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コヒーレントフォノンとは？

• A. V. Kuznetsov and C. J. Stanton (PRL 73 (1994) 3243).

• コヒーレントフォノンとは
• 幾つかの振動量子状態の重ね合わせで構成された、フォノンの波束
• 振動周期よりも十分短いパルス照射で励起される
• 位相を揃えて運動する
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調和振動子で良い近似ができて、Poisson分布を持つ場合
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最小不確定性状態



コヒーレントフォノンの発生

パルス幅が振動周期よりも短い ＝ レーザーエネルギー幅が振動エネルギーよりも大き
い
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 電子状態
 キャリアの濃度
 フォノン振動
 スピン偏極 の時間発展の直接観測と制御

この計測法で分かること
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フェムト秒時間領域分光(FTDS)



減衰振動フィッティング
A1g mode: T=345 fs, =3.67 ps
Eg mode:   T=476fs,  =2.10 ps

初期位相差 π/2

[111] axis

Eg

A1g

A1gモードは最大変位から
Eg モードは平衡点位値から 振動開始

Ultrafast Phenomena ( 2009)  

フェムト秒時間分解過渡反射測定 Bi(111)



E-modeA-mode

Zijlstra et al. PRB 74(2006) 220301

第１原理計算

 R / R  /x
 0.0046 / pm

Bi ポテンシャエネルギー曲面

反射率 原子変位量

 R / R  /z
 0.0164 / pm

カッセル大学との共同研究

Zijlstra et al. (2011)



D    exp(â *â)変位演算子

  D   0

コヒーレント状態

1. シングルパルス励起

 t   exp(iĤt / ) (0)

原子運動の制御

格子振動＝振動波動関数の重ね合わせ状態

2. ダブルパルス励起

1st 2nd 2ndT/2
T

1st
2nd

T: 周期

停止（破壊的干渉） 増幅（建設的干渉）



[111] axis

Ultrafast Phenomena (2009)  

Bi 結晶中の原子運動の制御

光パルス列による原子運動の制御

１st

2nd
t



１つの指数関数減衰（キャリア減衰）
３つの減衰振動（フォノン）

 Sm, As, Feモードの振動数と寿命の決定
 Smモード振動数が時間とともに増加
 キャリア寿命が470fs

Smモードフォノンの電子的ソフトニング

振動数の減少 ＝ キャリア密度増加に
よる結合力の減少

mode Amp
(1E-6)

Lifetime
(ps)

Freq.
(THz)

Softening
(THz)

Sm 1.04 1.10 5.0 -0.06

As 0.37 0.84 5.9

Fe 0.09 1.19 6.3

Carrier 1.74 0.47

Sm

As

Fe

鉄系超伝導体のキャリアフォノン相互作用

H. Takahashi, K. G. Nakamura et al., JPSJ 80 (2011) 013707

SmFeAsO1-xFx(x=0.075) :  Tc=51K



@8K @8K

光パルスによるフォノン振動振幅の選択的励起

フォノン制御による電気伝導性の制御へ

（時間分解THz分光：超伝導ギャップ、ジョセフソンプラズマ振動の計測）

Faraday Discussion 153 (2011) 375.

酸化物超伝導体のフォノン制御

YBa2Cu3O7-x



スクイーズドフォノンによる量子ゆらぎ計測／制御

フォノンのスクイーズド状態

＃ 非古典状態

＃最小不確定性状態よりも小さい
量子ゆらぎ

＃２次ラマン過程で生成

J. Hu et al., PRB (2011)

ZnTe crystal (110) cut 

2TA(X) modeによるスクイー
ズドフォノンの生成と制御

P

X



パルスX線によるコヒーレントフォノン計測

Rl Q

F 2  FF*  F0
2  iQexp(it l

l
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X線回折では：
構造因子の変調 → 回折強度変調

K. Sokolowsji-Tinten et al., Nature 422 (2003) 287.
P. Beaud et al., PRL 99 (2007) 174801.



Femtosecond-TRXRD with LPX

B

Cu-tape

800nm
50 fs

XCCD

Optical delay line

sample

X-rays

CdTe単結晶(111)面

TW-laser system
800 nm, 50fs
400 mJ@max

8 keV, 105 ph/pulse/mm2

Laser plasma X-rays:
1keV-10keV characteristic X-rays, pulse width < 1ps



CdTeのコヒーレントフォノン

原子変位: 3 pm
(格子定数の0.8%)

弱励起条件：0.6 mJ/cm2 K.G. Nakamura et al., Appl. Phys. Lett. 93 (2008) 061905.

Symmetric Bragg diffraction geometry

2dsin=

X-ray CCD

Pump Laser Pulse

Probe X-ray 
pulse

Sample crystal

Data sampling time step: 26 fs

200 fserror

レーザープラズマX線を用いたコヒーレント
フォノン振動計測の実証

CdTe(111)



ERLとの関連

Energy Recovery Linac Preliminary Design Report

パルス幅：100fs, 1ps での計測

 低振動数モード（~1THz）のコヒーレント光学フォノンのダイナミクス
ー誘電体相転移のソフトモードなど

 コヒーレント音響フォノンのダイナミクス

 光励起過渡状態でのポテンシャル変形とフォノンダイナミクス
ー光相変化材料（光メモリGe2Sb2Te5 など）

＃ ERLからのTHz光によるフォノンのコヒーレント励起



Low-frequency coherent optical phonons

Share mode in graphite

K. Ishioka et al., PRB 77 (2008) 121402R. G. A. Garrett et al., Opt. Exp. 12 (1997) 385.

Soft mode phonons in SrTiO3



まとめ

 フォノンの動的情報（寿命、初期位相、振動数シフト）を得ること
ができる

 パルス列を用いことで、フォノンの振幅制御、選択励起ができる
 フォノン誘起の構造や電子状態の制御の可能性

 時間分解X線回折の組み合わせで原子変位の絶対値や構造変
化を求められる

要望：
コヒーレントフォノンダイナミクスの研究：
レーザーとジッターフリーで100fs以下（〜50fs)のX線光源が望ましい
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