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概 要

フェムト秒パルスレーザーを半導体や半金属などの実励起キャ

リアを伴う試料に照射する事によって､その試料中に位相の揃った

フォノンが発生する｡このフォノンはコヒーレントフォノンと呼ば

れている｡コヒーレントフォノンは､ポンプ･プローブ法を用い反

射率や透過率の時間変化を見る事で､フォノンによる振動現象を時

間領域で直接観測する事ができる｡

時間分解4光波混合法で測定される誘電体などの透明試料中の
コヒーレントフォノンは､そのコヒーレントフォノンの性質や生成･

検出過程については､十分議論されている｡しかしながら､フェム

ト秒パルスレーザーに対して不透明な試料である半導体や半金属な
どの実励起キャリアを伴う試料におけるコヒーレントフォノンの研

究は近年始まったばかりで､寒明期にあると思われる｡そのため､

実励起キャリアを伴うことによって生成されるコヒーレントフォノ

ンの物理的性質が現在でもあまり良く分かっておらず､赤外やラマ

ン散乱分光法などで観測される通常の熱平衡状態のフォノンとどの

ように違うのか定かでない｡また､このコヒーレントフォノンの生

成過程や検出過程についても不明な点が多い｡

本ゼミでは､半導体や半金属中に観測されるコヒーレントフォ

ノンを対象とし､現在までに明らかになっている内容を紹介しなが

ら､コヒーレントフォノンの性質､生成 ･検出機構などについて議
論して行きたい｡

1 はじめに

近年のフェム ト秒パルスレーザーの普及は目覚 しいものがあり､非常に

多 くの研究グループによってフェム ト秒パルスレーザーが扱われている｡

物理サイ ドにおいても､ここで紹介するコヒー レントフォノンの研究以

外に､キャリアダイナ ミクスの研究､レーザーアブレーションに関する研

究､分子 ･原子の表面吸着に関する研究などなど､多岐に渡ってフェム ト

秒パルスレーザーが用いられている [1,2】｡その一つの理由に､励起結晶
に安定で丈夫なTiを ドープしたサファイア結晶 (Ti:sapphire)が用いら
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れ､研究レベルで非常に扱い易くなった事が挙げられる｡我々もその恩恵

を得､6年程前にフェムト秒パルスレーザーを用いコヒーレントフォノン

の研究を開始した次第である｡

最近では､Ti:sapphire結晶の厚さを薄くLTiのドープ濃度を濃くし

た結晶を用いる事で､Ti:sapphireフェムト秒パルスレーザーから得られ

るレーザーのパルス幅が容易に20fs(2×10~14秒)を切る事ができる

ようになっている｡去年のUltrafastPhenomenaの国際会議では､再生

増幅したフェムト秒パルスレーザーを光学パラメトリック増幅 (Optical

ParametricAmplification)する事で､550-700nmの波長域でもsub-5fs

のパルス幅を持ったレーザーパルスが発振可能である事が報告されてい

る｡【3] レーザーを用いて物性研究する者にとって､このようなパルス
レーザーは非常に嬉しい報告である｡現在世界的にⅩ線パルスレーザー

の開発が進められており､楽しみな状況である｡

半導体や半金属などの光によってキャリアの実励起を伴う試料に､十分

パルス幅の狭いフェムト秒パルスレーザーを照射すると､位相の揃った格

子振動が試料中に発生する｡これを我々はコヒーレントフォノンと称して

いるのだが､このコヒーレントフォノンについて､理解されていない点が

意外と多く残されている｡それは､コヒーレントフォノンの研究の際の実

験方法および対象試料に､問題があると考えられるが､現在の所､コヒー

レントフォノンの統一的な物理的性質を理解するために､多くの研究者

がこの内容に挑んでいる｡コヒーレントフォノンのReviewpaperは多く

あるので､それを参考にされると､渦状の研究内容を理解し易いと思う｡

【4日13】コヒーレントフォノンの研究において､現在､何が問題になって
いるかを､すなわち､現状の問題意識が何処にあるのかを､数点のみをこ

こで列記しておく｡

1)コヒーレントフォノンの物理的性質について (初期位相問題も含む)

2) コヒーレントフォノンの時 ･空間干渉性について

3)エネルギー ･運動量保存則について

4) 生成 ･検出メカニズムについて

コヒーレントフォノンの生成の際に､4光波混合法を用いる場合は､意

識的に生成手段を限定しているため､3)エネルギー･運動量保存則につ

いては明確である｡しかし､試料にフェムト秒パルスを照射してコヒーレ

ントフォノンを作成した後､プローブ光の反射率や透過率などの時間変化

を見る方法 (反射/透過型ポンプ･プローブ法)では､このエネルギー･

運動量保存則は意外に分かっていない｡ここでは､4光波混合法との対比

を交えながら､上記の色々な問題点について議論して行きたい｡
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2 コヒーレントフォノンの測定方法

コヒーレントフォノンの生成方法には､1つのポンプ光のみを試料に照

射する方法､または､2つ以上のポンプ光を照射する方法 (ここでは､2

つのポンプ光を照射する方法に限定する)がある (図1参照)｡コヒーレ

ントフォノンは､ポンプ光に対して時間遅れを持ったプローブ光を照射し

検出することで､時間領域の振動として得られる｡4光波混合法によるコ

ヒーレントフォノンは､図1(b)に相当し､2つのポンプ光によって物質
内に過渡的な回折格子を生成し､プローブ光の回折光を観測する事で得

られる｡この時の過渡的な回折格子の格子間隔は､2つのポンプ光の物質

内での交差条件 (波長および交差角)で決まるため､生成されるコヒーレ

ントフォノンの波数は生成条件で決定される (詳細は生成メカニズムで議

読)｡ポンプ光が1つの場合の測定方法に､反射/透過型ポンプ･プローブ

法､OpticalKerrEffect法､縮退4光波混合法､第2高長波発生法､THz

電磁波発生法などがある｡縮退4光波混合法は､上記の4光波混合法にお

いて､2つのポンプパルスを1つにし (縮退させ)､プローブ光の回折光

を測定する方法である｡我々が用いている反射/通過型ポンプ･プローブ

(a)
フェムト秒
Jてルスレーザー

(b)

図 1:種々のコヒーレントフォノンの測定方法｡(a)ポンプ光が一つの場

合の測定方法と(b)ポンプ光が2つの場合の測定方法｡

法は､図1(a)に対応しており､一つのポンプ光を試料に照射した後､時
間遅延させたプローブ光の反射率または透過率の変化を時間的に測定する

方法である｡このポンプ･プローブ法の一つに､光学カー効果を用いた測

定方法 (opticalKerrE鮎ct法)がある｡それは､ポンプ光を試料に照射

する事で､原子分極や電子分極を介した電気光学効果によって物質が異方

性を生じ､複屈折が生じる｡そこに､プローブ光を直線偏光で入射すると

その透過光は楕円偏光になる｡これを利用してコヒーレントフォノンを測

定する方法がある｡これについての詳細は､参考文献に委ねる｡図1(a)
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に示す反射/透過型ポンプ･プローブ法を､我々が用いている理由として､

対象となる試料が半導体や半金属であり､Ti:sappI血eレーザーに対して

不透明なためである｡それに対して､4光波混合法やOpticalKerrEffect

法は､透明物質に良く用いられている｡なぜなら､4光波混合法は試料中

に過渡的回折格子を作成するためであり､OpticalKerrE鮎rct法は複屈

折を利用しているためで､測定上透明試料の方が好都合なのである｡

3 生成 ･検出メカニズムについて

ここでは､現在考えられている生成メカニズムを列挙するのみに止めて

おく｡

3.1 ImpulsiveStimulatedRaman/BriliounScattering

(ISRS/ISBS)

時間幅の狭いパルスレーザーは､不確定性関係からエネルギー (振動

数)領域では大きく広がって分布している事になる｡この振動数の広がり

△Wがフォノンの振動数0より大きければ､誘導ラマン効果によって振動

数の広がり△LJより小さい振動数を持ったフォノンが励起される.(図2

(a))この機構ではポンプ光によって原子の熱平衡位置の周りで振動が励
起されることになる｡言い換えると､直接原子を振動させていると考えら

れる｡そのため､振動としては､sin型の振動となる｡すなわち､振り子

を考えた場合は､振り子が振動していない状態で､錘を直接たたく事にな

る (図2(b))0
2つのポンプ光によって生成されたコヒーレントフォノンの場合 (4光

波混合法の場合)､2つのポンプ光の波数ベクトル (kl､k2) と生成され

たコヒーレントフォノンの波数ベクトルqの間には､位相整合条件が成り

立ち､

q-k1-k2 (1)

一意的にqpが決まる｡時間遅延を与えて照射したプローブ光 (その波数

ベクトルをkpとする)は､先に述べたコヒーレントフォノンによる過渡
的回折格子によって回折され､その方向 (ks)は､

ks-q+kp-k1-k2+kp (2)

で決定される｡

ポンプ光が1つの場合は､上記のkl,k2が同じものとみなす事ができる｡
kl-k2より､生成されるフォノンの波数ベクトルは0となる｡例えば､
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図2:コヒーレントフォノンの種々の発生メカニズムの例｡(a)ISRS/ISBS､

および､(b)その場合の振動の様子｡(C)DECP､および､(d)その場合の
振動の様子｡

OKE法によって観測されるフォノンはブリルアンゾーンの中心 (q-0)

である考えられる｡それは､自然な考え方であり､特に透明試料では､ポ

ンプ光によって励起している領域は非常にマクロ的であるため､q-0の

フォノンが観測される｡ただし､縮退4光波混合法を用いて､プローブ光

の回折光を観測する場合は､k1--k2と考え､プローブ光の回折方向が

決定されるOその場合の､フォノンの波数ベクトルは､q-2kとなる｡

3･2 DisplaciveExcitationofCoherentPhonon(DECP)

コヒーレントフォノンの発生メカニズムの中でも､古典的に考える事の

できるメカニズムのひとつである｡これは､分子性結晶や色素溶液におけ

るコヒーレントな分子振動の発生のメカニズムの説明に適している｡この

メカニズムを半金属などの無機物質におけるコヒーレントフォノンの発生
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メカニズムに適用したのが､Zeigerらである｡図2(C)に示すように1原
子系における基底電子状態と第1励起電子状態のエネルギーダイヤグラ

ムが成立しているとする｡このような系にレーザーが照射され電子が励起

される時､もしレーザーパルスのパルス幅が電子の振動周期よりも十分に

短ければ､原子核の変位はフランク･コンドンの原理に従う｡すなわち､

図2(C)のように原子核の変位がおこる事も無く､電子は垂直に励起され
る.この後原子核は､第1励起状態のポテンシャル曲線に沿らて､新しい

平衡位置に向かって運動し始める｡エネルギー保存則に従うと､原子核は

新しい平衡位置を通り過ぎ､一番右端の等エネルギー位置まで移動するO

このようにして､原子核は新しい平衡位置を中心にして振動し始めるので

ある｡このため､コヒーレントフォノンの振動は､cosine型の振動として

観測されると考えられる (図4(d))0

3･3 UltrafastScreeningofSpace-ChargeField

これは､表面空間電荷層の電界が励起された電子一正孔によって瞬間的

にスクリーンされる事が引き金となってコヒーレントフォノンが発生する

と考えられているモデルである｡この場合の振動はcosine型になると予想

される｡他には､熱効果による低振動数領域の音響フォノンを生成するメ

カニズムが挙げられる｡しかし､これらのメカニズムは､ISRS/ISBSを
除いて､基本的に発生のメカニズムを議論したものである｡検出メカニズ

ムについては､殆ど議論されていない｡我々がコヒーレントフォノンの観

測に用いている測定方法は､前にも述べたように､反射/通過型ポンプ･

プローブ法である｡その際､反射率変化 △R(i)/｣私を見る事でコヒーレ
ントフォノンの振動が観測される事を考えれば､次の表式が考えられる｡

全課 ～ 孟 [(; )(芸)(蛋)△Q(申 (芸 )An(i)] (3)
ここで､Qはコヒーレントフォノンの一般座標､亡は誘電率､Eは原子変
位によって誘起された電子または正孔のエネルギー､nは電子または正孔

の密度である｡(∂E/∂Q)はdeformationpotential(すなわち､電子一格
子相互作用)セあり､(∂e/∂E)は誘電率のエネルギー分散を表わす｡上記
の第1項は､コヒーレントフォノンによる反射率変化を表わし､第2項

は､励起キャリアの数による反射率変化を示す｡この表式は､励起キャリ

アによる反射率変化の上に､コヒーレントフォノンによる振動が重畳する

と言う事を表わしている｡
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4 コヒーレントフォノンの時 ･空間干渉性について

コヒーレントという単語は､日本語では可干渉性と訳される｡最も始

めに､このコヒーレントフォノンと命名した研究者名は､筆者の知る限

り定かで無いが､たぶん､K.A.Nelsonが始めに使用したのでは無いか

と思われる｡彼は､1981年当時は､LaserlnducedPhononsとかCo-

herentGenerationofPhononなどの単語を用いていた｡1985年には､

CoherentPhononという単語を論文中に用いている｡実際にこのコヒー

レントフォノンに可干渉性が存在するのだろうか?

(.ttr.C)
些

d
司

0 2 4 6 8

DelayTime(ps)

図 3:ダブルパルスによるコヒーレントフォンノンの時間領域での干渉

実験

我々は､手始めに時間領域での干渉性を調べた【14]｡その方法として､
Michelson干渉計を組み､ポンプ光をダブルパルス (時間的に分離された

2つのパルス)にした後､このダブルパルスを励起光として､半金属であ

るBi中に2組のコヒーレントフォノン (Agモード)を作成し､コヒーレ
ントフォノンの時間領域での干渉効果を調べた｡その結果､光の干渉と同

様に､ダブルパルスの時間間隔を変えた時に合成されたフォノンの振幅が

正弦波的に変化する事が分かった (図3)｡しかし､合成波の位相は､ダ

ブルパルスの時間間隔に対して連続的には変化せず､ダブルパルスの時間

間隔がコヒーレントフォノンの周期の半整数倍の時､異常をきたす事が分

かった｡この理由ははっきりしないが､コヒーレントフォノンが部分的に

空間的な干渉を起こしているためではないかと類推している｡このよう

に､時間領域での干渉性は､GaAsにおけるLOフォノンについても確認

されており､波と波の合成で議論できる事を示している｡

時間領域の可干渉性を利用して､次の実験も行っている【15】｡試料とし
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て､Bi-Sbの混晶を用いたOこのBi-Sbの混晶は､Agモードに関して､3
モード型であり､Bi-Bi結合に関するモード､Sb-Sb結合に関するモード､

および､Bi-Sb結合に関するモードの3本が観測される｡このBi-Sb混晶

に､あるパルス間隔を持ったパルス列を照射する事で､3本の中の1本の

みを増幅したり､2本を増幅したりする事が可能になるはずである｡この

確認実験を行った結果が図4である｡このようにパルス列を用いたフォノ

ンの制御が実験的に可能であり､この技術を応用すれば特定のフォノンの

みを増幅し､結晶構造の制御も可能かもしれない｡

(

･
r

L･t!)aPnTTTdurv
ト
山

0 2 4 6 8 10

Frequency(THz)

図 4:パルス列を用いたコヒーレントフォノンのモード選択増幅

コヒーレントフォノンの空間干渉性については､先の実験で位相と言

う観点からの考え方もあるが､しかしながら､それでは未だはっきりし

ない｡すなわち､コヒーレントフォノンを空間的に重ね合わせる事で､コ

ヒーレントフォノンは完全に無くなるのだろうか?この問題については､

現在の所残された疑問であるが､もし当日までにその兆候を示す結果が得

られたら､その話もしよう｡

5 コヒ-レントフォノンの諸性質について

コヒーレントフォノンを観測した事によって得られる情報として､その

フォノンの振動数 (周期)LL70､緩和時間 T､初期位相 ¢､振幅 Aなどが

ある｡このコヒーレントフォノンは､ラマン分光法や赤外分光法で観測さ

れるフォノンと同じなのか､または違うのか､疑問が生じる｡もし違うな

ら､何が違うのかが問題になってくる｡通常､フォノンの時間領域での振
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動は､古典的に､次の運動方程式を解く事によって得られる｡

砦 +鳩 十U.2x-o (4)

ここで､LJoは抵抗力が無い時の固有角振動数であり､7 -1/Tは減衰定
数､Tは緩和時間である.この解は､7<LL'0の場合 (underdampの場合)

x-Ae-Ttcos(dt+¢) (5)

が得られる｡ここで､

LJ= LJ.2-72 (6)

である｡上式をデータにフイットする事で､コヒーレントフォノンの振動
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図5‥Raman 散乱測定および時間領域分光法で得られたBiのAgモード
の振動数の温度依存性､およびコヒーレントフォノンの振幅の温度依存性

数 (周期)LJo､緩和時間 T､初期位相 ¢､振幅 Aが精度良く求まる｡一

方､Raman散乱分光法を用いる事で観測されたスペクトルと比較する辛

で､実際どのモードが観測されているかが分る｡ここでは､Bi試料を例に

して､比較を行って行く｡得られたモードの振動数との比較を行うと､完

全にRaman散乱測定から得られたフォノンの振動数とコヒーレントフォ

ノンの振動数は一致する (図5)[16】｡ 同様にして､減衰時間について
も比較を行った｡これは､コヒーレントフォノンの緩和現象が､エネル

ギー緩和によるものなのか､位相緩和によるものなのかを明らかにするた

めに行っている｡
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5.1 コヒーレントフォノンの緩和時間について

cwのTi:sappI血eレーザーを励起光源として､Bi試料のラマンスペク

トルを測定し､時間領域測定の結果と比較した (図6)[16]｡両者の測定

から求めたフォノンの減衰時間は低温で少し違いがあるが､実験誤差の範

囲内で一致していた.Raman散乱測定に観測されているBiのAgモード
の減衰は､光学フォノンが消滅し音響フォノンを生成する非調和減衰過程

によって生じていることが確かめられている｡従って､両者の減衰時間の

一致は､コヒーレントフォノンの減衰に関してエネルギー緩和が支配的

で､純位相緩和の寄与は小さい事を示している｡しかしながら､他の試料

については測定しておらず､全てのコヒーレントフォノンについて､エネ

ルギー緩和が支配的であるとは言えない｡今後種々の試料で､調べる必要

がある｡
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図6:Raman散乱測定および時間領域分光法で得られたBiのAgモード
の緩和時間の温度依存性

5.2 コヒーレントフォノンの振幅について

コヒーレントフォノンの振幅は､古典的には原子変位量によって表わさ

れると､KuznetsovとStantonによって示されている【17】｡そのコヒーレ
ントフォノンの変位量は､GaAsのLOフォノンの強励起条件で作成した

場合､3×10-4nmと非常に大きな量になる (格子乗定数の約10-3程度)｡

また､フォノンの数に直すと､なんと1019cm~3となる｡このようなフォ

ノンは非平衡状態のフォノンと思われる｡そこで､非平衡状態のフォノン

であるかどうかを知るために､このコヒーレントフォノンの振幅は温度と
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共にどのように変化するのかについて､興味が持たれる｡

図5の挿入図にコヒーレントフォンの振幅の温度依存性を示している

囲 ｡この結果から､コヒーレントフォノンの振幅は低温になる程大きく
なっている事がわかる｡通常､熱平衡状態にあるインコヒーレントなフォノ

ン(特にラマン散乱測定で得られるフォノンの振幅)の数は､Bose-Einstein

分布に従い､温度が高くなる程フォノンの数が増えることになる｡そのた

め､インコヒーレントなフォノンの振幅は温度と共に大きくなる事にな

る｡しかしながら､コヒーレントフォノンの振幅は､温度に対する振る舞

いは逆であり､温度と共に小さくなっている｡これは､コヒーレントフォ

ノンが非平衡状態にある事に由来しているものと考えている｡言い換え

れば､非平衡状態のコヒーレントフォノンの数､およびそのコヒーレント

フォノンの数と熱平衡状態にあるインコヒーレントなフォノンの数との比

が､振幅の温度依存性を決めていると考えている｡コヒーレントフォノン

は､熱平衡状態にあるフォノンをフェムト秒パルスによって強制的に励起

する事で生じている｡低温になる程､熱平衡状態にあるフォノンの数が少

なくなるため､相対的にコヒーレントフォノンの生成が容易になる｡逆に

温度が高くなる程インコヒーレントフォノンの数が増え､その中でのコ

ヒーレントフォノンの生成が難しくなるためではないかと現在考えてい

る｡簡単に言うと､乱雑状態が激しい中で､整列した状態を作成するのは

むづかしいという事である｡

5.3 コヒーレン トフォノンの位相について

コヒーレントフォノンの初期位相の測定は､パルス幅が狭くなる程正

確に決定できることを我々は報告しているが[16ト このコヒーレントフォ
ノンの初期位相程良く分かっていないものはない｡初期位相 ¢(今後､初

期位相を位相と呼ぶ事にする)は､生成メカニズムの所で述べたように､

生成過程で変化する｡この位相と言うものは､先ほどの振動数や減衰時間

のように､物理的意味のある値を持つのだろうか?Zigerらのreview【9]に

は､同じ半金属同士でも位相は違っているとある｡我々の測定結果からも､

半導体と半金属の間でも光学フォノンの位相が違っていると得られた｡こ

のように､位相は物質固有の値のように見えるのだが､本当にそうなのだ

ろうか?

また､検出方法として､検出器の前に分光器を置き､反射してきたプ

ローブ光を分光し､波長毎にコヒーレントフォノンの位相が変化する事も

分かってきている｡すなわち､観測しているコヒーレントフォノンの位相

は､エネルギー領域で分散を持っている事を示している｡ 現在の所､私個

人としては､この位相についての考察ができていない｡もうしばらくコ
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ヒ-レントフォノンの本質について研究する必要があると考えている｡

6 半導体超格子中のコヒーレントフォノン

半導体超格子 (GaAs/AIAs)中のコヒーレントフォノン (音響および
光学フォノン)についての研究は､主に3つのグループ (イギリス､ドイ

ツ､日本)でお互いに競い合っていると思われる｡半導体超格子における

音響フォノンの折り返しを反射型ポンプ･プローブ法で始めて観測したの

は､Yamamotoらによる【181｡このコヒーレント折り返し音響フォノンの
研究の切っ掛けを与えた事は､非常に意義のある事である｡なぜなら､こ

の音響フォノンの観測を考える上では､生成 ･検出メカニズムの議論が必

要となり､この世界に一石を投じた研究内容と言える｡その後､反射型ポ

ンプ･プローブ法でコヒーレント折り返し音響フォノンを観測すると3本

のモードが得られる事が報告されている【191121】｡その3本のモードの

振動数を音響フォノンの分散曲線に合わせると､そのモードは､q-0と

q≠0のモードに対応している.
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図7:GaAs/AIAs超格子に観測される折り返し音響フォノンの時間領域
スペクトル

反射型ポンプ･プローブ法で得られた時間領域スペクトルを図7に示

す｡時間領域スペクトルでも分るように､振動にうなりが見える｡すなわ

ち､この振動は少なくとも2本以上のモードから成り立っている事を示し

ている｡その時間領域スペクトルをフーリエ変換し､周波数領域のスペク

トルにしたものが図8である｡この周期の超格子では､3本のモードの組
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みが､約0.4と0.8THzの辺りに2つ見えている｡
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図 8:GaAs/AIAs超格子に観測される折り返し音響フォノンの時間領域

信号のフーリエ変換スペクトル､および折り返し音響フォノンと観測され

た折り返し音響フォノンのピーク振動数との関係 (挿入図)

得られた3本のピーク振動数を､折り返し音響フォノンの分散曲線にあ

わせた結果が図8の挿入図であるO波数ベクトルqが0と有限なコヒー

レントフォノン (q-0,2k､kは試料中のレーザー光の波数)の2組が存

在している事は明らかである｡コヒーレントフォノンの波数ベクトルに

ついて知見を得る事は､コヒーレントフォノンの生成･検出メカニズムを

得る手掛かりになると考えられる｡何故､q-0,q≠0が観測されるのか

非常に疑問になる｡特に､q≠0のコヒーレントフォノンが何故観測され
るのかが議論の対象になると思われる｡この波数ベクトルの起源につい

て､MerhnやBartelsが1つのアイディアを出している【11,20]｡それは､

q≠0のコヒーレント音響フォノンの生成過程に､先に述べたISRs過程

を考慮すれば説明が可能であると言うのである｡ポンプ光を試料に照射し

た時､試料表面または基板との界面で反射が生じる｡この反射を考慮する

事で､q-2kのフォノンが生成されると説明している｡

本当に､q-2kの折り返し音響フォノンはISRSを考えた生成過程のみ

によって生じたものなのだろうか?我々は､その疑問を解決するため､2

色のポンプ･プローブ法を用いて､コヒーレント折り返し音響フォノンの

測定を行った【221｡もし､q-2kの折り返し音響フォノンがISRs過程を
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図9:2色ポンプ･プローブ法で測定したGaAs/AIAs超格子に観測され
る折り返し音響フォノンの時間領域スペクトル

通して生成されているならば､ポンプ光の波長を変える事で､得られるコ

ヒーレント折り返し音響フォノンの振動数はシフトするはずである｡ここ

では､ポンプ光の波長に､Ti:sapphireパルスレーザーの第2高調波 (2

倍波)を用いた｡試料は､(GaAs)24(AIAs)24超格子であり､その超格子
の膜厚は約680nmである｡ここで､添字は層数であり､単層の厚さは約

0.283nmである｡その結果が､図9である｡時間領域スペクトルにおい

て､非常に興味深い事に､2色ポンプ･プローブ法における振動は､通常

の1色ポンプ･プローブ法から得られた振動と比べて､早い時間で消えて

いる事がわかるとこれについては､後で議論する｡

この時間領域スペクトルをフーリエ変換したのが図10である｡フーリ

エ変換スペクトルから､2色ポンプ･プローブ法で得られたスペクトルに

は､q-0の折り返し音響フォノンが消えている事が分るOまた､q≠0

の折り返し音響フォノンの振動数は､2色ポンプ･プローブ法も1色ポン

プ･プローブ法も同じ振動数である｡先に述べたように､q-2kの折り

返し音響フォノンがISRs過程を通して生成されているならば､q≠0の

折り返し音響フォノンの振動数は､挿入図の分散曲線にあるように､大き

くシフトしなければならない｡この結果から､q≠0の折り返し音響フォ

ノンは､生成過程に寄与していると言うより､検出過程に依存している事

になる.すなわち､q-2kp,obeという結果が兄い出されるO
図10の結果から､2色ポンプ･プローブ法においては､図9に得られて

いる振動は､q-0の振動は存在せず､q≠0のフォノンのみが存在してい
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図 10:2色ポンプ･プローブ法で得られた折り返し音響フォノンのフー

リエ変換スペクトル､および折り返し音響フォノンと観測された折り返し

音響フォノンのピーク振動数との関係 (挿入図)

るために､生じたものである｡また､測定条件を考えた場合､GaAs/AIAs
超格子に対して､2倍波の波長 (389nm)の侵入長は数10nmであり､

GaAs/AIAs超格子の膜厚 (680llm)に対して､十分浅く､すなわち､超

格子の表面層のみを励起している事になる｡超格子層全体を励起してい

ないため､マクロ的な性質のq-0の折り返し音響フォノンは生成され

ていないため､フーリエ変換スペクトルに､q-0の折り返し音響フォノ

ンが観測されないのは至極当然な結果である｡また､q≠0の折り返し音

響フォノンによる振動は､図10から､途中で消えている｡これは､音響

フォノンの郡速度 (音速､約5×105cm/S)および超格子層の膜厚から考

えると､振動が消える時間は約130psになり､結果と一致する｡すなわ

ち､表面で生成された音響フォノンが伝搬して行き､基板のGaAsに到達

した後､その基板の中 (基板の反対側)に抜けて行っている事を意味して

いる｡

上記の結果から､我々は､半導体超格子中に生成されているフォノンに

ついて､以下のように考えている｡2色ポンプ･プローブ測定において､

2倍波のポンプ光をGaAs/AIAsに照射する事で､試料表面層に瞬時に電
子や正孔が励起される｡光励起キャリアの存在によって､表面層附近でポ

テンシャル歪が生じ､それがフォノンを生成しているものと考えている
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(ultrafastscreeningofsurfaJ:e-Chargepotentialのメカニズムに類似)｡生

成されたフォノンは表面層のみに存在し､波束的な性質を持つ (フォノン

波束)｡そのフォノン波束が超格子中を伝搬し､超格子特有な折り返し音

響フォノンを誘起する｡プローブ光の波数ベクトルに対して位相整合条件

を充たす折り返し音響フォノンのみが､プローブ光によって検出されると

考えている｡この考察については､もう少し詳しく実験をする必要がある

と考えている｡

7 最後に

今まで､議論してきた内容は､コヒーレントフォノンの研究における一

面にしかすぎない｡フォノンの時間領域の記述は､前にも記したように

x-Ae-Ttcos(at+¢) (7)

であるが､この式におけるそれぞれの物理定数がエネルギーEや波数ベ

クトルkに依存すると言う議論は殆どしなかった｡すなわち､上式を

x - AE,ke-TE･ktcos(DE,kt+¢E,k) (8)

と表わし､議論すべきであった｡また､今後の研究に委ねるのだが､上記

の式において､それぞれのパラメーター (例えば､振動数や位相)は時間

と共に変化するということは､あるのだろうか?何故このような事にこだ

わるかと言うと､先でも述べたようにコヒーレントフォノンは非平衡状態

のフォノンである｡誘電体などの相転移物質において､相転移温度附近に

おける非平衡フォノンに興味を持っているからである｡

コヒーレントフォノンに従事している研究者は主に実験的研究者であ

り､色々なメカニズムを提唱している｡理論的バックグラウンド無しに議

論しているためと思われるが､そのメカニズムが本質的なものなのか､定

かで無いと感じ取れる｡理論的研究を行っている研究者が少ないために､

このような状況に陥っていると考えられる｡是非､理論的研究者にこのコ

ヒーレントフォノンについて研究を行っていただきたい｡今後､コヒーレ

ントフォノンの統一的メカニズム､すなわち､コヒーレントフォノンの本

質が明らかになるであろうと考えている｡そうなれば､このコヒーレント

フォノンをプローブとした､種々の物性研究が生まれてくると期待してい

るO研究室にフェムト秒パルスレーザーまたはピコ秒パルスレーザーがあ

れば､是非ともコヒーレントフォノンを測定してもらいたい｡

今回の議論において､我々の研究室で得られたデータを数多く提示し

た｡この研究結果は一緒に苦労してきた共同研究者との成果である｡ここ
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で､長谷宗明氏､松谷圭氏､板野哲也氏､宮丸文章氏､中島誠氏､木曽田

賢治氏､播磨弘氏､中島信一氏､谷正彦氏､阪井清美氏､中山正昭氏､A.

Bartels､T.Dekorsy､H.Kurzに感謝したい｡
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