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研究背景 

周波数Ωで周期的に時間変化する電場を物質に与えてコ

ヒーレントに相互作用させると、物質中の電子の固有状態

にはエネルギー空間上でℏΩだけ離れた周期的なサブバン

ド(フロッケ・サブバンド)が形成される。こうして周期的

な光電場によって固体の電子状態を人為的に操作し、新た

な性質を引き出すフロッケ・エンジニアリングの研究が近

年盛んに進められている[1]。しかしこれまでの研究は理

論面が大きく先行している。実験的には時間分解角度分解

光電子分光によってフロッケサブバンドを占有する電子状

態を観測した例が有名であるが[2]、フロッケサブバンド

を形成したときに電気伝導や光吸収といった基本的物性に

どのように影響を与えるのかはこれまでほとんど明らかに

されていない。 

松永研究室では代表的な 3 次元ディラック半金属である

ヒ化カドミウム(Cd3As2)に注目し、フロッケ状態を形成し

た際に生じる応答関数の変化を詳細に調べるための研究を

進めている。ディラック半金属中の電子は質量 0 の相対論

的粒子として振る舞い、室温でも散乱時間が150 fsと非常

に長く、コヒーレントな相互作用を起こしやすい。また長

波長の光でもバンド間遷移が可能であり、光吸収による加

熱を抑制できるという点でフロッケ・エンジニアリングを

実践するのに適した物質である。長波長の光源として、松

永研究室では 10-50 THz 帯の周波数を持つマルチテラヘ

ルツパルス光源開発を進めてきた[3]。本研究では、周波

数 30 THz(波長 10 μm)でパルス幅 180 fs の狭帯域高強度

パルスをポンプ光として用い、さらに試料の応答関数を複

素量として計測するために 12-45 THz 帯をカバーしてパ

ルス幅 30 fs の位相安定広帯域パルスをプローブ光として

用いて、図 1 のようなポンププローブ分光を行った[4]。 

実験結果 

ヒ化カドミウム薄膜にポンプ光を照射している間の吸収

スペクトルの変化をプローブ光で計測したところ、ポンプ

パルスの周波数(30 THz)を挟んで低周波側に吸収ピーク、

高周波側に光学利得のピークが現れ、誘導放出を伴うほど

の巨大な非線形応答が生じることを発見した(図 2(a))。こ

の分散型の特異なスペクトル構造は、従来の理論では全く

予想されていなかった応答であるが、詳細な理論計算との

対応から、ポンプ光と共鳴する遷移周波数を持ったフロッ

ケサブバンド間の遷移に起因する現象であることを解明し

た(図 2(b))。この過程がこれまで見落とされていたのは、

光電場との二次の相互作用を媒介する反磁性結合が軽視さ

れていたためである。平衡状態では反磁性結合は光吸収に

寄与しないが、ポンプ光が当たっている間は無視できなく

なる。以上の微視的な理解に基づいて巨視的な有効模型を

作ることで、この現象がプラズマ振動にアシストされた

「誘導レイリー散乱」として記述できることも見出した。
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図 1。(a) ヒ化カドミウム薄膜に対して周波数 30 THz の強いマルチテラヘルツポンプパルス(図中、狭帯域ポンプ)を照射し、その際の

複素応答関数の変化を 12-45 THz 帯の周波数成分からなる広帯域プローブパルスによって計測する。(b) ヒ化カドミウムのバンド構造

の模式図。黒の曲線が交差する点の付近において電子は質量ゼロとして振る舞う。緑色は電子分布を示す。周波数 30 THz のポンプパル

スによってバンド間遷移を引き起こすことができる。 
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離散的な 2 準位系における非線形光学応答では、誘導レイ

リー散乱は大きな影響を与えないことが知られている。そ

れは誘導レイリー散乱が光励起による屈折率変化に比例し

て生じる現象であり、通常は光を照射しても屈折率変化は

非常に小さいことに起因している。しかし半金属の場合、

もともと存在するキャリアの数が少ないため、光照射によ

ってプラズマ振動周波数が著しくブルーシフトし、マルチ

テラヘルツ帯で巨大な屈折率変化が生じる[5]。それに伴

って誘導レイリー散乱が巨大に現れることを明らかにした。 

今後の展開 

誘導レイリー散乱に付随する現象として、屈折率が周波

数に対して急峻に変化するという、巨大な屈折率分散が生

じる(図 2(c)(d))。本研究では 100 GHz 近い帯域幅にわた

って群屈折率が300を超える、つまり伝搬する光の群速度

が 300 分の 1 程度に小さくなる様子も観測された(図 2(e))。

このようにして光の群遅延を操作することはスローライト

生成と呼ばれ、光情報処理の一翼を担うものとして期待が

持たれている。一般に金属的な物質はバンドギャップがな

いためどの周波数の光も散逸が無視できず、誘導レイリー

散乱のようなコヒーレントな現象の発現には向かないと考

えられてきた。本研究によって、半金属に対して赤外光を

照射すると室温でも無散逸なスローライト生成が可能であ

ることが明らかになった。今後もフロッケ・エンジニアリ

ングの考え方によって物質の新しい機能性を引き出す研究

が発展することが期待される。 
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図 2 (a) ヒ化カドミウムの吸収スペクトルの変化を計測した実験結果。28 THz において巨大な吸収ピークが出現し、31 THz では逆に吸

収が減少して負の値に達している。(b)微視的モデルによる光学伝導度の理論計算。青は常磁性電流、赤は反磁性電流の寄与を表す。

(c),(d),(e) 屈折率、消衰係数および群屈折率スペクトルの実験結果。点線は光照射前の値を示す。消衰係数がゼロまたはそれ以下の値を

示す周波数において群屈折率が 300 を超えることを示している。 


	ディラック半金属のフロッケ・エンジニアリング：巨大誘導レイリー散乱の観測と機構解明（室谷 悠太 、神田 夏輝、松永 隆佑）



