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ВОЗБУЖДЕНИЕ И СТИМУЛИРОВАННОЕ ИЗЛУЧЕНИЕ Mn2+(3d5)
В ДОПИРОВАННЫХ МАРГАНЦЕМ КВАНТОВЫХ ТОЧКАХ ZnCdS 
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Построена модель возбуждения (6A) в допированных марганцем квантовых точках (КТ)
ZnCdS фемтосекундным лазерным импульсом с несущей частотой, близкой к частоте радиацион-
ного перехода между краем валентной зоны и краем зоны проводимости. Модель базируется на том,
что возбужденное состояние 4T иона, локализованного вблизи ловушки электрона с энергией в за-
прещенной зоне, перемешивается обменным взаимодействием с состояниями электронов в зоне
проводимости КТ. Модель описывает экспериментально наблюдаемое при очень малых временах
задержки между накачивающим и зондирующим лазерными импульсами растущее с ростом време-
ни задержки стимулированное зондирующим импульсом излучение на частоте, отвечающей пере-
ходу 4T → 6A в 
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ВВЕДЕНИЕ

В последние годы большой интерес исследова-
телей вызывают полупроводниковые квантовые
точки (КТ). Это связано с их уникальными элек-
тронными и оптическими свойствами, которые
обусловлены эффектом размерного квантования.
Простота в управлении размерами нанокристал-
лов и их яркая люминесценция являются хоро-
шей платформой для использования в фотоволь-
таике и оптоэлектронике [1–3].

Одним из типов полупроводниковых КТ, при-
влекающих внимание исследователей, являются
КТ, допированные  [4–15]. Дело в том, что
многие полупроводники имеют широкую запре-
щенную зону, что ограничивает возможности по-
глощения видимого света соответствующими КТ.
В то же время  может излучать оранжевый
свет с длиной волны около 590 нм, отвечающий
запрещенному по спину переходу 4T1 → 6A1.

Для того чтобы использовать это свойство до-
панта  необходима безызлучательная пере-
дача электронного возбуждения кристалла-хозя-
ина допанту [15–25]. Практически во всех экспе-

риментах наблюдалось время такой передачи в
пикосекундном диапазоне. Исключение пред-
ставляет работа [25], в которой проводились фем-
тосекундные эксперименты накачка–зондирова-
ние с допированными Mn2+(3d5) квантовых точ-
ках ZnxCd1 – xS и ZnxCd1 – xS/ZnS в коллоидном
растворе в циклогексане. Накачивающий лазер-
ный импульс имел несущую частоту ωpmp, не-
сколько меньшую, чем частота ωCBEX радиацион-
ного перехода между краем валентной зоны и
краем зоны проводимости (см. рис. 1).

В этих экспериментах уже при временах за-
держки (τdel) между накачивающим и зондирую-
щим импульсами τdel ≥ 120 фс наблюдалось мед-
ленно растущее с ростом τdel стимулированное
зондирующим импульсом излучение (SE) в обла-
сти длин волн ~590 нм, отвечающей полосе длин
волн излучения при переходе 4T1 → 6A1 в
Mn2+(3d5). Дефект резонанса при передаче энер-
гии возбуждаемого накачивающим импульсом
экситона допанту Mn2+(6A1) в основном элек-
тронном состоянии 6A1 с образованием Mn2+(4T1)
в возбужденном состоянии 4T1 довольно велик
(>5 · 103 см–1). Такую энергию надо передать фо-
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нонам. Это многофононный процесс, и поэтому
его время существенно превышает 120 фс. В на-
стоящей работе предлагается простая модель,
позволяющая качественно объяснить наблюдае-
мый в работе [25] эффект.

ТЕОРЕТИЧЕСКАЯ ЧАСТЬ

Модель электронной подсистемы
Предлагаемая модель, объясняющая быстрое

появление стимулированного излучения в экспе-
риментах накачка–зондирование в работе [25]
тем, что в полупроводниковых КТ имеется весьма
высокая концентрация ловушек электронов с
энергиями в запрещенной зоне [26–36].

Предполагается, что в рассматриваемом кол-
лоидном растворе имеется некоторая заметная
концентрация  наночастиц, в которых присут-*N

ствуют “комплексы” Mn2+(6A1)/Tr. В этих ком-
плексах Mn2+(6A1) локализован вблизи ловушки
Tr, электронный уровень которой  (см. рис. 1)
удовлетворяет следующему условию:

(1)

В пренебрежении взаимодействием между
электронами, принадлежащими ZnxCd1 – xS и
Mn2+ волновые функции “комплексов” Mn2+(6A1) +
+ ElСВHVB, Mn2+(4T) + ElTrHVB, Mn2+(6A1) + ElTrHVB
и Mn2+(6A1) + VB (см. рис. 2) могут быть представ-
лены в следующем виде:

(2)

Здесь ΘCB(re) – волновая функция выбитого из
валентной зоны электрона в зоне проводимости,
ΘTr(re) – волновая функция выбитого из валент-
ной зоны электрона, локализованного в ловушке,
ΘVB – волновая функция электронов в валентной
зоне, ΦMn(re, Mn) и ΦMn*(re, Mn) – волновые функ-
ции локализованного вблизи ловушки допанта
Mn2+ в состояниях 6A1 и 4T соответственно (re –
координаты электрона, выбитого из валентной
зоны; re, Mn – совокупность координат электронов
допанта Mn2+).

Следует подчеркнуть, что все это относится к
качественной модели, не учитывающей спины
электронов и спин-орбитальное взаимодействие.
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Рис. 1. Система электронных состояний и энергий в

квантовых точках ZnCdS, допированных 
VB – валентная зона, CB – зона проводимости,

 – электрон в ловушке с дыркой в VB,
 – электрон на краю CB с дыркой в VB, –

энергия электрона в ловушке,  – энергия пере-

хода (4T) → (6A),  – энергия края зо-
ны проводимости, SE – стимулированное зондирую-
щим лазерным импульсом излучение, CBEX – воз-
буждение квантовой точки накачивающим лазерным
импульсом.

0

1

2

3

�EMn

�EMn

ETr

СВЕХ

VB

CB
ECB

SE

E, эВ

Mn2+(6A) + ElCBHVB

Mn2+(6A) + ElTrHVB

Mn2+(4T) + ElTrHVB

Mn2+(4T) + VB

Mn2+(6A) + VB

+2 5Mn (3 ):d

Tr VBEl H

CB VB El H TrE

MnΔE
+2Mn +2Mn CB   E

Рис. 2. Четырехуровневая модель электронных состоя-
ний, описывающая показанную на рис. 1 электронную
подсистему квантовой точки ZnxCd1 – xS/Mn2+(3d5).
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При этом в рамках более детального рассмотре-
ния можно показать, что сохранение полного
спина может быть обеспечено для всех представля-
ющих интерес радиационных переходов в системе
ZnxCd1 – xS/Mn2+ обменным взаимодействием меж-
ду электронными подсистемами ZnxCd1 – xS и Mn2+

(см. [37–39]). Соответственно, в предлагаемой
модели вводятся эффективные дипольные мо-
менты перехода

(3)

где  – оператор дипольного момента электрон-
ной подсистемы квантовой точки. Оценка этих ве-
личин по экспериментальным радиационным вре-
менам жизни из [9] дает 
Первый из них определяет переход электрона из ва-
лентной зоны в зону проводимости под действи-
ем накачивающего лазерного импульса – CBEX
на рис. 1, а второй – стимулированное зондирую-
щим лазерным импульсом излучение Mn2+(4T) –
SE на рис. 1.

В рассматриваемой здесь модели особенно
важно, что не равен нулю матричный элемент
Vc = Φ1| |Φ2, где  – оператор обменного
взаи модействия. Всюду ниже для простоты бу-
дем предполагать, что матричный элемент Vc дей-
ствителен. Как показывают расчеты, проведен-
ные в работах [37–39], |Vc| имеет порядок величи-
ны 101–102 см–1. Это приводит к тому, что
состояния Φ1(  ) и Φ2(  ) перемешива-
ются, а соответствующие им уровни энергии рас-
талкиваются (см. рис. 2). Что касается изолиро-
ванных по энергии состояний Φ3 и Φ4, то влияние
обменного взаимодействия на эти состояния не
существенно и учитываться здесь не будет.

Волновые функции и уровни энергии 
перемешанных состояний Ψ1 и Ψ2

Базис модельных электронных состояний, не
учитывающий слабую связь между электронной
системой квантовой точки ZnCdS и допанта
Mn2+(3d5), включает четыре состояния (см. (2) и
рис. 2). В соответствии c рис. 2 матрица  элек-
тронного гамильтониан на  в базисе состояний
Φ1, Φ2,Φ3, Φ4 имеет следующий вид (здесь и всюду
ниже электронная энергия отсчитывается от
уровня энергии 4 = 0 основного состояния Φ4):
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При этом перемешанные функции Ψ1 и Ψ2
имеют следующий вид:

(5)

где

(6)

Соответствующие же уровни энергии E1 и E2
определяются следующими формулами:

(7)

В рассматриваемой модели электронных состоя-
ний (см. (4)–(7)и рис. 2) состояния Φ3 и Φ4, дале-
ко отстоящие по энергии от состояний Φ1 и Φ2 и
друг от друга, и соответствующие им уровни
энергии не модифицируются обменным взаимо-
действием. Ниже для единообразия для них будут
использоваться обозначения Ψ3 и Ψ4 и E3 и E4.

Матрица  электронного гамильтониана H в
базисе состояний Ψ1, Ψ2,Ψ3 и Ψ4 имеет следую-
щий диагональный вид:

(8)

Схема эксперимента
Прежде чем переходить к рассмотрению ин-

терпретации результатов экспериментов, полу-
ченных в работе [25] в рамках описанной выше
модели электронной подсистемы наночастиц с
ионами Mn2+(6A1), локализованными вблизи ло-
вушки электрона с энергией в запрещенной зоне,
представляется полезным описать схему этих
экспериментов. Следует отметить, что в этих экс-
периментах использовался метод накачка–зон-
дирование, в котором накачка осуществлялась
спектрально ограниченным импульсом, но зон-
дирование проводилось импульсом-суперконти-
нуумом с аномально широким спектром (см.
[40]). Импульс-суперконтинуум имеет ту же дли-
тельность: ~10 фс, что и обычно используемые
спектрально ограниченные импульсы. Однако
этот импульс имеет очень большую спектральную
ширину: ~104 см–1. Характерная же спектральная
ширина спектрально ограниченных импульсов
имеет величину ~103 см–1. Импульсы-суперкон-
тинуумы с указанными свойствами необходимы
при исследовании очень быстрых (с характерным
временем ~10–13–10–12 с) процессов передачи
энергии между различными электронными со-
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стояниями, дефект резонанса которых часто пре-
вышает 5 · 103 см–1 (в рассматриваемом здесь случае
его величина составляет примерно 6 · 103 см–1).

На рис. 3 представлена схема экспериментов,
проведенных в работе [25]. Мощный спектрально
ограниченный фемтосекундный импульс 2 разде-
ляется на два импульса. Импульс 21 проходит че-
рез линию задержки 6 и кювету 7 со взвесью кван-
товых точек в циклогексане и осуществляет их
возбуждение. Импульс 22 поступает в элемент 4,
преобразующий спектрально-ограниченный фем-
тосекундный импульс в фемтосекундный импульс-
суперконтинуум 5.

Импульс 5 также разделяется на два. Импульс
51 поступает в кювету 7 через время задержки 
после импульса 21 и зондирует временнýю эволю-
цию возбужденных электронных состояний
квантовых точек. Эта эволюция регистрируется
полихроматором, позволяющим получить спектр
коэффициента поглощения  Функция

 описывает не только возбуждение

τdel

( )ω τ, .ex delA

( )ω τ,ex delA

квантовых точек накачивающим импульсом 21 и
временнýю эволюцию соответствующих возбуж-
денных состояний, но и поглощение импульса су-
перконтинуума 51 на электронных переходах из ос-
новных состояний, которые не были индуцированы
импульсом 21. Поэтому импульс-суперконтинуум 52
поступает в блок сравнения, который дает спектр
коэффициента поглощения  квантовых то-
чек в основных электронных состояниях. Эволю-
цию возбужденных состояний в чистом виде опи-
сывает величина 
которая измерялась в [25]. Система уровней, ис-
пользованная при интерпретации эксперимен-
тальных данных, и соответствующие электрон-
ные волновые функции показаны на рис. 4.

Функции Ψ1–Ψ4 определены формулами (2) и
(5). Соответствующие электронные уровни энер-
гии определены формулами (4) и (7). Волновая
функция Ψ5(re, re,Mn) = ΘVBΦMn*(re,Mn) и соответ-
ствующий уровень энергии E5 отвечает ионам
Mn2+(4T), не локализованным вблизи ловушек.
Волнистые стрелки отвечают индуцированным
импульсом-суперконтинуумом 51 переходам в
возбужденные электронные состояния допиро-
ванных Mn2+ квантовых точек из их основных со-
стояний. Эффект этих переходов исключается
при формировании описанной выше величины

 Прямые стрелки – стимулированному
импульсом-суперконтинуумом 51 излучению за-
селенных накачивающим спектрально ограни-
ченным импульсом в незаселенное при комнат-
ной температуре состояние Ψ3. Именно этот про-
цесс определяет измеренную в работе [25]
величину  которая рассчитывается в
настоящей работе в рамках модели электронных
состояний, показанной на рис. 2.

( )ωgrA

( ) ( ) ( )ω τ = ω τ − ωdelΔ , , ,del ex grA A A

( )ω τΔ , .delA

( )ω τΔ , ,delA

Рис. 3. Схема эксперимента накачка-зондирование с
зондирующим импульсом-суперконтинуумом: 1 – ос-
новной блок экспериментальной установки; 2 – ис-
ходный мощный спектрально ограниченный фемтосе-
кундный импульс, который полупрозрачным зерка-
лом разделяется на импульсы 21 и 22; 3 – блок
сравнения; 4 – элемент преобразования спектрально-
ограниченного фемтосекундного импульса в фемтосе-
кундный импульс суперконтинуум; 5 – фемтосекунд-
ный импульс-суперконтинуум; который полупрозрач-
ным зеркалом разделяется на импульсы 51 и 52; 6 –
линия задержки; 7 – кювета со взвесью квантовых то-
чек в циклогексане; 8 – полихроматор, позволяющий
получить спектр коэффициента поглощения.

22

52
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3

21

2

4

6
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7
8
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8 3

1

Рис. 4. Модельная система электронных уровней и
радиационных переходов между ними.
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Формирование электронного волнового пакета 
накачивающим спектрально 

ограниченным импульсом
Эксперименты в работе [25] проводились в

коллоидном растворе квантовых точек ZnCdS в
циклогексане при температуре 278 K. Поэтому
эволюция электронного волнового пакета, сфор-
мированного накачивающим спектрально огра-
ниченным лазерным импульсом, определяется не
только внутренней динамикой КТ, но и диссипа-
тивными процессами, обязанными взаимодей-
ствию со средой. Строго говоря, в такой ситуации
эту эволюцию следует описывать в терминах эво-
люции матрицы плотности  (см, например,
[41–44]). Формирование включающего возбуж-
денные состояния Ψ1 и Ψ2 электронного волново-
го пакета при моделировании реального экспери-
мента в [25] определяется следующим:

1. Поскольку частота повторяемости накачи-
вающих импульсов в экспериментах составляет
примерно 102 Гц, начальные условия для  можно
задать при t → –∞.

2. Энергия состояний Ψ1, Ψ2 и Ψ3 по отноше-
нию к энергии основного состояния Ψ4 превыша-

ет  Поэтому начальное со-
стояние может считаться чистым и описываться
волновой функцией Ψ4 = Φ4, а заселенности со-
стояний Ψ1, Ψ2 и Ψ3 до прихода накачивающего
импульса могут считаться равными нулю.

3. Как следует из (1) и рис. 1, несущая частота
накачивающего лазерного импульса ωpmp и на-
блюдаемая частота ωSE, отвечающая стимулиро-
ванным зондирующим импульсом переходам
Ψ1 → Ψ3 и Ψ2 → Ψ3, значительно превосходят ча-
стоту ωTr = ETr/ћ. Поэтому возможная индуциро-
ванная внешним полем излучения связь Ψ4 с Ψ3
не существенна в рассматриваемом случае и ею
можно пренебречь. Состояние Ψ4 связывается
внешним полем излучения только с состоянием
Φ1, а состояние Ψ3 – только с состоянием Φ2. Соот-
ветственно матрицу электронного дипольного мо-
мента квантовой точки в базисе Ψ1, Ψ2, Ψ3 и Ψ4 мож-
но взять в следующем виде (см. (3), (5) и рис. 2):

(9)

где

(10)

4. Эволюция  с момента прихода накачива-
ющего импульса определяется следующими вре-
менными параметрами: длительность накачива-

ρ̂( )t

ρ̂( )t

−⋅ ⋅3 1 35 10 см (7 10 K).
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ющего импульса τpmp; временем фазовой релакса-
ции τph, характеризующим скорость затухания
недиагональных элементов матрицы плотности;
временем τpt переноса заселенности между лежа-
щими близко по энергии перемешанными состо-
яниями Ψ1 и Ψ2. Эти характерные времена опре-
деляются следующими соотношениями:

(11)

Порядки величин τpmp и τpt следуют из данных
работы [25]. Что касается фазовой релаксации, то
прежде всего следует отметить, что, как будет по-
казано в дальнейшем при обсуждении формиро-
вания сигнала SE, именно она определяет спек-
тральную ширину стимулированного зондирую-
щим импульсом излучения в [25]. Хорошо
известно (см., например, [41, 45]), что фазовая ре-
лаксация включает две компоненты – однород-
ную и неоднородную. Однородная фазовая ре-
лаксация обязана, как и перенос заселенности,
динамическому взаимодействию электронных
степеней свободы КТ с ее колебательными степе-
нями свободы и средой. Неоднородная релакса-
ция обязана статистическому разбросу парамет-
ров КТ. Ширины полос выцветания и SE, наблю-
даемых в [25], составляют  см–1. Формально
эта величина соответствует времени релаксации

 с и (ср. с (11)), практически полностью
определяется неоднородным уширением. Однако
в работе [25] имеются количественные результа-
ты, касающиеся временнóй эволюции максимума
гауссовского распределения абсолютной величины
дифференциального коэффициента стимулиро-
ванного излучения (отрицательного поглощения).
Именно эта величина в компактном виде особенно
ярко описывает отмеченное выше очень раннее
появление сигнала SE и его роста с ростом 
Поэтому в рассматриваемой здесь модели учиты-
ваются только узкие полосы вблизи максимумов
полос CBEX и SE с шириной порядка ширины,
обязанной однородному уширению с характер-
ным временем τph из соотношений (11).

Накачивающий спектрально ограниченный
лазерный импульс

(12)

создает электронный волновой пакет, включаю-
щий возбужденные состояния Ψ1 и Ψ2. Как отме-
чалось выше, начальное состояние системы явля-
ется чистым и описывается волновой функцией
Ψ4. Поэтому, учитывая то, что τph > τpmp (см. (11),
формирование исходного волнового пакета под
действием накачивающего импульса может быть
описано с использованием временнóго уравне-
ния Шредингера. Для этогоудобно представить

− −

−
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волновую функцию Ψ(t) электронной системы в
следующем виде:

(13)

Здесь

(14)

Решение временнóго уравнения Шредингера в
первом порядке теории возмущений по взаимо-
действию  накачивающего поля Epmp(t) с ди-
польным моментом  (см. (9)) квантовой точки
при начальных условиях

(15)

дает:

(16)

Здесь (см. [46])

(17)

где электрическое поле  определено в (12),
матричные элементы дипольного момента d14 и
d24 определены в (10), и

(18)

– лоренцева поправка, учитывающая поляриза-
цию среды (n – показатель преломления). Для ис-
пользованного в работе [25] в качестве раствори-
теля циклогексана n2 ≈ 2 в представляющем инте-
рес интервале частот  с–1.

Зондирующий импульс длительностью τpr воз-
действует на возбужденную накачивающим им-
пульсом квантовую точку через время задержки

(19)

Поэтому хорошим начальным условием 
для матрицы плотности  которая затем эво-
люционирует вследствие внутренней динамики и
релаксации и зондируется пробным импульсом,
является матрица плотности, отвечающая сфор-
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мированному накачивающим лазерным импуль-
сом электронному волновому пакету. В базисе со-
стояний Ψ1, Ψ2, Ψ3, Ψ4 эта матрица имеет следую-
щий вид:

(20)

Временнáя эволюция сформированного 
накачивающим импульсом электронного 

волнового пакета

Временнáя эволюция сформированной накачи-
вающим импульсом электронной матрицы плотно-

сти  определяется управляющим уравнением

(21)

Здесь  – супероператор Лиувилля, описываю-
щий внутреннюю динамику рассматриваемой
модельной электронной системы. Он действует
на матрицу плотности следующим образом:

(22)

где матрица  электронного гамильтониана
КТ дается формулой (8).

Процессы релаксации описываются в рамках
простейшего подхода с использованием марков-
ского и секулярного приближений [41, 42, 44]. В
этом подходе входящий в (21) релаксационный
член  имеет следующий вид:
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(23)

Здесь k1, k2 ~ 1/τpt и kd ~ 1/τph – константы скоро-
сти переноса заселенности и дефазировки (см.
(11)). Поскольку эксперименты проводятся при

постоянной температуре, константы скорости
переноса заселенности удовлетворяют принципу
детального равновесия и их можно представить в
следующем виде:

(24)

Уравнения (21) должны решаться со следую-
щими начальными условиями:

(25)

где  дается формулой (20). Это решение в базисе
состояний Ψ1, Ψ2, Ψ3, Ψ4 имеет следующий вид:

(26)

(27)

Простая модель спектра 
отрицательного поглощения (SE)

Модель спектра отрицательного времяразре-
шенного поглощения базируется на соотношени-
ях различных временных масштабов (см. (11) и
(19)). Самое существенное упрощение основыва-
ется на том, что   τph, τpr и τpt  τpr. Это позво-
ляет сделать два существенных упрощения:

1) к моменту прихода зондирующего импульса
когерентность сформированного накачивающим
импульсом волнового пакета теряется (исчезают
все недиагональные элементы );

2) в течение всего действия зондирующего им-
пульса на квантовую точку матрицу плотности

 может считаться постоянной и равной

(28)

Поскольку все недиагональные элементы 
равны нулю, средний дипольный момент кванто-
вой точки  равен нулю. Не-
нулевой средний дипольный момент наводится в
результате взаимодействия квантовой точки с
зондирующим лазерным импульсом.

В рассматриваемом приближении задача о рас-
чете индуцированного зондирующим импульсом
дипольного момента квантовой точки ставится сле-
дующим образом. За начало отсчета времени при-
нимается t = τdel, и начальное условие для соответ-
ствующей модельной матрицы плотности

 принимает вид 
Взаимодействие между электрическим полем
зондирующего импульса Epr(t) и квантовой точ-
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где  – быстро спадающий при  фем-
тосекундный импульс-суперконтинуум. Соответ-
ственно, уравнение для матрицы плотности при-
нимает вид

(29)

где

(30)

а  и  даются формулами (22) и (23).

Уравнение (29) решается с точностью до пер-
вого порядка по 

(31)

и, соответственно,

(32)

Это уравнение удобно решать с использовани-
ем преобразования Фурье:

(33)

Подстановка (33) в (32) дает, что фурье-компо-

ненты  поправки первого порядка

 к матрице плотности  удовлетво-
ряют следующему алгебраическому уравнению:

(34)

Решение уравнения (34) с учетом (28) дает, что
в полосе SE c частотами ω вблизи ωSE =

 (см. (14), рис. 1 и 2) средний на-
веденный зондирующим импульсом дипольный
момент КТ при времени задержки τdel имеет вид

( )prE t → ±∞ t

τ
= τ + τ +

+ τ

ρ
ρ ρ

ρ

L R

L

( , )
( , ) ( , )

ˆ
ˆ ˆ

ˆ ( , ),

pr del

pr del pr del

pr pr del

d t
t t

dt

t

( ) ( )( )
τ =

= − τ − τ
�

ρ

ρ ρ

L ( ) ( , )

( , )

ˆ

( , )ˆˆ ,ˆ ˆ

pr pr del

pr pr del pr del pr

t t

i
t t t tV V

L R

L :pr

τ = τ + τρ ρ ρ
(1)( , ) ( ) ˆ (ˆ ,ˆ )pr del del pr delt t

τ
= τ + τ +

+ τ

ρ
ρ ρ

ρ

L R

L

(1)
(1) (1)( , )

( , ) ( , )

( ).

ˆ
ˆ ˆ

ˆ

pr del

pr del pr del

pr pr del

d t
t t

dt

( ) ( ) � ( )

� ( ) ( )

( )

( )

∞
− ω

−∞
∞

ω

−∞
∞

− ω

−∞
∞

ω

−∞

τ = ω τ ω

ω τ = τ
π

= ω ω

ω =
π









F

Fρ ρ

ρρ

L

^L

^L

L

(1)1

(1) (1)

, , ,

1, , ,
2

( ) ,

1 ( .

ˆ

)
2

i t

pr del delpr

i t

del pr delpr

i t

pr pr

i t

pr pr

t e d

t e dt

t e d

t e dt

� ( )ω τFρ
(1)

, delpr

( ) ( )τρ
1ˆ ,pr delt τρ̂( )del

� ( ) ( )− ω − − ω τ = ω τF ρρL R ^L
(1)

ˆ( ) , ).ˆ(del pr delpr
i

( )= ω + ω − ω1 2 32

(35)

При этом (см. [47]), интенсивность стимулиро-
ванного излучения (отрицательного поглощения)
пропорциональна мнимой части поляризуемости
α

(36)

а сечение стимулированного излучения

(37)

При этом коэффициент усиления пробного им-
пульса в указанной области частот

(38)

где  – концентрация таких КТ в растворе, в ко-
торых Mn2+(6A) локализован вблизи ловушки, на
которую может сесть электрон в соответствии со
схемой на рис. 2. Таким образом, безразмерный
дифференциальный коэффициент отрицатель-
ного поглощения в рассматриваемой области ча-
стот в случае тонкого поглощающего слоя толщи-
ной  дается следующей формулой:

(39)

В работе [25] по экспериментальным данным
определялась функция  – максимум
распределения абсолютной величины дифферен-
циального коэффициента отрицательного погло-
щения в относительных единицах. В рассматри-
ваемой модели эта функция следующим образом
выражается через детализированное общее выра-
жение (39):
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(40)

Здесь

(41)

Выражения для коэффициентов  получены с
использованием формул (27) для  и

 и (20) для  и 

СОПОСТАВЛЕНИЕ 
С ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫМИ ДАННЫМИ

Прежде всего отметим, что общее выражение
(39) для  позволяет качественно объяс-
нить очень большое (три порядка) различие вели-
чин сигналов в экспериментах (см. рис. 2 в [25]) в
областях длин волн порядка 450 нм (выцветание)
и 550–600 нм (SE). Дело, видимо, в том, что опре-
деляющая SE концентрация  много меньше
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определяющей выцветание полной концентра-
ции  квантовых точек в растворе.

Количественное сопоставление развитой в на-
стоящей работе теории с экспериментом можно
провести для  Измеренная в [25] для

квантовых точек QD2 величина  при
 в интервале 10–13–2 · 10–12 сможет быть ап-

проксимирована функцией

(42)

Прежде всего отметим, что (см. (40)), зависи-
мость функции от  определяется
константой скорости  Из (27) же следует, что
этой константой определяется скорость переноса
заселенности между близколежащими по энер-
гии перемешанными состояниями Ψ1 и Ψ2. По-
этому, учитывая то, что время  имеет характер-
ный для переноса заселенности между близколе-
жащими электронными состояниями порядок
величины (см. (11)), естественно отождествить 

 Если не обращать внимание на зависимость
от  то  зависит отвеличин  и
константы скорости фазовой релаксации  Что
касается  и  то их величина определяется
энергетическими параметрами 

 и  (см. рис. 1, 2). При расчетах
были использованы приведенные в [25] значения

 см–1,  см–1. Энергия
электрона в ловушке,  и матричный элемент
Vc обменного взаимодействия подбирались из
условия согласия результатов расчета с (42). При
этом учитывалось, что энергия  должна удовле-
творять неравенству (1), а значение |Vc| должно ле-
жать в пределах, полученных в работах [37–39]. Бы-
ло установлено, что воспроизвести 
удается, приняв, что  см–1 и  см–1.
При этих значениях  и  функция

 и поэтому  не
зависит от  Кроме того, при этих значениях па-
раметров в шкале длин волн положение  мак-
симума распределения абсолютной величины диф-
ференциального коэффициента отрицательного
поглощения не зависит от  и равно 590 нм. В ра-
боте [25] наблюдалось, что в рассматриваемом
интервале времен задержки  практически не
зависит от  и равно примерно 580 нм. Следует от-
метить, что обе величины лежат в центре полосы
SE, ширина которой составляет примерно 60 нм.
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ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Предложенная в настоящей работе простая

аналитическая модель дает качественное и даже в
некоторых аспектах количественное описание сле-
дующих основных особенностей наблюдавшегося в
работе [25] сигнала фемтосекундного эксперимента
накачка–зондирование с допированными марган-
цем квантовыми точками ZnCdS:

1) наблюдение уже при τdel = 120 фс сигнала
стимулированного зондирующим импульсом из-
лучения в полосе длин перехода 4T1 → 6A1 в
Mn2+(3d5);

2) медленный рост интенсивности этого излу-
чения с ростом τdel.

Первая особенность объясняется тем, что воз-
бужденное состояние 4T иона  локализо-
ванного вблизи ловушки электрона с энергией в
запрещенной зоне, может лежать близко по энер-
гии к краю зоны проводимости. Это состояние
перемешивается обменным взаимодействием с
состояниями электронов в зоне проводимости
КТ и может возбуждаться накачивающим фемто-
секундным импульсом. Поэтому SE появляется
сразу после прохождения накачивающего им-
пульса с длительностью порядка 10–14 с.

Вторая особенность обязана перераспределе-
нию заселенности между двумя отмеченными вы-
ше перемешанными состояниями, вызванному
релаксационными процессами.

Авторы выражают благодарность В.А. Надто-
ченко за плодотворные обсуждения.
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