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研究成果の概要： 
フェムト秒レーザーを用いた時間分解反射率測定により、n型半導体中のコヒーレント光学フォ
ノンｰプラズモン結合モードの観測、ならびに強誘電性半導体及びDVD記録膜材料におけるコ
ヒーレント振動の観測と相変化ダイナミクスに関する研究を行った。その結果、n-GaAsにおけ
るコヒーレント結合モードの観測と電子移動度の同定に成功した。また、強誘電性半導体及び

DVD記録膜材料におけるコヒーレント光学フォノンの振動を測定し、相変化に伴うフォノン周
波数や減衰時間の変化を観測した。 
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研究分野：超高速分光 
科研費の分科・細目：物理学・物性 I 
キーワード：光物性、フェムト秒レーザー 
 
１．研究開始当初の背景 
 
近年の超短パルスレーザーの発展により、１

９９０年代後半から現在まで、凝縮系におけ

る電子励起状態の緩和ダイナミクスやコヒ

ーレントフォノン（位相が揃った格子振動）

の励起メカニズム・緩和過程などに関する研

究が、ポンプ-プローブ分光法による時間分解
反射率（透過・過渡吸収）測定により活発に

行われている。一方近年、バンドギャップエ

ネルギー以下の非共鳴型誘導ラマン過程で

もコヒーレントフォノンが励起できること

が分かり、ZnO等のワイドギャップ半導体で
のコヒーレントフォノンダイナミクスの研

究が盛んになりつつある。しかし、GaAs や
InP など近赤外域に直接バンドギャップをも
つ半導体でさえ、未だにバンドギャップエネ

ルギー以下の非共鳴型誘導ラマン過程によ

るコヒーレントフォノンの励起に関する研

究はほとんど行われていない。この原因とし

て、通常市販のフェムト秒レーザーの中心波

長が、パルス幅や出力を良い状態にするとい
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う観点から800
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±20nmに設定されている事が
考えられる。バンドギャップエネルギー以下

の励起によってコヒーレントフォノンを作

り出した時の利点として考えられるのは、

（１）GaAsや InP等では、光励起キャリアを
含まない裸の縦波光学（LO）フォノンープラ
ズモン結合（LOPC）モードの測定が出来、
従って結合モードの周波数からキャリア濃

度の同定が出来る、（２）相転移物質では、

励起パルスによる格子温度の上昇がほとん

ど無い状態で、光励起によるソフトモードの

格子変位の増加による効果のみを取り出す

ことが出来る、等が挙げられる。 
 
２．研究の目的 
 
以上のような状況を踏まえ、本研究では、バ

ンドギャップ以下の光励起条件下で、非共鳴

型誘導ラマン散乱によるコヒーレントフォ

ノン発生を行い、光励起キャリアを含まない

裸の LOPCモードのダイナミクスの測定、及
び電子-格子相互作用による格子温度の上昇
がない場合のコヒーレントソフトフォノン

の振動振幅増大に伴う構造相転移のダイナ

ミクスを追う研究を行うことを目的とした。 
具体的な研究項目は下記の通りである。 
 
（１）GaAsや InP等の極性半導体において、
光励起キャリアを含まない裸の LOPCモード
のダイナミクスを測定する。本研究の様にバ

ンドギャップエネルギー以下の光励起の場

合は、表面の空乏層からの LO フォノンの信
号は抑えられ、バルク領域のドープキャリア

によるプラズモンと LO フォノンとの結合モ
ードが観測できると考えられる。この様に励

起された結合モードの特徴は、物性値として

プラズモンを形成するドープキャリア密度

とそのダンピング（プラズモンの緩和）が反

映される点である。従って、ラマン散乱分光

と同様にキャリア濃度の同定が出来、しかも、

ダンピングは電子の緩和時間を近似的に表

す為、キャリア移動度を決められる可能性を

持っている。 
 
（２）強誘電性半導体の GeTe（Eg=0.7 eV）, 
Pb1-xGexTe（Eg=0.4 eV）等を用いて、構造相
転移に関与するソフトモードをコヒーレン

トに励起する。励起光強度を上げることによ

り、光励起キャリアを作ることなくコヒーレ

ントソフトフォノンの振幅のみ大きくする

事ができれば、電子励起による格子温度上昇

のない状態で、フォノンの相転移での役割が

理解できると考えられる。 
 

（３）半導体・金属等におけるバンド内電子

励起（自由電子による光吸収）や、半導体に

おける価電子帯内バンド間遷移（SO (split 
Off) band→HH (Heavy Hole) band）等の低エネ
ルギー励起状態の緩和ダイナミクスを、主に

中赤外パルスレーザーを用いた同一波長の

ポンプープローブ分光によって観測する。 
 
（４）さらに、近赤~中赤外域のパルスレー

ザー励起とテラヘルツ光によるプローブの

組み合わせを模索する為、既に幾つか国内外

のグループにおいて利用されている非線形

光学結晶（ZnTe）に加えて、金属薄膜（Au, Ag
等）における光整流効果によるテラヘルツ電

磁波発生についても実験を行い、励起された

コヒーレントフォノンやプラズモンを直接

それらの誘電関数εを通じて観測すること

を試みる予定である。 
 
３．研究の方法 

 時間領域で光励起電子およびコヒーレン

トフォノンのダイナミクスを観測する方法

は、ポンプ-プローブ法によるフェムト秒時間
分解反射率測定を用いた（図１）。使用した

レーザー光源は、パルス幅 20fs以下、中心波
長 840 - 890 nm、繰り返し周期約 80 MHzの
Ti:sapphire laserである。このレーザーを光源
として、リニアスキャン型の時間遅延回路を

用いて 20 Hzの高速で時間遅延を反復するこ
とにより、デジタルオシロスコープ上で信号

積算できるシステムを用いた。このシステム

により、波長領域 840 - 890 nmにおける固体
の時間分解反射率変化を、時間遅延で 15 ps
程度まで、反射率変化（ΔR/R）の感度にし
てΔR/R=10-6の大きさまで測定することが可

図 1. ポンプープローブ法による時間分解反

射率変化測定システムの概略図. 



 

 

能になる。また、（独）物質・材料研究機構

における OPA システムを用いた中赤外（1.5
~3.0µm）ポンプ-プローブ分光システムの立
ち上げを行う他、筑波大学では、非線形光学

効果を利用したテラヘルツ領域での光発生

も行い、中赤外励起-テラヘルツプローブ分光
システムの構築と物性への応用も試みたい。

さらに、独国カッセル大学物理学専攻と共同

で、電子・正孔プラズマとフォノンとの結合

のダイナミクスや、強誘電体などにおけるソ

フトモードの振動振幅増大と構造相転移ダ

イナミクスとの関係を理論的に解析する。 
 
４．研究成果 
 
各研究項目の研究成果は下記の通りである。 
 
（１）半導体試料として最初に、III-V族半導
体の n 型 GaAsを用いた。この極性半導体で
は、プラズモンと縦波光学（LO）フォノンと
が結合して LO フォノンープラズモン結合
(LOPC)モードを生成することが知られてい
る。この結合モードのプラズモンライクモー

ドの寿命を測定し、これを緩和時間τとして、

! 

µ = e" m
*
の式（e:電子電荷, m*:有効質量）

から移動度を求めることを試みた。 
  ここで、まず光励起キャリアの移動度へ

の影響を調べる為、GaAs のバンドギャップ
（GaAs:1.43eV）以上の励起エネルギーで結
合モードを励起し、ドープキャリア及び光励

起キャリアから生成した LOPCモードを観測
することを狙った。図２には、この測定によ

って得られた n 型 GaAs における反射率変化
信号及びそのフーリエ変換（FT）スペクトル
を示す。どちらの励起キャリア密度でも明確

に LOPCモードの上の分枝（L+モード）が 15
~20 THz 付近に観測されていることが分か
る。この時間領域信号をさらにウェーブレッ

ト解析して得られた結果を図３に示すが、観

測されたピークのうち、プラズモンライクな

LOPC モード（L+モード）の緩和時間が

Nexc=1.8x1018 cm-3の場合で約79 fsであること
が分かった。これから得られる移動度は、約

2000 cm2/Vsであった。この値はホール測定に
よる結果（2300 cm2/Vs）に比べると若干小さ
いが、キャリア密度が高い領域での電子-正孔
散乱により移動度が低下していると考えら

れる。本成果は Applied Physics Letters誌に掲
載された。 
  次にレーザーの中心波長を約 860 nm
（=1.44 eV）に調整し、n型 GaAsにおいて同
様の測定を行った結果、この場合光励起キャ
リアの生成がほとんどないので、LOPC モー

ドの上の分枝（L+モード）の周波数が 15 THz
以下まで低下して観測された。またこの L+
モードの緩和時間もNexc=1.8x1018 cm-3の場合
で約 180 fsと長いことが分かった。これは光
励起キャリアを生成しないことによる電子-
正孔散乱の減少効果によるものと考えられ
る。 
 
（２）まず、強誘電性半導体の Pb1-xGexTeに
おけるコヒーレントソフトモードを光励起

により生成させ、その転移温度（Tc）前後で

のフォノンダイナミクス測定を試みた。試料

は Pb1-xGexTe（x = 0.07）であり、測定はフェ
ムト秒再生増幅器（パルス幅約 200 fs, 波長
800 nm, 繰り返し 100 kHz）を用いた時間分解
反射率測定である。その結果、図４に示すよ

うに、コヒーレントソフトモードの温度依存

性（8~200 K）が実時間波形として得られた。
ここで、実験データは次式でフィットした。 

図 2. n 型 GaAs（ドープ密度=1x1018cm-3）におけ

るコヒーレントLOPCモードの時間波形及びその

フーリエ変換スペクトル。(a) 励起キャリア密

度が Nexc=1.8x10
18 cm-3の場合、(b) Nexc= 8.9x10

16 

cm-3の場合。 

図 3. n型 GaAs（ドープ密度=1x1018 cm-3）に

おけるコヒーレント LOPC モードのウェーブ
レット変換スペクトル。Nexc=1.8x1018 cm-3の

場合（左）と Nexc=8.9x1016 cm-3の場合（右）。 
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H t( )は Heaviside関数、A, B, Cは振幅、

! 

"
A

, 

! 

"
B
はキャリアバックグラウンドの緩和

時間、
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"はフォノンの減衰定数、

! 

"は周波数、

! 

"は初期位相である。また、ソフトモードの

周波数変化と電子応答成分の変化から転移

温度が約 160

! 

±5 Kであることが分かった。こ
の物質では、図４を見れば明らかなように、

コヒーレントソフトフォノンの緩和時間が

異常に短いことが分かる。この原因としては、

不安定な混晶である Pb1-xGexTe中の格子欠陥
によるフォノン散乱が考えられる。本成果は

Physics Review B誌に掲載された。 

  次に、DVD 記録膜材料（Ge2Sb2Te5）に

おける相変化ダイナミクス観測を行った。試

料はシリコン基板上に成長させた Ge2Sb2Te5

の as-grown 膜（アモルファス）及び anneal
膜（結晶）であり、結晶構造を良く反映した

明確なコヒーレントフォノン信号をそれぞ

れの膜で観測することができた。さらに、図

５に示すように、次世代の DVD 記録膜材料
として有望な Ge2Sb2Te5 超格子試料における

コヒーレント光学フォノンの実時間観測に

も成功した。ここで、3.66 THz のピークは
GeTe4の正四面体構造による A1モード、また

アモルファスで比較的強く見える 4.7 THzの
ピークは Te-Te鎖による A1モードである。ま

たこの Ge2Sb2Te5 超格子におけるコヒーレン

トフォノンの温度依存性を測定したところ、

フォノンの緩和時間が結晶状態では高温に

なるにつれて短くなり、従って非調和項によ

る光学フォノン→音響フォノンのエネルギ

ー緩和に支配されることが分かった。一方、

アモルファス超格子では、フォノン緩和時間

が温度によらず一定であり、従って非調和項

の寄与がなくフォノン－欠陥（空孔）散乱が

支配的である事が分かった。この結果は、こ

れまで分子動力学計算などでしか分からな

かった、Ge2Sb2Te5系相変化材料中に空孔が存

図 4. 強誘電性半導体 Pb1-xGexTe におけるコヒー

レントソフトモード及び電子応答による反射率

変化の温度依存性。赤線は式（１）によるフィ

ットを示す。また矢印は振動成分を示す。 

図 5. Ge2Sb2Te5 超格子おけるコヒーレント A1
モードの時間波形。(a)は as-grown 膜、(b)は

anneal 膜である。 

図 6. Ge2Sb2Te5 超格子おけるコヒーレント A1
モードの時間波形のフーリエ変換スペクト

ル。(a)は as-grown 膜、(b)は anneal 膜であ

る。また挿入図は 5 K のスペクトルの拡大図

である。 



 

 

在することを実験的に示したことになる。本

成果は Physics Review B誌に掲載された。 
  項目（３）と（４）に関しては、特に項

目（２）の DVD 記録膜材料における研究の
思わぬ進展等から、２年間のうちに成果を出

せるまで実験を進めることができなかった。

（３）に関しては、OPAシステムにより発生
させた中赤外パルスを用いたポンプ－プロー

ブ光学系の構築が後一歩の所であり、（４）

に関しては今後の研究課題としたい。 
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