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研究成果の概要（和文）：超短パルス高強度レーザーを半導体に照射すると、位相がそろったコヒーレントフォノン(C
P)が瞬時に励起され、観測量に顕著な振動パターンが現れる。本研究では、CP生成に付随して発現する過渡的Fano共鳴
や光学フォノン・プラズモン結合状態などを統一的に理解可能な量子論的枠組みの構築、さらにそれに基づく実験結果
の検証を目的とする。そのために、プラズモン、電子・正孔対およびフォノンから成る擬ボゾン演算子を導入し、これ
によるポーラロニックな準粒子モデルを提示し、当該系の解析を行う。特に、このモデルをさらに単純化することによ
り、過渡的Fano共鳴を含むCP振動の解析的表式を得ることに成功した。

研究成果の概要（英文）：Irradiation of semiconductor with intense and ultrashort pulse-laser leads to inst
antaneous generation of on-phase collective motion of phonon termed coherent phonon, which shows pronounce
d vibrational patterns in observables. The present study is aimed at establishing a quantum-theoretical fr
amework that makes it possible to interpret transient Fano resonance  and a coupled state of LO phonon wit
h plasmon in a unified manner, both phenomena of which are accompanied by the CP generation. Further, base
d on this framework, one intends to examine the experimental results. For this purpose, a polaronic  quasi
particle  picture  is proposed, where the associated  quasiboson operator is composed of the operators of 
 plasmon, electron-hole pair, and phonon. In  particular, this framework is applied to the CP generation a
ccompanying the transient Fano resonance, and one has succeeded in obtaining an analytic expression well r
eproducing this effect. 

研究分野：
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１．研究開始当初の背景 
高強度超短パルスレーザーを半導体に照

射すると、位相がそろったフォノンが瞬時に

励起され、巨視的物理量（屈折率や分極など）

の統計的平均を取っても位相情報が相殺さ

れない顕著な振動現象が現れる。このような

フォノンをコヒーレントフォノン(CP)と呼

ぶ。この現象は典型的な超高速光学過程の一

つであり、励起光のパルス時間幅がフォノン

の１周期（50fs 程度）より十分短い場合に発

現する。従来、この振動パターンは古典力学

に基づく強制減衰振動によって理解されて

きた。 

 

 

図 1 は光ドープされた n 型 Si おいて遅延

時間（励起光とプローブ光との時間差）の関

数として表された反射率変化である。遅延時

間が 0から 100fs 程度までの初期時間領域に

おいて不規則な振動パターンが観測されて

おり、100fs 程度以降の CP 生成領域とは明確

に区別できることが分かる。この不規則な振

動は、パルス照射によって高密度に励起され

た電子と縦光学(LO)フォノンとの間に生じ

る強い相互作用を介した離散・連続準位間の

量子干渉効果である Fano 共鳴（FR）効果に

起因すると推察される。従来からよく知られ

ている「定常的」な FR とは異なり、この現

象は初期時間領域のみに発現する「過渡的」

な FR である。この現象の起因としてポーラ

ロニック準粒子の発現が示唆された[M. Hase, 

et al., Nature 426, 51 (2003)]。しかしな

がら、現状において、このような過渡的 FR

の生成機構の詳細は不明である。 

一方、n型GaAsのような極性半導体ではCP

生成の初期時間領域において過渡的FRは観測

されていない。これに対して、この系では、

非極性系では確認されていないLOフォノンと

プラズモンが結合した量子状態が明確に観測

されている[例えば、J. Hu, et al., Phys. Rev. 

B 86, 235145 (2012)]。 このような極性お

よび非極性半導体では電子とLOフォノンはそ

れぞれフレーリッヒ相互作用および変形ポテ

ンシャル相互作用によって結合する。これが

相異なる量子効果を引き起こす要因の一つと

思われるが、この相違が何故にコヒーレント

フォノン生成初期時間の量子効果に異なる物

理現象を引き起こすか不明である。過渡的FR

とフォノン-プラズモン結合の二つの量子効

果を統一的に取り込むことが可能な理論モデ

ルの構築と、それに基づく物理の詳細な理解

が必要である。 

 
２．研究の目的 
前述のように、FR の発現は、ポーラロニッ

クな準粒子が初期時間領域において過渡的

に形成されていることに起因するとの仮定

が提起されている。そこで、本研究では、ポ

ーラロニック準粒子描像に基づいて、過渡的

FR および LO フォノン・プラズモン結合の両

方を取り込むことが可能な理論モデルを構

築する。とりわけ、過渡的 FR の発現の可能

性を理論的に検証し、上記の仮定の妥当性と

さらなる理解の深化を目指す。 

 
３．研究の方法 
 ここでモデル化する物理系は、高強度超短

パルス光により駆動される２バンド（価電子

帯および伝導帯）から成る半導体電子系と、

これが相互作用する１モードの LO フォノン

から構成されている。電子系のクーロン相互

作用は、乱雑位相近似を導入することにより

平均場として取り込む。 

本研究の方法は、(i)ポーラロニック準粒

子を導入し、この演算子に対応する断熱的な

固有状態および断熱的エネルギー固有値を、

パルス励起後の各時間ステップで求める段

階と、(ii)この表示を基に、系の時間発展（量

子ダイナミックス）を非摂動的に解析する段

階に分けられる。(i)の段階を導入すること

図 1. 初期時間領域における過渡的 Fano 共鳴
とコヒーレントフォノン生成  [K. Hino, M. 
Hase, and N.  Maeshima, ”Exciton Fano 
Resonance in Semiconductor Hetero- 
structures and its Related Phenomena”, in 
"Exciton Quasiparticles: Theory, 
Dyanamics and Applications" , Ed. R. M. 
Bergin (Nova Science Publishers, New York, 
2011)より、一部加工の上抜粋。] 



が本研究の特色であり、通常のような物理系

の時間発展結合方程式を直接数値計算する

方法とは一線を画する。 

以下で(i)の段階を多少詳述する。乱雑位

相近似を用いると、電子の生成・消滅演算子

の積で定義される誘起電荷分極演算子と、電

子系および光・電子相互作用から成る

Hamiltonian の交換子は、誘起電荷分極演算

子に関して線形になるように表すことが可

能になる。このときの係数行列は、電子系の

密度行列を汎関数とする非エルミート行列

になる。これより得られる固有状態は、バン

ド内遷移に対応するプラズモン(擬ボゾン)

とバンド間遷移に対応する電子・正孔対(擬

ボゾン)に対応し、それぞれ（各時間ステッ

プで定義される）断熱的な擬ボゾン状態と見

なすことができる。さらに、これらの擬ボゾ

ン演算子とフォノン演算子の線形結合を取

り、全系の Hamiltonian との交換子を対角化

することにより、ポーラロニック準粒子演算

子を導入する。この演算子の（断熱的な）固

有状態は、エネルギー的に離散的なフォノン

(実ボゾン)とプラズモンおよびエネルギー

的に連続的な電子・正孔対から成るので、過

渡的 FR 状態およびフォノン・プラズモン結

合状態をボゾン間相互作用に基づく同一の

理論的枠組みの中で扱うことが可能になる。 

一方、(ii)の時間発展は、ポーラロニック

準粒子演算子の構成成分である上記のボゾ

ン演算子の展開係数の時間微分によって決

定される。これは、ポーラロニック準粒子の

断熱的状態間の非断熱相互作用に対応する。   

以上のように、ポーラロニック準粒子を導

入することにより、当該系の物理はフォノン、

プラズモンおよび電子・正孔対の断熱的時間

変化とそれらの間の非断熱結合により理解

することができる。このような描像に基づく

と、実験で確認されている過渡的 FR および

フォノン・プラズモン結合状態は、非断熱結

合に起因する物理効果として統一的に解釈

することが可能になる。 

 
４．研究成果 

本研究期間において、特に、前述の方法論

を離散準位に対応するフォノンと連続準位

に対応する電子・正孔対の二つの寄与のみを

考慮した最も簡単なモデル（1 離散+1 連続

Fano 問題）に適用する。このモデルを用いる

と、（下記で言及するように）適切な近似下

で、図 1 に対応する CP 振動パターンを（数

値計算を要しない）解析的な表式によって示

すことが可能になる。 

電子・正孔対に対応する擬ボゾン演算子は、

実ボゾン演算子のような生成・消滅演算子間

の交換関係は満たさない。そこで、この擬ボ

ゾン演算子間の交換関係の基底状態期待値

が 1になるようにこの演算子を再定義し、こ

れを実ボゾンと見なす近似を導入する。これ

に よ り 、 当 該 の 全 Hamiltonian は 、

Fano-Anderson 型の Hamiltonian と同じ形式

になり、ポーラロニック準粒子演算子の解析

的な表式が求まる。これを用いて、研究方法

(ii)の段階の時間発展を解析する。この時間

発展は、準粒子演算子に対する遅延 Green 関

数を求める問題に帰着される。この Green 関

数が分かれば、フォノンに対応する遅延

Green 関数も求められる。当該モデルは 1 離

散+1 連続 Fano 問題であるため、このフォノ

ン Green 関数は、複素エネルギー面の下半面

に周回径路を持つ複素積分により近似的に

評価できる。以上の手続きにより、CP 振動パ

ターンの解析的な表式を得ることができた。 

得られた表式には、２つの振動モードが現

れる。照射パルス強度が小さいときは、LO フ

ォノンの振動数に対応するモードのみが残

り、もう１つは消滅する。一方、照射パルス

強度大きいときは、２つのモードともに CP

振動パターンに寄与する。これらのうち一方

は上記の LO フォノンモードに対応するので

あるが、他方は新規なモードである。これら

両モードの干渉により、図１の初期時間領域

の不規則振動が発現したと理解することが

できるようである。ここで、両モードともに、

フォノンの自己エネルギーにより振動数が

変調するほかに、時間的なダンピングを示す

ことが分かった。特に、新規なモードに対し

ては、このダンプは過渡的 FR の崩壊寿命に

対応するものであろうと考えられる。 

以上の CPの時間シグナルを CPの周波数ス

ペクトルへ変換することによって、図 1の初

期時間領域におけるスペクトル分布を解析

できる。これによると、照射パルス強度大き

いとき、FR の特徴である非対称性が発現する

ことが分かった。さらに、ここで得られた解

析的な表式により、非対称を示す Fano q-パ

ラメータや崩壊寿命の物理的な起因を理解



することができた。 

これらの結果から過渡的 FR の定性的な理

解が可能になり、n 型 Si における CP の実験

結果およびポーラロニック準粒子の過渡的

生成と消滅に関する仮定を検証することに

成功した。 

上記の研究結果は、最も簡単な 1離散+1 連

続 Fano 問題に限定したものであるが、研究

方法に記した方法は、2 離散+1 連続 Fano 問

題などより複雑なモデル系にも適用可能で

ある。しかるに、対応する Fano-Anderson 型

Hamiltonian の解を用いて解析的な表式を得

ることが困難になる。そこで、この

Hamiltonian へ近似的に帰着することなく、

数値的に解析する定量的なレベルの研究が

現在進行中である。これにより、上記の近似

的なFano-Andersonモデルによる結果の妥当

性と、フォノン・プラズモン相互作用を取り

込んだ系での解析が可能になる。 
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