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コ ヒー レ ン トフ ォ ノ ン につ い て

大阪市立大学工 学部

　　　　溝口　幸司

　　　　　　　　　　　　　 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 、黎明期にあ 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 オ 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，
21。 その

一
つ の 理 由に 、 励起結晶

に安定で 丈 尖な 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 くし Ti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 Ultrafast　Phenomena 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
Para［metric 　Amplification）す る事で 、550〜 70enm の 波長域 で も sub −5　fs

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 Review　paper は多 く

あ るの で 、 それ を参考に され る と、 現 状の 研究内容 を理解 し易 い と思 う。

［4】一［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 、 時聞領域の振動 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 D 一 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 問隔 は 、
2 っ 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

論）。 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 、 Optical　Kerr　Effect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 っ 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／透 過型 ポンプ ・プ ロ
ー ブ

｛a）

　 フ ェ ム ト秒

　 バ ル ス レ
ーザー

（b）

tor

フ ェ ム ト秒

くル ス レ
ー

ザ
ー

HM

PUMP

　　 PROBE

国
Dete

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

っ 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 n 一 ブ法 の

一
っ に、光学 カー効果を用 い た測

定方法 （Optical　Kerr　Effect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 オ 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 ：sapphire 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 Optical　Kerr　Effect

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、Optica［L　Kerr 　Efferct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　1mpulsive 　Stimulated　Raman ／Brilioun　Scat七ering

　　　（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

△ω が フ ォ ノ ン の 振動数 Ω 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△ω 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））。

　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 − k一 κ2 　 　 　 　 　 　 　 （1）

一
意的 に 9p 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 柘 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 、

k
。
− q ＋　kp− kl − k2＋ kp （2）

で 決定 される 。

　ポ ンプ光が 1 つ の 場合は 、 上記の il1
，
　k2 が 同 じもの とみ なす事がで きる。

k，
一 栃 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 ＝ O 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 、 il1　＝　
− k2 と考え 、 プ m 一 ブ光の 回折 方 向が

決定 され る 。 そ の場合の 、 フ ォ ノ ンの波数ベ ク トル は 、 q − 2h とな る 。

32 　Displacive　Exci七ation 　of 　Coherent　Phonon （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 とっ 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 っ 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 。

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））。

3．3　U 豆trafast　Screening　of 　Space −Charge 　Field

　 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／透過型ポ ンプ ・

プ ロ ー ブ法で ある。 その 際 、 反射率変化 △R （t）／飾 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。

△

矯
の

一 素［（
∂R

∂c）（藷）（語）螂 ）・ （器）△n （・）］（・）

こ こ で 、 Q はコ ヒー
レ ン トフ ォ ノ ン の

一般座標 、　c 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deformation　potential（すなわ ち 、 電子
一格

子相互作用）で 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 、 Laser　lnduced 　Phonons とか C（F

herent　Generation　of　Phonon な どの 単語 を用 い て い た 。 1985 年に は、

Coherent　Phonon 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 ？

（ ．
胃．
6）

醒、

老

0 z　　　　 4　　　　 6

Delay　Time （ps）
8

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 オ 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 。

　時闇領域の 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。
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、
　 sレ 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 問隔を持 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 。

（ ．
コ．
邸

）

Φ

℃

昼
旦
曰
く

瓦

Q　　　　 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 ー 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 オ ノ ン の 振動数 （周期）ωo 、 緩和時間 7 、 初期位相 φ、 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。

參… 籌締 一・ （4）

こ こ で 、 ω o は抵抗力が 無い 時の 固有角振動数で あ り、 ry− 1／T は減衰定

数 、 τ は緩和時間で あ る。 こ の 解は 、 7 〈 ω o の 場合 （underdamp の場合）

x　＝＝　Ae
”7t

　c・s （dit＋ φ） （5）

が得 られ る 。 こ こ で 、

　　　　　　　　　　　　　cl）＝　　　ωぎ
一72　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（6）

で ある 。 上式をデー タに フ ィ ッ トする事で 、
コ ヒー レン トフオ ノ ンの振動

（一

§）

含
睾

罫
』

102

101

100

99

98

97

0 1oo　 　　　 　 2oo

TemperatUre （K ）

300

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 ）ωo 、 緩和時間 丁 、 初期位相 φ、 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 る事

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 ）［161。 　 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：sapphire 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 。

　 　 　

ヂ 　
9　

Slt

糞

ぎ
占

0　　　50　　 100　　150　　200　　250　　300

　 　 　 Temperature （K ）

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 度依存姓

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 ［171。 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
− 4　nm 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 オ

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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其に 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

【16】。 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 と其 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 オ 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

むつ 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 輻が狭 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］、
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 φ （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 る値を持っ 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 ー 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、 Ya皿 amoto らに よる 11S］。 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 ［19】

一
［211。 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 。

（ ．
之
℃

ぐ
9
ご
 
丶

（

。

超

髫
）

 

0 50　 　　　 　　　 100　 　　　　 　　150

　　　Time 　Delay （ps）
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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 た時問領域スペ 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 。

（

泪
p
．

鵞
）

ω

で

ヨ

五
鬟

く

鼠

O．2　　 O．3　　 e．　　　O．5　　 O．6　　 Oロブ　　 O．8　　 　つ

　　　 　 Frequency（THz ）

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 。 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 ＝ ＝ O
，q ≠0 が観測さ れ るの か

非常 に疑問 に な る 。 特に
、 q ≠   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 、 Merlin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 ＝ 2h 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 【22亅。 も し、 q　・＝　 2h 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 680   で ある 。 こ こ で 、 添字は層数で あ り、 単層の 厚 さは約

0．283   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 。 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 ・ブ 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 。 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 ぱな らな い 。 こ の 結 果か ら、 q ≠ 0の 折 り返 し音響 フ オ

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 ＝ 2kprab、 とい う結果 が 見 い 出 され る。

　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／AlAs

超格子 に対 して 、 2 倍波 の 波 長 （389   ）の 侵入 長 は数 10nm で あ り、

GaAs／AIAs超格子の 膜厚 （680   ）1こ対 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 オ 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 オ 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 ／AlAs 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 ヤ 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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（Ultrafast　screening 　of 　surface −charge 　potential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 すきない 。 フ ォ ノ ンの 時間領域の 記述は 、 前に も記 した ように

x − Ae
− 7t　cos （〔bt＋ φ） （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 一 砺 鳶・
』
栂   ・S ＠E

，
kt ＋ φE

，
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 オ 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 。 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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