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研究成果の概要（和文）： 
レーザー光電界の絶対位相が制御された光 (絶対位相制御光)を用い、固体中の光励起キャリア
およびフォノンのダイナミクスを時間分解反射率測定によって調べた。ドープしたシリコンで
は非等方に分布するホールによってコヒーレントフォノンが駆動されることがわかった。また
金属型カーボンナノチューブでは自由キャリアとコヒーレントフォノンとの間でカップリング
が起きることがわかった。 
 
研究成果の概要（英文）：We performed time-resolved reflectivity measurements to study 
ultrafast carrier and phonon dynamics by carrier-envelope phase locked laser pulses. In 
heavily doped Si, the anisotropic hole-distribution drives coherent phonons. In metallic 
single-walled carbon nanotube, we found the coupling between carriers and coherent 
phonons. 
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１．研究開始当初の背景 
 近年のインターネットの普及に伴い、情報
処理・通信の高速化が求められるようになっ
た。結果、電子デバイスの大きさは原子レベ
ルまでに到達し、従来の半導体技術の延長の
みでは信号処理速度の限界を迎える日もそ
う遠い日ではなくなってきた。そこで光を使
って信号を制御する超高速光エレクトロニ
クスに関する研究が進められている。たとえ
ば超高速光スイッチを用いれば、時間の遅れ
なく、大量の情報を送受信することができる
ようになる。超高速光エレクトロニクスでは、

光照射による物質の超高速光応答を利用し
ていることから、「光で物質を制御する」こ
とが非常に重要であると考える。 
 光を固体に照射すると電子が光電界に追
随して運動を始める。この時、電子は光電界
の位相を反映して運動する。しかし、光照射
後、時間経過と共に電子・電子散乱過程を経
て、電子は初期に獲得した光電界の位相情報
を失っていく。同時に電子・格子相互作用を
介して、電子のエネルギーが格子に移行し、
位相の揃った格子振動(コヒーレントフォノ
ン)が発生する。 
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近年のレーザー技術の進歩に伴い、格子振
動より十分に短い時間幅を持つレーザーパ
ルスが得られるようになり、ポンプ・プロー
ブ分光計測によって、固体中のキャリアおよ
び格子振動ダイナミクスを実時間観測でき
るようになった。これらの研究を通じ、超高
速光通信に用いる材料の光応答や、固体表面
における吸着分子の光反応・脱離に関する理
解が深められてきた。 

しかし、従来のレーザー技術では光電界の
絶対位相を固定することが困難であったた
めに、光電界が持つ位相情報は平均化され、
物質中に伝播されることなく失われていた。
そのために本来であれば反応初期過程を決
定づける光電界の持つ位相が、物質中の電子
および格子にどのような影響を及ぼすか、明
らかにされていなかった。 
 
２．研究の目的 
 本申請では、光の絶対位相を制御した光(絶
対位相制御光)を用い、光電界に追随した電子
の運動ならびに、電子・格子相互作用を介し
て駆動される位相の揃った格子振動(コヒー
レントフォノン)を生成し、時間分解分光測定
を通じてこれらのダイナミクスを実時間で
追跡し、レーザー電界が固体のキャリアおよ
び格子振動ダイナミクスにどのような影響
を及ぼすか明らかにすることを目標とした。 
 本申請を遂行することで、光電界が固体に
及ぼす影響を明らかにすることが可能とな
り、ひいては光電界による固体のキャリアお
よび格子振動の時間変化の追跡、すなわち固
体中の光反応の追跡が可能になると考える。 
 
３．研究の方法 
 超短パルスレーザを用いた時間分解反射
率測定装置を製作し、下記の物質を対象とし
て光励起キャリア・フォノンダイナミクス計
測を行った。 
・代表的な半導体であるシリコンであるは、
不純物を添加(ドープ)することでその物性を
制御する。そこで本研究ではシリコンの超高
速キャリア・フォノンダイナミクスにおける
ドープの影響を調べた。 
・空間的に非等方な光電界を有する絶対位相
制御光を低次元構造物質に照射すれば、1 次
元、2 次元上でのキャリア・フォノンダイナ
ミクスの制御が可能になると考える。そこで
本申請では金属型カーボンナノチューブの
超高速光キャリア・フォノンダイナミクスを
調べるためにサブ 10 フェムト秒レーザーを
用いた時間分解反射率測定を行った。 
・GaAs などに代表される極性半導体は、デ
バイス応用が盛んであり電子・格子相互作用
の解明を目指したコヒーレントフォノンに
関する研究が数多く行われている。特に
GaAs では、定電場印加によるコヒーレント

フォノンの制御の報告例があり、絶対位相制
御光を用いた場合のモデルケースとして物
理的記述が可能であると考える。本課題の遂
行により絶対位相制御光と固体との相互作
用に関する基礎情報の獲得を目指した。 
 
４．研究成果 
(1) 時間分解反射率測定システムの構築 

サブ10 fsレーザーを用いて、時間分解反射
率測定装置を製作した。製作に当たってはダ
イナミックレンジの高い検出器を用い、高感
度化に努めた。 

製作した装置の性能を評価するために、本
装置の理論上の測定限界である振動周期(20 
fs)のフォノンを持つ炭素系化合物(グラファ
イトなど)で時間分解反射率測定を行った。炭
素間伸縮振動に由来するコヒーレントフォノ
ンの信号を測定することが出来た。このこと
から、本装置で測定限界の時間分解能が達成
できていることがわかった。また、従来の装
置と比較して10倍程度よい信号対ノイズレベ
ルで信号が検出できていることもわかった。 
(2)ドープしたシリコンのコヒーレントフォ
ノンダイナミクス 

p型シリコンでは空間的に非等方に分布す
るホールによってコヒーレントフォノンが駆
動されることがわかった。また、ドープの極
性に依存してコヒーレントフォノンの寿命が
変化することがわかった。本結果はドープに
よってフォノンのコヒーレンスが制御できる
ことを示唆する。 
(3)金属型カーボンナノチューブにおけるコ
ヒーレントフォノンダイナミクスの観測 
これまで観測が不可能だと報告されてい

た金属型カーボンナノチューブのコヒーレ
ントフォノンの観測に成功した。直径が伸縮
するラジアルブリージングモード、炭素伸縮
振動モードの縦ならびに横モード、さらには
欠陥に由来するＤモードのコヒーレントフ
ォノンを観測した。光励起キャリアの密度に
依存して、キャリア・フォノン相互作用によ
ってラジアルブリージングモードの周波数
が変化することがわかった。さらにカーボン
ナノチューブの凝集が、時間分解反射率測定
によって従来の分光学的手法より高感度に
検出できることがわかった。  
(4)絶対位相制御光を用いた極性半導体にお
ける超高速キャリア・コヒーレントフォノン
ダイナミクスの観測 
絶対位相制御光を用いて、GaAs, SiC, GaN
などの極性半導体において時間分解反射率
測定を行い、キャリア・フォノンダイナミク
スの観測を行った。しかしながらいずれの物
質おいても、絶対位相依存性の観測には至ら
なかった。いずれの半導体も 1 光子過程が起
きていることから、光電界の絶対位相を抽出
するには非線形性が弱くその検出に至らな



 

 

かったものと考えられる。 
(5)絶対位相制御光を用いたワイドバンドギ
ャップ半導体における超高速光キャリア・フ
ォノンダイナミクスの観測 
絶対位相制御光の影響を効率よく取り出すた
めに多光子励起過程に着目し、GaNなどのワ
イドバンドギャップ半導体を対象として時間
分解反射率の測定を行った。しかしながら信
号強度が非常に低く、光励起キャリア・フォ
ノンダイナミクスにおける絶対位相依存性の
観測にはまだ至っていない。今後は実験手法
ならびに、観測対象の見直し行い、引き続き
固体キャリア・フォノンダイナミクスにおい
て光電界の位相が与える影響について調べて
いきたい。 
(6)表面第二次高調波発生による固体表面・界
面ダイナミクスの観測 
固体表面・界面に局在する空間的に非対称な
電場を有する系において、光電界の絶対位相
が及ぼす効果を調べるために、表面第二次高
調波発生によるキャリア・フォノンダイナミ
クスの測定システムの構築に着手した。酸化
亜鉛表面からの第二次高調波発生に成功し
た。今後は表面第二次高調波の時間分解計測
を行い、固体表面・界面の超高速光ダイナミ
クスにおける絶対位相制御光の影響につい
て調べていきたい。 
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