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【序】 

 コヒーレントフォノンとは位相の揃ったフォノン振動であり、フォノンの振動周期より短

いパルス幅をもつレーザー光を照射することで励起できる。観測方法はポンプ・プローブ分

光法を用いてフォノン励起の反射（透過）率変化として振動のコヒーレンスを検出する方法

が一般的である。コヒーレントフォノンに関する研究は超短パルスレーザーの開発とともに

発展し、これまでに Biや GaAsなど、主に無機物質で

観測されてきた[1][2]。これらの物質を通してフォノン

の発生メカニズム等の研究が行われてきた。有機分子性

結晶のコヒーレントフォノンの観測は強相関系の TTF

系物質などで報告があり、相転移や電荷移動に関する情

報をコヒーレントフォノン計測から導き出すことが可

能である[3]。今回、我々の研究グループでは太陽電池材

料として注目されている有機無機混合型ペロブスカイ

トのコヒーレントフォノンを観測しようと考えた。この

物質は非常に高いキャリア移動度や温度変化による複

雑な相転移が知られており、これらの物性にコヒーレン

トフォノンの観測から迫ることが目標である。将来的に

は、干渉計を利用したダブルパルス励起によるフォノン

振幅のコヒーレント制御への応用も期待できる。 

本研究ではコヒーレントフォノンを観測するための

有機無機混合型ペロブスカイトのサンプルを作製し、そ

の結晶構造の評価とフォノン測定のための反射光学系

の準備を行った。 

 

【実験】 

コヒーレントフォノンを観測するために立ち上げた

光学系を図 1に示す。光源はパルス幅 120 fs、パワー1.4 

W、繰り返し周波数 76 MHz、中心波長 830 nmのチタ

ンサファイアレーザーを用いている。この光学系はポン

図 2：MAPbI3（上）とMAPbBr3

（下）の光学顕微鏡写真 

 

図 1：フォノン測定用反射光学系 



プ・プローブ分光法を採用し、Scan delayによりプローブパルスのタイミングがポンプパル

スとの delay 0をまたぐように掃引しつつ、コヒーレントフォノンによる反射（透過）率変

化を測定する。また、立ち上げた光学系をテストするため、既に報告のある Biにおいてコヒ

ーレントフォノンのシグナルを取得し、振動モードを確認した。本測定手法ではフォノン振

動成分のみが観測にかかるが、測定手法を変更することで電子応答成分なども観測可能であ

る。 

実験に使用するサンプルはMAPbI3（MA＝CH3NH3）とMAPbBr3の 2種類を cast-capping

法により作製した[4]。具体的にはハロゲン化鉛とハロゲン化メチルアンモニウムの混合溶液

をガラス基板に垂らし、カバーガラスを被せる。その後、窒素雰囲気中で 50℃に加熱し 1週

間ほど放置する。この方法で 500 µm四方以上、厚さ 10 µmほどのサンプルを作製できた（図

2）。作製したサンプルは X線構造解析、蛍光顕微鏡観察、顕微ラマン散乱により評価を行っ

た。マクロなサイズで良好な単結晶が生成していると考えられる。 

 

【結果及び考察】 

測定した Biのコヒーレントフォノンの振動数（A1gモ

ード）は 2.85 THz（図 3）であり、過去に報告されてい

る室温における振動数 2.93 THz [1]とほぼ等しかったた

め、立ち上げた光学系に不備はないと考えらえる。 

作製したペロブスカイトのラマンスペクトルを図 4に

示す。MAPbI3は 532 nmで励起したところ 0.5-9.0 THz

の領域にいくつかのピークが確認できる。これらのうち

2.58 THzに観測されているピークが Pb-I結合の振動に

起因すると報告されている[5]。本モードは我々のレーザ

ーのバンド幅内で励起できるため、コヒーレントフォノ

ンの計測も可能と期待される。図 2の装置を用い、

MAPbI3において 2.58 THzの振動モードに起因するコヒ

ーレントフォノンの観測を試みたが、室温で実験をした

ところ検出できていない。フォノン信号が熱雑音に埋も

れていることが予想されるため、クライオスタット中で

液体窒素温度での実験を現在準備中である。詳細につい

ては当日報告する。 
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図 3：Bi の室温における

A1g モードの振動

 

図 4：MAPbI3のラマンスペクトル 


