (T2)), и длительность наблюдаемых ос-

цилляций Рамсея определяется обратной величиной

неоднородного уширения линии (∆ν) возбуждаемо-

го примесного перехода. Таким образом, используе-

мый теоретический подход адекватно описывает ре-

альную ситуацию в случае, когда 1
2π∆ν < T1, T2, где

∆ν – ширина неоднородно уширенной линии пере-

хода, что в представленном случае выполняется, а

существенное уменьшение ∆ν требует сильного по-

нижения концентрации легирования, при котором

наблюдение эффекта станет затруднительным из-за

низкой чувствительности. Вместе с тем, он дает по-

нимание влияния на форму и длительность осцил-

ляций таких параметров, как ширина линии, поле

волны, отстройка и длительность импульса.

Рисунок 4 представляет примеры численного рас-

чета населенности верхнего состояния ансамбля при-

месных центров от времени задержки между импуль-

сами при различных значениях мощности излуче-

ния в импульсах и величины неоднородного ушире-

ния ∆ (определена как ширина неоднородно уши-

ренной линии перехода на полувысоте) примесного
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Интерферограммы осцилляций Рамсея: (a) – образец 1 (NAs = 1.2 × 1013 см−3), средняя

мощность P = 9.5мВт, T ∗ = 4К; (b) – образец 2 (NAs = 5.2 × 1013 см−3), средняя мощность P = 200мкВт, T ∗ = 7К.

Голубые вставки показывают Фурье преобразование сигнала в указанных областях. Зеленые вставки демонстрируют

изменение сигнала ∆V на масштабе 7 пс. T ∗ – температура холодного столика криостата

перехода. Расчет выполнен в пренебрежении релак-

сацией в системе. Зависимость представляет собой

быстро осциллирующую функцию с частотой пере-

хода/излучения накачки (осцилляции Рамсея).

Таким образом,квадраты соответствующих коэф-

фициентов a1,2(t) пропорциональны населенностям

уровней 1 и 2 соответственно. Как упомянуто вы-

ше, в данном эксперименте населенность верхнего

уровня 2p0 определяет населенность континуума зо-

ны проводимости через термоиндуцированные про-

цессы выброса электронов, т.е. представляет собой

процесс фототермоионизации. Однако, наряду с ре-

зонансным воздействием на среду возможно и нере-

зонансное ввиду наличия населенности состояний до-

нора при температуре, отличной от нуля.

Сигнал фототока (рис. 2a), детектируемый в слу-

чае значительной отстройки от частоты перехода

1s(A1) → 2p0 и определяемый конечной населен-

ностью возбужденных состояний как основной, так

и остаточной примеси в образце, может служить в
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Моделирование осцилляций населенностей уровня 2p0 при фотовозбуждении на частоте пе-

рехода 1s(A1) → 2p0 в Ge :As: (a) – последовательности двух оптических импульсов с разной величиной задержки τ ;

(b) – модель двухуровней системы для примеси As в Ge с указанием основных каналов возбуждения и релаксации

(F1,F2 – оптические переходы под действием излучения FEL, Th – безизлучательный переход с участием равновесных

фононов, Ph – релаксация на акустических фононах); (c), (d) – рассчитанные населенности состояния 2p0 от задержки

τ с использованием следующих параметров (N0 – концентрация легирования): средняя мощность P = 0.43мВт (c),

P = 8.5мВт (d); длительность импульсов t0 = 100 пкс; неоднородное уширение ∆ = 0.02мэВ (c), ∆ = 0.06мэВ (e).

Зеленые вставки демонстрируют изменения N на масштабе 20 пс

качестве примера автокорреляционной функции им-

пульса ЛСЭ и аппроксимируется функцией Гаусса.

Как видно из рис. 2d, e форма огибающей интерфе-

рограммы в резонансом случае имеет значительное

отклонение от автокорреляционной функции. Таким

образом, можно констатировать, что детектируемый

сигнал в случае резонансного воздействия представ-

ляет собой сумму автокорреляционной функции и

более длинного сигнала, который определяется вре-

менами существования макроскопической поляриза-

ции среды. Данное предположение подтверждает-

ся анализом Фурье сигнала интерферограммы. Как

следует из рис. 3, длительность осцилляций Рамсея

заметно превышает длительность автокорреляцион-

ной функции импульса излучения. При этом обра-

зец с меньшей концентрацией демонстрирует нали-

чие линии 131 мкм в большем диапазоне времени за-

держки, вплоть до задержек 300–400 пс, что можно

связать с меньшей величиной неоднородного уши-

рения линии перехода. Оценить характерное время
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спадания амплитуды осцилляций T2 оказывается за-

труднительно ввиду сложной формы сигнала, при-

чинами которой являются фактор уширения линии

перехода и небольшая отстройка от центра линии по-

глощения (см., например, рис. 4d). Ранее проведен-

ные эксперименты по измерению времен продоль-

ной релаксации T1 для доноров в германии показа-

ли, что для уровня 2p0 время жизни оказывается по-

рядка 800 пс, т.е. при уменьшении концентрационно-

го уширения можно надеяться на значительное уве-

личение времени поперечной релаксации, а значит и

существования осцилляций Рамсея. Стоит отметить,

что в представленном эксперименте эффект оказал-

ся достаточно устойчив к температуре образца, кото-

рая несколько отличалась от температуры холодного

“столика” и была в районе 20–25 К, что оценивалось

путем сравнения вольт-амперных характеристик об-

разцов при охлаждении в жидком гелии и оптиче-

ском криостате при различных температурах. Еще

более длинные времена релаксации были получены

для сурьмы в германии (2 нс) с деформацией [17],

что также представляет собой дополнительную воз-

можность, если будет осуществлен переход к гетеро-

структурам n-типа со встроенной деформацией.

Заключение. Экспериментально показана воз-

можность наблюдения осцилляций Рамсея при воз-

буждении состояния 2p0 донора мышьяка в герма-

нии импульсным терагерцовым излучением лазера

на свободных электронах при криогенных темпера-

турах. Регистрация осцилляций населенности состо-

яния 2p0 осуществлялась благодаря наличию терми-

ческого выброса электронов в зону проводимости,что

можно рассматривать как демонстрацию некогерент-

ного считывания когерентного состояния. Использу-

емые в представленной работе образцы с концентра-

цией доноров N0 = 1.2× 1013 см−3 позволили наблю-

дать осцилляции Рамсея вплоть до времен 400 пс,

что позволяет надеяться на дальнейшее увеличение

времени при использовании образцов с меньшей ши-

риной линии. Анализ экспериментальных данных и

проведенные модельные расчеты показывают, что

наблюдаемая форма огибающей осцилляций Рамсея

зависит от ширины линии, отстройки от резонанса и

интенсивности возбуждения.
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