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研究成果の概要（和文）：コヒーレントフォノン場中の電子・格子ダイナミクスを明らかにするため，波長分解ポンプ
・プローブ法を用いて，コヒーレントフォノンの特性を調べた。CdTeに対して透明領域の励起において，コヒーレント
フォノン振幅の検出エネルギー依存性は，プローブ光の中心波長からフォノン振動数だけシフトした位置でピークを有
し，不透明領域励起では，2倍のフォノン振動数だけシフトした位置でピークを持つことがわかった。この検出エネル
ギー依存性について，構築した動的誘電応答理論を基に議論を行った結果，検出エネルギー依存性は，コヒーレントフ
ォノン場によって変調された電子遷移の複素誘電率を考慮することで説明できることがわかった。

研究成果の概要（英文）：We have investigated the properties of coherent phonons using a wavelength-resolve
d pump-probe method, to clarify the electron-lattice dynamics in coherent phonon fields. At the excitation
 in the transparent region to CdTe semiconductors, the detection-energy dependence of the phonon amplitude
 has two peaks at the energy shifted by one-phonon frequency of CdTe from the center wavelength of the pro
be pulses. On the other hand, the amplitude in the opaque region shows two peaks at the energy shifted by 
about two times the phonon frequency. We have discussed the detection-energy dependence on the basis of th
e dynamical dielectric response theory. The dynamical dielectric response theory demonstrates that the det
ection-energy dependence observed in the transparent and opaque regions can be explained by taking into ac
count the electronic complex dielectric function modulated by coherent phonon fields.
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１．研究開始当初の背景 
	 コヒーレントフォノンの研究は 1990 年頃
から精力的に行われている。コヒーレントフ
ォノンの研究に関して，研究の中心課題の一
つはその生成機構の解明である。瞬間的誘導
ラマン散乱(ISRS)機構、変位励起(DECP)機構
を始めとするいくつかのモデルが提案され
ているが、未だに完全な理解には至っていな
い。一方、コヒーレントフォノンの検出は、
主として反射（あるいは透過）の時間分解ポ
ンプ・プローブ法によって行われているが、
従来の手法には実は大きな制約がある。殆ど
の実験は、時間遅れをかけたプローブパルス
の反射（透過）強度の積分量を測定するタイ
プ(積分型ポンプ・プローブ法：Integrated	 
Pump-Probe	 Method)である。これに対し、反
射光をさらにスペクトル分解して検出エネ
ルギーの関数として測定すること(波長分解
ポンプ・プローブ法：Wavelength-resolved	 	 
Pump-Probe	 Method)により、得られる情報は
飛躍的に増大する。コヒーレントフォノン生
成過程と検出過程は裏腹の関係にあり、生成
機構の解明のためにも積分型ポンプ・プロー
ブ測定ではなく、波長分解ポンプ・プローブ
測定が不可欠である。我々はこのことに気づ
き、いくつかの物質について，コヒーレント
フォノンの検出エネルギー依存性の測定を
開始した。その一例として，半金属 Bi のコ
ヒーレントフォノン強度の検出エネルギー
依存性について研究を行った。その結果，コ
ヒーレントフォノンの強度の最大値がプロ
ーブ光の中心周波数から測ってフォノン振
動数の２倍だけシフトしているという特徴
的な結果を得ている。そこで，波長分解ポン
プ・プローブ法を用い、コヒーレントフォノ
ン存在下での電子・格子系ダイナミクスを明
らかにするとともに、コヒーレントフォノン
生成・検出機構の解明に迫ることを目指した。	 
 
２．研究の目的 
	 超短パルスレーザーを固体試料に照射す
ることで、時空間領域で位相の揃った格子振
動（コヒーレントフォノン）が生成される。
生成されたコヒーレントフォノンは、逆に固
体中の電子状態に強い摂動を加える。すなわ
ち、コヒーレントフォノンは電子系に位相や
分極の揃った強い振動的外場を印加するツ
ールとみなすことができる。本研究の目的は、
このような観点からコヒーレントフォノン
場中での電子・格子結合系の動的応答を波長
分解ポンプ・プローブ法により精密測定し、
振動励起状態でのダイナミクスを解明する
新たな分光手法を切り拓くことである。その
ための切り札として、①時間分解かつ波長分
解された反射スペクトル測定手法の開発と
応用	 および	 ②物質系のミクロなモデル
に基づく非平衡応答理論の構築とデータ解
析を目指す。 
 
 

３．研究の方法 
	 コヒーレントフォノン場中での電子・格子
系のダイナミクスを明らかにするため、広帯
域の波長分解ポンプ・プローブ法を用いて、
種々の測定条件下におけるコヒーレントフ
ォノンの検出エネルギー依存性を調べ、コヒ
ーレントフォノンの生成・検出機構について
の統一的モデルを提唱する。その後、提唱し
たモデルを検証するため、ポンプ光の偏光方
向依存性を明らかにし、提唱したモデルの妥
当性を検討する。特に、吸収端近傍において
は、コヒーレントフォノン場により励起キャ
リアや励起子が大きく変調される。そこで、
励起子共鳴近傍における時間分解反射率変
化および検出周波数依存性を測定し、振動励
起状態での電子・格子系のダイナミクスを解
明する。測定試料として、CdTe 半導体結晶を
主に用いる。	 
	 
４．研究成果	 
（1）半導体 CdTe におけるコヒーレントフォ
ノンの検出エネルギー依存性	 
	 各励起エネルギーにおける半導体 CdTe に
おけるコヒーレントフォノンの検出エネル
ギー依存性を明らかにする前に，先ず，CdTe
のバンドギャップエネルギー（約 16	 K にお
ける Eg=1.605 eV /772 nm）に対して，ポンプ
レーザの中心エネルギーが低い場合（1.512 
eV:透明領域の励起波長）と高い場合（1.675 
eV:不透明領域の励起波長）で，通常のポン
プ・プローブ法（積分型ポンプ・プローブ法）
を用いて，コヒーレントフォノンによる振動
プロファイルを測定した（図 1）。また，両励
起エネルギーで得られた振動プロファイル

 
図 1．通常のポンプ・プローブ法で測定した CdTe
における時間分解反射率変化の時間微分。上の時

間領域信号がポンプ光のエネルギー1.512eV で励

起した場合の結果であり，下の時間領域信号が

1.675eV で励起子場合の結果である。挿入図は，

それぞれの時間分解反射率変化の信号から，振動

成分を抜き出し，フーリエ変化したスペクトルを

示す。 
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をフーリエ変換したスペクトルを挿入図に
示した。両フーリエ変換スペクトルに，約 21.5 
meV あたりにシャープなモードが観測され
ている。このエネルギーが CdTe の縦光学（LO）
フォノンのエネルギー（εph）と一致している
ことから，この振動は，CdTe におけるコヒー
レント LO フォノンによるモードである。測
定結果から明らかなように，透明領域で励起
した場合のコヒーレントフォノンによる振
動振幅は，不透明領域で励起した場合と比べ
て小さいことがわかる。	 
	 次に，波長分解ポンプ・プローブ法を用い
て，様々な検出エネルギーでコヒーレントフ
ォノンによる時間領域信号を測定した。その
時間領域信号の振動成分のイメージマップ
を図 2 に示す。透明領域励起および不透明領
域励起ともに，観測されているコヒーレント
フォノンの振幅は，検出エネルギーとともに
大きく変化していることがわかる。また，透
明領域で励起した時のコヒーレントフォノ
ンの振動プロファイルにおいて，パルスレー
ザの中心エネルギーより高エネルギー側と
低エネルギー側に観測される振動の位相が
180 度だけシフトしている一方，不透明領域
励起では，高エネルギー側と低エネルギー側
の振動に位相シフトは殆ど観測されていな
い。	 
	 次に，図 2 に示す振動成分をフーリエ変換
することで，コヒーレントフォノン振幅の検
出エネルギー依存性を調べた（図3）。図3は，
コヒーレントフォノンの振幅を，パルスレー
ザの中心エネルギーと検出エネルギーとの
エネルギー差（δε）に対して，コヒーレント
フォノンの振幅をプロットしたものである。	 

コヒーレントフォノン振幅がδεに対して明確
に変化しており，中心エネルギーからシフト
したエネルギーでピークをとっていること
がわかる。コヒーレントフォノン振幅がピー
クを有しているエネルギー（εs）は，透明領
域励起では約 22	 meV であり，不透明領域の
励起では約 43	 meV である。CdTe のコヒーレ
ントフォノンのエネルギーと比較すると，透
明領域ではεs〜εph であり，不透明領域ではεs
〜2εph である。この励起エネルギーによる，
コヒーレントフォノンの検出エネルギー依
存性に観測されるエネルギーシフト（εs）の
違いが，現在までのコヒーレントフォノンの
生成・検出過程の議論に複雑さを生じさせた
ものと考えられる。	 
	 励起エネルギーによって，このエネルギー
シフト（εs）がどのように変化するか，また，
コヒーレントフォノンの検出エネルギー依
存性がどのように変化するかを明らかにす
るため，ポンプ光の中心エネルギーを変えて，

 
図 4．様々な励起エネルギーにおけるコヒーレン

トフォノン振幅の検出エネルギー依存性 
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図 2．波長分解ポンプ・プローブ法を用いて観測

された様々な検出エネルギーにおけるコヒーレン

トフォノン振動プロファイルのイメージマップ。

(a)はポンプ光の中心エネルギー（励起エネルギ

ー）が 1.512 eV の結果であり，（b）は励起エネル

ギーが 1.675 eV の結果である。 

 
図 3．パルスレーザの中心エネルギーと検出エネ

ルギーとのエネルギー差（δε）に対するコヒーレ

ントフォノン振幅依存性。(a)は励起エネルギーが

1.512 eV の結果であり，（b）は励起エネルギーが

1.675 eV の結果である。 
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波長分解ポンプ・プローブ測定を行った。得
られた各励起エネルギーにおけるコヒーレ
ントフォノン振幅の検出エネルギー依存性
を図 4 に示す。ここで，励起エネルギーを，
CdTe の励起子エネルギーやバンドギャップ
エネルギー（共鳴領域）をまたいで，透明領
域から不透明領域へと変化させた。図から明
らかなように，励起エネルギーを変えること
で，コヒーレントフォノン振幅の検出エネル
ギー依存性の形状が大きく変化している。特
に，励起エネルギーが共鳴領域に近い時は，
励起子エネルギーでコヒーレントフォノン
振幅が大きくなっていることがわかる。また，
不透明領域の励起エネルギーにおいても，励
起エネルギーが変わることで，εs〜2εph以外に，
εs〜εphのエネルギーシフトでもコヒーレント
フォノン振幅が強くなることがわかる。この
励起エネルギーによって，コヒーレントフォ
ノン振幅の検出エネルギー依存性の形状が
変化する原因を明らかにするため，動的誘電
応答理論を構築し，CdTe におけるコヒーレン
トフォノンの検出エネルギー依存性につい
ての理論計算を行った。	 
	 
（2）動的誘電応答理論によるコヒーレント
フォノンの検出エネルギー依存性の解析	 
	 上で述べたように，ポンプ光の中心エネル
ギー（励起エネルギー）を変えると，波長分
解ポンプ・プローブ法で観測されるコヒーレ
ントフォノンによる時間領域信号の検出エ
ネルギー依存性が大きく変化することがわ
かった。そこで，励起エネルギーと共に変化
するコヒーレントフォノンの検出エネルギ
ー依存性を明らかにするために，本研究では
コヒーレントフォノンの検出過程を記述す
る動的誘電応答理論の構築を行った。	 
	 物質系のモデルハミルトニアンとして，価
電子帯と伝導帯からなる 2バンドモデルを仮
定し，始状態として，価電子帯が占有され，
伝導帯は空状態を考える。また，コヒーレン
トフォノンとして，Γ点の LO フォノンを考え
る。空間反転対称性のない結晶では，フォノ
ンとの変形ポテンシャル相互作用によりバ
ンドギャップの値が変調される。これらの効
果を取り入れたハミルトニアンを考えるこ
とで，コヒーレントフォノンによって生成さ
れた分極の時間変化を計算することができ
る。また，反射型ポンプ・プローブ法におい
て，プローブ光の電場（Epr）は，ポンプ光に
よって誘起された物質中の分極の時間変化
（ΔP）によって，変調されることから，その
時間分解反射率変化は，	 	 
	 

€ 

ΔR ε( ) /R0 ε( ) = Im ΔP ε( )Epr ε( )[ ] Epr ε( )
2
	 (1)	 

	 
と表される。ここで，εは検出エネルギーを示
す。動的誘電応答理論を用いて，コヒーレン
トフォノン場によって変調された電子遷移
による分極率の時間変化を計算し，時間分解
反射率変化のエネルギー依存性を調べた。理

論計算されたコヒーレントフォノンの検出
エネルギー依存性のイメージマップを図 5に
示す。また，理論計算と比較するために，図
2 に示す実験で得られたイメージマップをあ
わせて示す。理論計算によって得られたコヒ
ーレントフォノンの検出エネルギー依存性
のイメージマップは実験結果と非常に良く
一致していることがわかる。これは，動的誘
電応答理論において，電子遷移に関する複素
誘電率を考慮することで，コヒーレントフォ
ノンの振動プロファイルを再現することが
できることを意味している。さらに，共鳴励
起下におけるコヒーレントフォノンの検出
エネルギー依存性についても，動的誘電応答
理論を用いて計算をおこなった。その結果，
励起子エネルギー付近でコヒーレントフォ
ノンの振幅が著しく増強されることを再現
することに成功している。	 
	 
（3）波長分解ポンプ・プローブ法によるコ
ヒーレントフォノンのポンプ光偏光依存性	 
	 図 2 に示しているように，共鳴励起条件下
では，励起子エネルギー付近でコヒーレント
フォノンの振幅が著しく増強される。これは，
動的誘電応答理論から考察すると，電子遷移
に関する複素誘電率の特異性に起因すると
考えられ，コヒーレントフォノンの検出過程
において，共鳴効果が生じていると予想され
る。そこで，本研究では，コヒーレントフォ
ノンのポンプ光の偏光依存性を調べること
で，検出過程における共鳴効果を明らかにす
ることを目的に研究を行った。測定は，波長
分解ポンプ・プローブ法を用いて，ポンプ光
の偏光を変えながら，コヒーレントフォノン
の検出エネルギー依存性を調べた。	 
	 図 6 は，透明領域励起，および，不透明領

 
図 5．動的誘電応答理論を用いて計算されたコヒー

レントフォノンの検出エネルギー依存性のイメー

ジマップ。(a)は，透明領域（1.512 eV）における

計算結果。(b)は，不透明領域（1.675 eV）におけ

る計算結果。(c)および(d)は，それぞれ，図 2 で得

られた透明領域および不透明領域における実験結

果。 
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域励起において，ある検出エネルギーでのコ
ヒーレントフォノン振幅のポンプ光の偏光
依存性を示す。透明領域励起および不透明領
域励起において，検出エネルギーが励起子エ
ネルギーから離れている場合，ポンプ光の偏
光に対してコヒーレントフォノンの振幅が
180 度の周期で正弦関数的な振る舞いを示し
ている。一方，検出エネルギーが励起子エネ
ルギーに近い時，コヒーレントフォノン振幅
のポンプ光の偏光依存性はほぼ一定の値を
示している。コヒーレントフォノン振幅の偏
光依存性については，Yee らによって議論さ
れており，非共鳴誘導ラマン散乱過程および
共鳴誘導ラマン散乱過程を考慮することで，
下記の式のように表すことができる。	 
	 

€ 

Aph =α + β cos 2 θ −φ( )	 	 	 (2)	 
	 

ここで，αは共鳴ラマン散乱テンソルの成分
を示し，βは非共鳴ラマン散乱テンソルの成
分を示す。また，θは，p 偏光に対するポンプ
光の偏光角を示し，φは結晶軸<100>軸と p 偏
光に対するずれ角を示す。上式を用いて，コ
ヒーレントフォノン振幅の偏光依存性をフ
ィッティングし，各検出エネルギーにおける
非共鳴ラマン散乱テンソルの成分と共鳴ラ
マン散乱テンソルの成分との比（α/ β）を求
めた。図 6 における実線がフィッティング結
果であり，実験結果を再現している。	 
	 非共鳴ラマン散乱テンソルの成分と共鳴
ラマン散乱テンソルの成分との比（α/ β）に
おける検出エネルギー依存性を図 7 に示す。
α/ βの検出エネルギー依存性から，非共鳴ラ
マン散乱テンソルの成分がエネルギー依存
性を示さないとした場合，共鳴ラマン散乱テ
ンソルの成分が励起子エネルギー付近で共
鳴的に大きくなっていると考えることがで
きる。すなわち，励起子エネルギー付近での
共鳴効果を表していると考えられる。そこで，
α/ βの検出エネルギー依存性に対して，共鳴
ラマン散乱テンソルのエネルギー依存性を

計算し，フィッティングした結果が図中の実
線である。フィッティング結果は，実験結果
と非常に良い一致を示しており，各検出エネ
ルギーで観測されるコヒーレントフォノン
振幅の偏光依存性は，コヒーレントフォノン
の検出過程に起因していると考えられる。今
後は，先で構築した動的誘導応答理論を用い
て，α/ βの検出エネルギー依存性を示すこと
ができるかどうかについて検討する予定で
いる。	 
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出エネルギー（Edet）でのコヒーレントフォノン振

幅のポンプ光の偏光依存性。実線は，式(2)による

フィッティング結果を示す。	 
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