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研究成果の概要： 

超短パルスレーザー光を固体表面に照射することで、固体構成原子を揃って運動させることが

できる。このとき、光パルスを２度照射することで、原子振動の振幅の大きさを制御すること

ができた。特に半導体単結晶（CdTe）を用いた実験では、フェムト秒の時間分解能を持った X

線回折測定を実現し、サブピコ秒（１ピコ秒は１兆分の１秒）で振動する原子振動を直性計測

し、その原子変位の大きさ求めることに成功した。 
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１．研究開始当初の背景 
１９９０年代からフェムト秒レーザーを用
いた固体の超高速光応答の研究が行われ、非
平衡状態でのキャリア・フォノンのダイナミ
クスが明らかになって来た。結晶格子の振動
周期の半分以下のパルス幅のレーザー光を
用いて光励起すると、コヒーレントフォノン
と呼ばれる位相の揃った格子振動を励起で
きることが示された。また、フェムト秒レー
ザーパルスをタイミングを調整して何度か

照射することによって、コヒーレントフォノ
ンの振幅強度を制御できることが示された。
このパルス列励起の方法を用いて、熱的励起
を抑制しながら大振幅振動を励起できるこ
とも示され、コヒーレントフォノン励起によ
って構造相転移を制御できる可能性が議論
され、その有用性に注目が集まっていた。 
 一般にコヒーレントフォノンの計測はフ
ェムト秒時間分解の過渡反射率・透過率測定
や第２次高調波発生によって調べられてい
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る。しかし、光学測定では構造変化に対して
間接的な証拠しか得ることができず、「コヒ
ーレントフォノンにおける原子変量の大き
さ」や「実際に原子集団が揃って動いている
か」について明確な答えは得られていなかっ
た。２００３年にコヒーレント光学フォノン
のフェムト秒時間分解X線回折測定が初めて
行われ実際の原子変位量が計測できるよう
になった[K. Sokolowski-Tinten et al. Nature 
420 (2003) 287]。これにより、実際の構造変
化の様子を 300fs 程度の時間分解能で直接計
測できる方法が示された。 
 
２．研究の目的 
上記のような状況下において、コヒーレント
フォン励起による相転移制御を行うために
は、以下のような問題点が存在した。 
 
(1)フェムト秒パルス列を用いて、１つの振動
モードの振幅強度と位相を制御することは
示されていた。しかし、「幾つかのモードが
存在するときに特定のモードを選択的に励
起し、任意の方向に原子集団運動を励起する
ことができるのか？」は明らかではない。 
 
(2)パルス列によるコヒーレントフォノンの
制御は、フォノンの干渉によるものと解釈さ
れている。しかし、「観測されるフォノン制
御は量子的干渉か古典的干渉か？または別
の機構によるものか？」は明らかではない。 
 
(3)Bi の薄膜については時間分解 X 線回折測
定が報告された。しかし、実際の実験として
「薄膜ではないバルク試料でも測定できる
か？」、「Bi 以外の試料（さらに高い振動数の
もの）でも測定できるか？」は明らかではな
い。 
 
本研究では上記問題点を実際の実験により
解決することを目的とした。また、実際にコ
ヒーレントフォノン励起による構造相転移
制御ができたときに、「新しい構造において
もコヒーレンスが保存されるのか」について
調べることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
コヒーレントフォノン計測には、高繰返し
（90MHz）で低強度のフェムト秒レーザーを
用いた、ポンプ・プローブ型のフェムト秒時
間分解過渡反射率測定と、低繰返し（10Hz）
高強度フェムト秒レーザーを用いたポン
プ・プローブ型フェムト秒時間 X 線回折測定
の２つの方法を用いた。X 線回折で用いる超
短パルス X 線は、レーザープラズマを用いて
発生した。フェムト秒時間分解過渡反射率測
定システムは新しく構築した。また、ポンプ
光は作成したマイケルソン干渉計を用いて

サブフェムト秒（500as 程度）精度で制御し
た位相制御パルス列を用いた。 
 
４．研究成果 
(1)コヒーレントフォノン制御 
フェムト秒パルス列を用いて、結晶中のフォ
ノンをモード選択して励起し、その振幅強度
を制御することに成功した。具体的には半金
属結晶（Bi）と半導体結晶（CdTe, GaAs）
について以下の成果を得た。 
 
① 半金属結晶（Bi） 
Bi のユニットセルに２個の原子があり、ラマ
ン活性な２つの光学フォノンモード（A1g, Eg）
が存在する。単結晶 Bi(111)では、A1gモード
は結晶軸方向の振動で、Egモードは結晶軸に
垂直な平面内の振動である。パルス幅 50fs
のレーザーパルスを照射し、フェムト秒時間
分解過渡反射率測定を行うと、レーザー照射
で発生した光励起キャリアにより反射率増
加が観測される。この大きな反射率変化に加
えて、コヒーレントフォノンによる 1/1000
程度の強度変調が観測される。通常の反射率
測定では、全対称振動モードである A1g モー
ドの振動（振動周期 341fs）のみが観測され
る。これに対して、 Electro-Optical(EO)サ
ンプリングを用いると、全対称モードの振動
を抑制して計測することができるため、A1g
モードと Eg モードの両方の振動が計測でき
る。EO サンプリングを用いた計測結果を２つ
の減衰振動の式を用いて解析すると、A1gモー
ドと Eg モードの振動数と緩和時間はそれぞ
れ 2.9THz, 3.7ps, 2.1THz, 2.1ps と見積も
られた。 
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図１ 時間分解反射率のフーリエ変換図 



 

 

マイケルソン干渉計を通して発生したダブ
ルパルスを用いたポンプ・プローブ実験を行
った。２つのパルスの時間間隔（  Δt）を変化
させると、発生したコヒーレントフォノンの
強度を変化させることができた。過渡反射率
の時間変化をフーリエ変換した結果を図１
に示す。   Δt = 0 fsのときは A1gモードと Egモ
ードの強度比は約 1:1 であるのに対して、
Δt =172.5 fs（A1gモード振動周期の半分）の
ときは A1gモードの強度が０でと Egモードだ
けが観測される。また、Δt = 237.5 fs（Eg

モードの振動周期の半分）のときは A1g モー
ドだけが観測される。図２にダブルパルス時
間間隔と A1gモードと Egモードの強度の関係
を示す。この結果は、フェムト秒パルス列を
用いて、モード選択的にコヒーレントフォノ
ンを励起できたことを意味し、さらには光で
原子集団運動の方向性を制御できる事を示
している。 
 

 Bi のコヒーレントフォノンの生成メカニ
ズムは DECP(Displacement Enhanced Coherent 
Phonon)と考えられている。このメカニズムで
は、光誘起キャリアの量に比例して、格子振
動の平衡位置の変位が起こるために、フォノ
ンが励起されると考えられている。最近の第
１原理計算の結果[Zijlstra et al. PRB 74(2006) 
220301]から、キャリア量と平衡位置変位の線
形関係も示された。この事から、ダブルパル
ス励起によるフォノンの制御では、フォノン
振動の干渉による効果よりも古典的な力学
操作によるものと考えられる。１パルス目の
光で励起されたキャリア量と２発目励起五
のキャリア量は異なっているために、同じ励
起状態での振動状態の観測とは考えられな
い。むしろ、古典的に振り子をタイミングを
合わせて力学的に作用させているのと同じ
と解釈できる。 
 
 

②半導体結晶（GaAs） 
半導体内部のキャリア集団はプラズモン振
動を起こすとともに LO フォノンと結合し新
しい量子状態である、フォノンプラズモン結
合振動状態 (LOPC: LO-phonon plasmon 
coupling)を起こす。この状態はプラズモン的
モード L+とフォノン的モード L-に分裂して
いる。フェムト秒レーザー励起 GaAs では、
コヒーレント LO フォノン以外に L+, L:の振
動が観測できることが知られている。ここで
は、ダブルパルス励起を用いて、LO フォノ
ンと LOPC を独立に制御することによって、
LO フォノンとプラズモンとの相互作用につ
いて考察を行った。「ダブルパルス励起を用
いて LO フォノンを消滅させた時に、LOPC
強度がどうなるのか？」を調べることによっ
て、光励起初期に LOPC が形成されるのか、
随時 LO フォノンとの相互作用により LOPC
が観測されているのか、を明らかにすること
ができる。 
p-型の GaAs(110)単結晶を用い、34fs のレー
ザーパルスを用いて過渡反射率測定を行っ
た。シングルパルス励起を行うと、LO フォ
ノンが振動数 8.6THz、L-が振動数 7.7THz
に観測され、それぞれの緩和時間が 1.9ps, 
2.5ps であることが分かった。励起レーザー
パルス幅の制限からL+は観測されなかった。
ダブルパルス励起を行い、パルス時間間隔を
LO フォノンの 3.5 周期の時間に合わせたと
きに LO フォノンの振幅強度を０にすること
ができた。このとき、L-の振幅強度は０にな
らなかった。このことから、LOPC は光励起
初期に生成されていることが明らかになっ
た。LO フォノン振幅と L-の振幅は光パルス
で制御することができたが、両者に強い相互
作用は観測されなかった。 
 
③半導体結晶（CdTe） 
CdTe(111)単結晶を用いて、フェムト秒時間
分解過渡反射率測定を行いコヒーレントフ
ォノン振動数および緩和時間の計測を行っ
た。50fs パルス幅のレーザーで励起すること
で、5THz の LO フォノンを励起し、反射率
測定で計測することができた。その緩和時間
は約 1.35ps と求められた。GaAs 同様に、ダ
ブルパルス励起を行うことで、フォノン振動
振幅強度を光制御することができた。 
 
(2)時間分解 X 線回折によるフォノン計測 
フェムト秒時間分解X線回折によるコヒーレ
ント光学フォノンの計測を行った。光学フォ
ノンにおいては重心位置が変動しないため、
通常のX線回折で観測されるような回折角度
の変化は起こらない。しかし、構造因子が平
衡位置での値から微小な変動をうける。この
変動は格子振動の振動周期で起こるため、通
常の X 線回折では熱的な Debye-Waller 因子
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図２ コヒーレントフォノン制御 



 

 

として回折線の広がりとなる。振動周期より
も速い時間分解能で X 線回折測定を行うと、
X 線回折強度の変動が観測できることになる。 
 ここでは超短パルス X 線の発生源として、
高強度フェムト秒レーザー励起プラズマX線
源を用いた。この X 線源はレーザー光とジッ
ター無しでX線パルスを発生できることから、
レーザー光励起・X 線プローブの時間分解型
X 線回折を高時間分解能で実現することがで
きる。ここでは X 線発生用ターゲットとして
銅テープを用い、Cu-Ka線を発生させて X 線
回折測定を行った。サンプルには CdTe(111)
単結晶を用いた。これは、励起光（800nm） 
と X 線の侵入長（回折角度を考慮にいれて）
がほぼ等しいためである。X 線回折は大気中
で行い、回折 X 線は直接検出型 X 線 CCD を
用いて計測した。X 線回折では Cu-Kaの回折
ピークが 11.9 度に観測された。X 線回折像の
取得には 300 回の積算実験を行った。 
 
 

図３に時間ステップ 26fs で観測した、フェム
ト秒時間分解X線回折測定でもとめたX線回
折強度の時間変化を示す。回折強度に LO フ
ォノンによる約 200fs の振動周期の強度変調
が観測された。フーリエ変換を行うと振動数
5.3 THz の振動が認められた。X 線回折強度
変化は約 10%であり、構造因子を用いると原
子変量にして 3pm であることが分かった。
これまでに LO フォノンの時間分解 X 線回折
の報告例があるのはBi薄膜（振動周期341fs）
だけであり、本研究では 1.5 倍以上速い振動
がバルク固体でも測定できることを示すこ
とができた。また、ピコメートルの空間分解
能で百フェムト秒台の時間分解能でのX線回
折測定を実現した。 
 今後、本研究で開発した、フェムト秒パル
ス列励起とフェムト秒 X線回折との組み合わ
せより、大振幅振動状態の構造解析で、非調
和相互作用による構造変形やコヒーレント

フォノン励起による構造変化のダイナミク
スが直接検出できると期待される。 
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