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Методом накачки-зондирования фемтосекундными лазерными импульсами исследованы когерентные
оптические A1g- и Eg-фононы сурьмы. Показано, что при изменении длительности импульса накачки
и неизменной длительности зондирующего импульса амплитуды когерентных фононов обеих симмет-
рий экспоненциально уменьшаются с ростом длительности импульса. Установлено, что скорость спа-
да амплитуды для полносимметричных A1g-фононов, имеющих большую частоту, превышает скорость
уменьшения амплитуды дважды вырожденных Eg-фононов, а частоты и времена жизни когерентных
фононов обеих симметрий не зависят от длительности импульса накачки. На основе полученных данных
обсуждается возможность разделения динамического и кинематического вкладов в механизм генерации
когерентных фононов.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Продолжающийся прогресс лазерных техноло-
гий сделал возможным уменьшение длительности
лазерного импульса до фемтосекундного (10−15 c)
диапазона, открыв тем самым новые перспективы
исследований, позволившие изучать динамику кри-
сталлической решетки в реальном времени. Фоно-
ны, возбужденные сверхкороткими световыми им-
пульсами и представляющие собой сфазированные
колебания кристаллической решетки, обычно назы-
ваются когерентными. Поскольку длительность воз-
буждающего импульса меньше обратной частоты
фонона, реализуется сфазированность колебаний,
приводящая к высокой степени временной и про-
странственной когерентности, которая кардинально
отличает их от тепловых фононов. Такие когерент-
ные фононы наблюдаются в диэлектриках, полупро-
водниках и металлах [1–3], что позволяет визуализи-
ровать движение атомов решетки и манипулировать
их динамикой.
Для прозрачных кристаллов механизм генера-

ции когерентных решеточных возбуждений фено-
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менологически описывается в терминах внутриим-
пульсного вынужденного комбинационного рассея-
ния света (impulsive stimulated raman scattering [1]),
тогда как для непрозрачных сред реализуется ме-
ханизм смещения (displacive excitation of coherent
phonons [4]). В рамках первой модели сверхкорот-
кий лазерный импульс, ширина спектра которого
порядка или больше частоты фонона, приводит к
когерентному колебанию кристаллической решетки
вещества на любой из комбинационно-активных ко-
лебательных мод, которая возбуждается динамиче-
ски, а вынуждающей силой являются множествен-
ные пары компонент электромагнитного поля, раз-
несенных на частоту фонона [1]. В модели смеще-
ния, позволяющей описать когерентное возбужде-
ние только полносимметричных фононов, возникно-
вение осцилляций объясняется тем, что импульс на-
качки, приводя к увеличению концентрации носи-
телей, меняет экранировку, что имеет своим след-
ствием изменение равновесных межъядерных рас-
стояний. Поскольку при этом атомы решетки ока-
зываются на склоне межатомного потенциала, они
начинают движение к новому, смещенному, положе-
нию равновесия. Возбуждение в модели смещения
[4] имеет кинематический характер, так как атомы
начинают движение с нулевой скоростью и, вслед-
ствие своей инерции, продолжают движение и по-
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сле достижения нового положения равновесия, при-
водя к осцилляциям отражения зондирующего из-
лучения.
Различия между двумя вышеупомянутыми мо-

делями обусловлены различной природой промежу-
точных электронных состояний, принимающих уча-
стие в генерации когерентных фононов [5]. Действи-
тельно, теоретически было показано, что различие
между сценариями механизма смещения и раманов-
ского механизма заключается в различных вкладах
виртуальных и реальных оптических переходов в
движущую силу, что и было экспериментально про-
демонстрировано для случая полуметаллов [5–8] и
топологического изолятора [9]. В этих кристаллах
полносимметричные фононы, возбуждение которых
идет через реальные (долгоживущие) электронные
состояния, генерируются кинематически за счет ме-
ханизма смещения, который оказывается идентичен
резонансному рамановскому рассеянию (в этом слу-
чае время жизни промежуточного состояния много
больше обратной частоты фононной моды). Фононы
низкой симметрии, генерация которых идет через
виртуальные (короткоживущие) состояния, возбуж-
даются динамически за счет неупругого рассеяния
света, для которого время жизни электронного сос-
тояния меньше обратной частоты фонона.
Эта попытка объединить механизм внутриим-

пульсного вынужденного комбинационного рассея-
ния света с механизмом смещения в рамках единой
модели резонансного неупругого рассеяния [5–8] яв-
ляется весьма привлекательной, хотя дебаты о воз-
можности объединить кинематическое и динамиче-
ское возбуждение в рамках единой модели не ути-
хают [3,9–12]. Поэтому естественный интерес вызва-
ла недавно появившаяся теоретическая работа [13],
в которой содержится утверждение, что кинемати-
ческий и динамический вклады можно легко и на-
дежно разделить по зависимости когерентной амп-
литуды от длительности импульса накачки. В слу-
чае кинематического возбуждения, которое авторы
работы [13] определяют как «ударное» поглощение
(impulsive absorption), когда когерентность решет-
ки реализуется в возбужденном электронном сос-
тоянии, зависимость когерентной амплитуды A от
длительности импульса τ ,

A ∝ exp

(
−τ2Ω2

4

) τΩ/2
√
2∫

0

exp(t2) dt, (1)

имеет явно выраженный максимум при длительно-
сти возбуждения, несколько большей половины пе-
риода фонона 1/2Ω, резко убывая при бо́льших и

меньших длительностях. Это контрастирует с зави-
симостью динамического вклада, который описыва-
ется экспоненциально убывающей с ростом длитель-
ности импульса накачки функцией

A ∝ exp

(
−τ2Ω2

4

)
. (2)

Целью данной работы является изучение зависи-
мости амплитуды когерентных A1g- и Eg-фононов
сурьмы от длительности сверхкороткого импульса
возбуждения, которое позволит проверить истин-
ность выводов работы [13]. Последнее возможно, по-
скольку когерентные A1g-фононы сурьмы генериру-
ются кинематически, тогда как Eg-фононы — дина-
мически, о чем свидетельствуют их начальные фазы
(косинусоидальная в первом случае, и синусоидаль-
ная во втором [14]).

2. КРИСТАЛЛИЧЕСКАЯ И ЗОННАЯ
СТРУКТУРЫ СУРЬМЫ. ДЕТАЛИ

ЭКСПЕРИМЕНТА

Сурьма является модельным объектом для ис-
следований когерентной динамики решетки [3, 5].
Именно когерентные фононы сурьмы [15, 16] (на-
ряду с другим полуметаллом — висмутом) иници-
ировали создание модели смещения [4], а чуть позд-
нее были использованы для обоснования унифици-
рованной теории (двухтензорная модель [7]) генера-
ции когерентных фононов. Это во многом обуслов-
лено хорошо известным электронным и фононным
спектрами [17, 18] и достаточно большими ампли-
тудами решеточных смещений, несмотря на то, что
рамановские поляризуемости фононных мод Sb не
очень велики.
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T

L

L
C3
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C3
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A1g Eg

а б в

Рис. 1. a) Схема ромбоэдрической структуры сурьмы вмес-
те с гексагональной элементарной ячейкой. C1, C2 и C3 —
соответственно биссекторная, бинарная и тригональная
оси. Центр инверсии находится в начале координатной
сетки. б ) Схематическая картина смещения атомов для
мод комбинационно-активных фононов. в) Зона Бриллю-

эна сурьмы
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Сурьма кристаллизуется в структуре А7 с дву-
мя атомами в примитивной ромбоэдрической ячейке
(симметрия D5

3d или R3̄m) [17,18] с параметрами ре-
шетки 0.4301 нм, 1.1222 нм и α = 57.108◦. Эта струк-
тура, как и в случае висмута [17], возникает в ре-
зультате растяжения простой кубической решетки
вдоль одной из пространственных диагоналей, со-
провождаемого относительным сдвигом двух сосед-
них подрешеток. Подобная деформация может быть
представлена в виде внутреннего (или пайерлсова) и
тригонального сдвигов, первый из которых смещает
через одну плоскости (111) кубической структуры в
направлении [111], а второй соответствует проскаль-
зыванию плоскостей относительно друг друга, при-
водя к уменьшению тригонального угла α (в куби-
ческой структуре α = 60◦), см. рис. 1a.
Поскольку сурьма является элементом V груп-

пы, в случае кубической решетки она должна быть
металлом. Внутренний сдвиг, приводя к удвоению
объема элементарной ячейки, делает ее диэлектри-
ком, тогда как тригональный сдвиг ответственен за
переход диэлектрик–полуметалл [19]. Поверхность
Ферми ромбоэдрической сурьмы состоит из трех
электронных и одного дырочного эллипсоидов, при
этом экстремумы зоны проводимости находятся в
L-точке зоны Бриллюэна.
Из шести фононов сурьмы оптические фононы

A1g и Eg являются комбинационно-активными. К
настоящему времени они были детально исследова-
ны как в частотной области методом спонтанного
рамановского рассеяния при варьировании темпе-
ратуры [20], давления [21] и резонансных условий
[20, 22, 23], что позволило провести сравнение с тео-
ретическими расчетами динамики решетки [24], так
и во временно́й области с использованием метода
накачки-зондирования фемтосекундными лазерны-
ми импульсами [3, 5–8,25–29]. Рамановские тензоры
комбинационно-активных мод имеют вид

A1g

⎛
⎜⎝

a 0 0

0 a 0

0 0 b

⎞
⎟⎠Eg

⎛
⎜⎝

c 0 0

0 −c d

0 d 0

⎞
⎟⎠ ×

×

⎛
⎜⎝

0 −c −d

−c 0 0

−d 0 0

⎞
⎟⎠ . (3)

Из данных спонтанного комбинационного рассеяния
следует, что матричные элементы удовлетворяют
неравенству b > a > c ≈ d. Изучение резонансных
свойств рамановского рассеяния в сурьме [20] пока-
зало, что в рассеянии полносимметричными и два-

жды вырожденными фононами доминирует двух-
зонный вклад, а отношение рамановских поляризуе-
мостей, задаваемое квадратами матричных элемен-
тов, постоянно во всем видимом диапазоне спектра.
Считается, что оптическое возбуждение в види-

мой области происходит в широкой области зоны
Бриллюэна и не ограничивается высокосимметрич-
ными точками зоны [20, 30]. Полносимметричный
A1g-фонон ромбоэдрической сурьмы, имеющий час-
тоту 4.52 ТГц при комнатной температуре, обра-
зуется противофазными смещениями атомов вдоль
диагонали, относительно которой происходит пай-
ерлсова деформация. Он модулирует внутренний
сдвиг и, в недеформированной кубической решетке,
соответствует продольной акустической моде R-точ-
ки зоны Бриллюэна. Тогда как в случае дважды
вырожденных фононов, имеющих частоту 3.53 ТГц,
противофазное движение пары атомов реализуется
в базисной плоскости (этот фонон происходит из по-
перечной акустической модыR-точки зоны Бриллю-
эна кубической решетки), см. рис. 1б.
В данной работе изучение когерентных фоно-

нов проводилось для базисной плоскости, получен-
ной сколом кристалла Sb перпендикулярно триго-
нальной оси. Для проведения оптических измере-
ний в диапазоне температур жидкого азота образ-
цы помещались в оптический криостат. Все экспери-
менты проводились при фиксированной температу-
ре T = 90K. Для исследования использоваласьфем-
тосекундная лазерная установка, состоящая из гене-
ратора фемтосекундных импульсов на титанате сап-
фира (длина волны λ = 800 нм, длительность им-
пульса τ = 35 фс). Измерения осуществлялись с ис-
пользованием сверхкоротких импульсов малой энер-
гии в вырожденной схеме накачки-зондирования в
диапазоне временных задержек от −2 до 20 пс.
Оба пучка (накачка и зондирование) фокусирова-
лись ахроматическими линзами в пятна диаметром
0.1 и 0.05 мм, различающиеся размеры которых поз-
воляли минимизировать эффекты неоднородности
возбуждения. Средние мощности накачки и зонди-
рования составляли соответственно 80 и 5 мВт.
В экспериментах использовалась геометрия воз-

буждения с электрическим вектором лазерного им-
пульса перпендикулярным тригональной оси сурь-
мы. Поляризация излучения накачки, всегда на-
правленная вдоль биссекторной оси, была ортого-
нальна поляризации зондирующего излучения. При
изотропном детектировании поляризационный ана-
лиз зонда не проводился, а экспериментальная ин-
формация получалась в виде нормированных раз-
ностных коэффициентов отражения R кристалла,
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измеренных в различные моменты времени до и по-
сле возбуждения кристалла:

ΔR

R0
=

R(t)−R0(t < 0)

R0(t < 0)
.

В этом случае детектируются комбинационно-ак-
тивные моды, которые имеют ненулевые диагональ-
ные элементы рамановского тензора.
При анизотропном детектировании, необ-

ходимом для регистрации когерентных фоно-
нов низкой Eg-симметрии, измерялась разность
двух ортогональных по поляризации компонент,
(ΔRx − ΔRy)/R0. В этом случае вклад полносим-
метричных мод должен отсутствовать, так как
диагональные компоненты A1g-тензора совпадают
по величине. Для варьирования длительности
лазерного импульса накачки использовался оп-
тический формирователь [31], позволяющий мо-
дулировать амплитуду и фазу спектра импульса
возбуждения, меняя тем самым его длительность,
тогда как импульс зондирования всегда оставался
спектрально-ограниченным с длительностью 35 фс.
Измерения в частотной области осуществлялись

при помощи рамановского спектрометра (Micro-
dil-28) в геометрии обратного рассеяния. Спектры
получали при возбуждении излучением гелий-нео-
нового лазера (λ = 632.8 нм). Использовались
ахроматический длиннофокусный объектив с уве-
личением 50×, решетка 1800 линий/мм, а шири-
ны щелей обеспечивали спектральное разрешение
лучше 1 см−1. Лазерный луч был линейно поля-
ризован, и его поляризация относительно кристал-
лографических осей контролировалась полуволно-
вой пластинкой. Регистрация спектров осуществ-
лялась многоканальным CCD-детектором, работа-
ющим при охлаждении жидким азотом. Более по-
дробно детали экспериментов в частотной и времен-
ной областях можно найти в работах [3, 9, 31, 32].

3. ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ

Перед проведением изучения когерентной дина-
мики сурьмы свежий скол кристалла был исследо-
ван в частотном диапазоне методом комбинацион-
ного рассеяния света. На рис. 2 показаны типичные
поляризованные (VV) и деполяризованные (VН)
спектры рамановского рассеяния, полученные при
T = 90 K, из которых следует, что линия 4.61 ТГц
соответствует полносимметричной A1g-моде, а ли-
ния 3.48 ТГц — дважды вырожденной Eg-моде.

VV

VH

A1g

Eg

� = 4.61 ТГц

� = .3 48 ТГц

�, ТГц

I

2 3 4 5 6

Рис. 2. Поляризованный (VV) и деполяризованный (VH)
рамановские спектры сурьмы. Символы — эксперимен-
тальные точки, сплошная линия для поляризованного
спектра — наилучшая аппроксимация лоренцевыми кон-

турами

Неполное подавление полносимметричной моды в
деполяризованном спектре, скорее всего, обусловле-
но «утечкой» поляризации из-за большой числовой
апертуры объектива и/или неточностями ориента-
ции кристалла. Интегральная интенсивность полно-
симметричной A1g-моды в поляризованном спектре
превышает интегральную интенсивность моды низ-
кой симметрии примерно в 6 раз. Это свидетель-
ствует о том, что рамановские поляризуемости мод
в сурьме соотносятся как a2 ≈ 6c2 (см. выражение
(3)). Спектры, снятые в различных точках скола,
были практически неразличимы, что указывает на
хорошую однородность кристалла.
На рис. 3 показаны типичные оптические откли-

ки при возбуждении и последующем зондировании
сурьмы фемтосекундными импульсами, полученные
при изотропном и анизотропном детектировании. В
первом случае видим, что возбужденное электрон-
ное состояние, реализуемое в течение нескольких со-
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тен фемтосекунд, релаксирует к равновесному со-
стоянию за времена порядка 2–3 пс. На эту элек-
тронную релаксацию наложены быстрые осцилля-
ции, порождаемые возбуждением когерентных оп-
тических фононов. Из соотношения амплитуд ре-
лаксационного и когерентного сигналов вблизи ну-
левой задержки следует, что вклады электронов и
фононов соизмеримы, хотя первый, несомненно, до-
минирует, что совпадает с данными предыдущих ис-
следований [14,28]. Вблизи нулевых задержек суще-
ствует отрицательный провал, впервые зарегистри-
рованный в висмуте [33]. Начальная отрицательная
полярность сигнала фотоиндуцированного отраже-
ния позже наблюдалась и в сурьме [14] и объяс-
нялась динамическим вкладом, тогда как попытка
найти альтернативное объяснение была предприня-
та в работах [29, 34]. Величина отрицательного про-
вала зависела от длительности импульса возбуж-
дения, но слабее, чем от температуры. Результаты
фурье-анализа когерентных осцилляций, приведен-
ные на рис. 3в, свидетельствуют о том, что основ-
ной когерентный вклад дают полносимметричные

A1g-фононы.

При анизотропном детектировании, типичные
данные которого показаны на рис. 3б, долгоживу-
щий релаксационный вклад практически отсутству-
ет, что позволяет сделать вывод о полной симмет-
рии электронного вклада, доминирующего при изо-
тропном детектировании. Однако вблизи нулевых
задержек возникает отрицательный короткоживу-
щий провал, амплитуда которого значительно пре-
вышает когерентный вклад. Фурье-анализ когерент-
ных осцилляций, результаты которого приведены на
рис. 3г, указывает, что основной вклад в когерент-
ную динамику в этом случае дают дважды вырож-
денные Eg-фононы. Сравнение полученных резуль-
татов изотропного и анизотропного детектирования
с поляризованными и деполяризованными спектра-
ми спонтанного рамановского рассеяния, представ-
ленными на рис. 2, показывает, что положения фо-
нонных пиков, получаемых из измерений во вре-
менно́й и частотной областях, совпадают в пределах
точности измерений.
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ном типе детектирования

Для того чтобы определить параметры когерент-
ных осцилляций, экспериментально полученная ки-
нетика фотоиндуцированного отражения аппрокси-
мировалась двумя затухающими синусоидами и па-
рой экспоненциальных функций, описывающих вре-
мена нарастания τ2 и спада τ1 амплитуды B релак-
сационного сигнала:

ΔR(t)

R0
=

∑
i

Ai exp

(
− t

τ

)
sin(Ωit+ φi)+

+B

[
exp

(
− t

τ1

)
− exp

(
− t

τ2

)]
. (4)

Здесь амплитуды Ai, частоты Ωi, времена жизни τi
и начальные фазы φi когерентных фононов различ-
ной симметрии задавались нижним индексом i.
Типичное разложение экспериментального сиг-

нала, полученного при изотропном детектировании,
на релаксационную и когерентные компоненты ил-

люстрирует рис. 4а. На рис. 4б показано разделе-
ние когерентного отклика на вклады различной сим-
метрии. Отметим, что последнее разделение свиде-
тельствует о том, что начальные фазы когерент-
ных фононов различной симметрии сдвинуты на π/2
(см. рис. 4б ), что согласуется с данными работы
[14]. Синусоидальный характер осцилляций низкой
симметрии указывает на их динамическое возбуж-
дение, происходящее за счет вынужденного внут-
риимпульсного рамановского рассеяния, что конт-
растирует с косинусоидальной фазой полносиммет-
ричных A1g-осцилляций, механизм возбуждения ко-
торых кинематический (механизм смещения). Для
сравнения на рис. 5 показано разложение когерент-
ного сигнала, полученного при анизотропном детек-
тировании, на вклады дважды вырожденных Eg- и
полносимметричных A1g-фононов.
Чтобы отследить зависимость когерентных ос-

цилляций от длительности импульса накачки, бы-
ли сняты кинетики фотоиндуцированного отраже-
ния при различных длительностях возбуждающего
импульса, варьировавшихся в диапазоне 35–180 фс.
Уже из экспериментально полученных кинетик, ти-
пичные примеры которых приведены на рис. 6, вид-
но, что увеличение длительности возбуждения ве-
дет к уменьшению когерентной амплитуды как при
изотропном, так и при анизотропном детектирова-
нии. Поскольку в последнем случае мы имеем де-
ло в основном с фононами низкой симметрии, ме-
ханизм генерации которых кинематический [14], по-
лученные данные опровергают вывод работы [13] о
том, что зависимость когерентной амплитуды для
резонансной рамановской модели имеет колоколо-
образную форму с максимумом при длительностях
импульса возбуждения, близких к половине периода
фонона. Следует отметить такой интересный факт,
что релаксационный вклад полной симметрии оста-
ется практически неизменным при уменьшении дли-
тельности импульса накачки, что приводит к значи-
тельному увеличению амплитуды когерентной пол-
носимметричной A1g-моды.
Результаты для когерентных амплитуд, получен-

ных с помощью описанной выше аппроксимации со-
отношением (4), для полносимметричных и дважды
вырожденных мод показаны на рис. 7. Парамет-
ры полносимметричных A1g-фононов определялись
из данных изотропного детектирования, тогда как
для дважды вырожденных Eg-мод использовалось
анизотропное детектирование, в которым они доми-
нируют в когерентном отклике. Следует отметить,
что определенные из данных изотропного детекти-
рования параметры Eg-фононов имеют аналогич-
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ные зависимости от длительности возбуждения, од-
нако их точность меньше, чем в случае анизотроп-
ных данных. Оценки параметров когерентных ос-
цилляций из фурье-преобразованных сигналов так-
же дают сходные зависимости.

Из полученных результатов, представленных на
рис. 7, следует, что когерентные амплитуды пол-
носимметричных и дважды вырожденных фононов
экспоненциально убывают с ростом длительности
возбуждения. Характерное время спада, определяе-
мое аппроксимацией зависимости экспоненциальной
функцией e−t/τ , примерно совпадает с четвертью
периода возбуждаемого фонона, т. е. спад для пол-
носимметричной A1g-моды происходит быстрее, чем
для моды низкой симметрии. Действительно, время
спада для полносимметричных осцилляций, имею-
щих период 217 фс, составляет 53 фс, тогда как для
осцилляций низкой симметрии с периодом 287 фс,
уменьшение амплитуды происходит с характерным
временем 71 фс. Интересно отметить, что для коге-
рентных A1g-фононов большой амплитуды, возбуж-
даемых при помощи регенеративного усилителя в
висмуте и сурьме [25], соотношение времени спада и
частоты фонона является таким же.

Частоты и скорости затухания (обратно пропор-
циональные временам жизни) когерентных фононов
обеих симметрий не зависят от длительности им-
пульса, что иллюстрируется рис. 8. Отметим, что,
для данной интенсивности накачки для обеих мод
не наблюдался чирп частоты, который возникает
при больших плотностях возбуждения [3]. Отсут-
ствие зависимости времени жизни от длительности
возбуждения свидетельствует о том, что дефазиров-
ка и энергетическая релаксация когерентных фоно-
нов полностью определяются температурой решет-
ки, которая контролирует число тепловых фононов.
Это согласуется с выводами работы [28], в которой
на основе анализа температурной зависимости пока-
зано, что расфазировка когерентных фононов про-
исходит за счет ангармонического распада. Также в
пределах точности измерений не было обнаружено
изменений начальных фаз осцилляций при увели-
чении длительности возбуждающего импульса. Это
контрастирует с предсказаниями работы [13], со-
гласно которым фаза должна изменяться весьма су-
щественно.

Несмотря на то что амплитуда полносиммет-
ричных когерентных A1g-фононов убывает быст-
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ровании сигнала

рее при уменьшении длительности импульса на-
качки, ее спад для случая безразмерной длитель-
ности импульса (нормированной на период фоно-
на) полностью идентичен уменьшению амплитуды
дважды вырожденных когерентных Eg-мод. Это ил-
люстрирует рис. 9, на котором приведены данные
для когерентных амплитуд фононов двух симмет-
рий в зависимости от безразмерной длительности
возбуждения. Видно, что все экспериментальные
точки очень хорошо укладываются на теоретичес-
кую кривую, описываемую соотношением (2), при
условии, что частота в соотношении (2) является
круговой. Действительно, введем новую перемен-
ную x = τ/T . Тогда, как следует из (2), амплиту-
да A будет функцией от x. Запишем соотношение
(2) в виде A = a exp(−bx2) и найдем значения па-
раметров, наилучшим образом аппроксимирующих
экспериментальную зависимость. Для полносиммет-
ричных и низкосимметричных фононов это реали-
зуется при b = 9.48 ≈ π2, тогда как параметр a в
каждом случае соответствует максимальной ампли-
туде, соответствующей возбуждению лазерным им-
пульсом, описываемым дельта-функцией. Поэтому в
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Рис. 7. Зависимости когерентных амплитуд A1g- и Eg-фо-
нонов от длительности импульса накачки. Символы —
экспериментальные точки, сплошные линии — наилуч-
шая аппроксимация результатов экспоненциально спада-
ющей функцией, которая дает характерные времена спада

τA1g = 53 фс и τEg = 71 фс

соотношении (2) частота фонона задается формулой
Ω = 2π/T , т. е. является круговой.
Завершая экспериментальную часть, заметим,

что для сравнения зависимостей когерентной амп-
литуды от интенсивности накачки в случаях ки-
нематического и динамического возбуждений была
проведена серия экспериментов, в которой варьи-
ровалась интенсивность накачки. Как показано на
рис. 10, при увеличении средней мощности лазе-
ра и неизменной длительности импульса амплиту-
да когерентных осцилляций увеличивается линей-
но как для полносимметричных, так и для низко-
симметричных мод. При этом порог по интенсивно-
сти отсутствует. Об этом свидетельствует линейная
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накачки

аппроксимация зависимости, экстраполированная к
нулю и показанная штриховой линией на рис. 10. Со-
отношение амплитуд когерентных осцилляций пол-
ной и низкой симметрии остается неизменным для
всего диапазона накачек.
Для внутриимпульсного вынужденного комби-

национного рассеяния света, в отличие от стацио-
нарного вынужденного рассеяния, характерно от-
сутствие порога по интенсивности лазерного им-
пульса. Это обусловлено тем, что затравочный фо-
тон, возникающий в стационарном случае за счет
спонтанного процесса, для внутриимпульсного рас-
сеяния изначально присутствует в возбуждающем
импульсе. Однако и «ударное» поглощение (как
одно- так и двухфотонное) имеет порог только по
энергии фотонов, но линейно по интенсивности воз-
буждения. Поэтому различить вклады динамиче-
ского и кинематического возбуждений в когерент-
ную амплитуду в зависимости от интенсивности на-
качки не удается, по крайней мере для небольших
плотностей возбуждения, использованных в данной
работе.

AA g1
, 10

–5
AEg

, 10
–5

0.2

0.1

0
0

0.5

1.0

1.5

0.2 0.4 0.6 0.8

�/T

Рис. 9. Зависимости когерентных амплитуд A1g- и Eg-фо-
нонов от безразмерной длительности импульса накачки.
Символы — экспериментальные точки, сплошная линия —
наилучшая аппроксимация зависимости полносимметрич-

ных амплитуд

4. ОБСУЖДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ

Попытаемся разобраться, какие факторы, при-
водящие к идентичным зависимостям амплитуд ко-
герентных фононов, генерируемых различными ме-
ханизмами, от длительности импульса возбуждения
не учтены в работе [13]. Для начала заметим, что
принципиальная разница между кинематическим и
динамическим возбуждениями когерентных фоно-
нов заключается в том, какая величина изменяется
при взаимодействии сверхкороткого лазерного им-
пульса с кристаллом. Предположим, что изначально
атомы покоятся, находясь в минимуме потенциала.
Если атомы решетки в результате «ударного» воз-
буждения приходят в движение, которое происходит
в неизменном потенциале, то энергия поступает в
систему за счет кинетической энергии атомов. Если
«удар» принимает потенциал, в котором находятся
атомы, то мы имеем дело с изменением потенциаль-
ной энергии, которая определяется распределением
электронной плотности в кристалле. При заданном
импульсе воздействия направления движения ато-
мов в неизменном и смещенном потенциалах раз-
личны. В неизменном потенциале атомы начинают
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Рис. 10. Зависимости амплитуд A1g- и Eg-фононов от
средней мощности возбуждающего лазера при фиксиро-
ванной длительности импульса. Символы — эксперимен-
тальные точки, штриховая линия — линейная аппроксима-

ция, экстраполированная к началу координат

движение в направлении воздействия, удаляясь от
равновесной позиции, тогда как в смещенном потен-
циале движение происходит в направлении нового
положения равновесия. Именно эта разница, по мне-
нию авторов работы [13], приводит к измененной,
относительно механизма смещения, зависимости ам-
плитуды когерентных осцилляций от длительности
воздействия при рамановском возбуждении.
Как было указано ранее [11], свести механизм

смещения к резонансному рамановскому рассеянию
можно только при условии объединения горячей лю-
минесценции и рамановского рассеяния. Если в по-
следнем случае рождение фонона возможно как до,
так и после поглощения фотона, то в первом слу-
чае создание фонона происходит только вслед за по-
глощением фотона. Это уменьшает число возмож-
ных способов упорядочения вершин фейнмановской
диаграммы, необходимой для описания акта рассе-
яния [35], и приводит к существенным различиям в
вероятностях элементарных актов рассеяния. Рама-
новское рассеяние в нерезонансном случае являет-
ся единым, одностадийным двухфотонным процес-

сом, тогда как горячая люминесценция (и ее аналог
во временно́й области — механизм смещения) яв-
ляется двухступенчатым процессом, который суще-
ственным образом зависит от релаксации фотовоз-
бужденных носителей [11]. Существенным различи-
ем между ними является то, что рамановский про-
цесс определяется поперечной релаксацией, тогда
как механизм смещения контролируется продольной
релаксацией и реализует когерентность решеточной
подсистемы за счет быстрых нерадиационных про-
цессов [11, 36].
Расчеты в работе [13] были проведены для ре-

зонансного случая, в котором, по мнению авторов,
вклад «ударного» поглощения доминирует над ра-
мановским вкладом. Наши измерения проведены
при энергии фотонов 1.6 эВ, отстроенной от мак-
симума резонансного профиля рамановского рассе-
яния, расположенного при 2.2 эВ [20,30]. При такой
отстройке, согласно [13], в когерентной динамике до-
минирует механизм смещения. Действительно, ам-
плитуды полносимметричных фононов значитель-
но больше амплитуд низкосиметричных мод, воз-
буждаемых динамически. Однако следует заметить,
что пионерские эксперименты по генерации коге-
рентных фононов в сурьме были проведены именно
для резонансного случая, в котором никаких сле-
дов дважды вырожденных Eg-фононов, возбуждае-
мых по рамановскому механизму, не было обнару-
жено [5, 6]. Кстати, именно этот факт — отсутствие
низкосимметричных Eg-фононов в когерентном от-
клике — стимулировал создание механизма смеще-
ния [4]. Это отсутствиеEg-мод обусловлено структу-
рой их рамановского тензора, в котором диагональ-
ные компоненты имеют различные знаки и поэтому
могут компенсировать друг друга при изотропном
детектировании (их вклад изменяется как cos 2θ,
где θ — угол между кристаллографической осью
и вектором поляризации лазерного излучения). Та-
ким образом, механизм генерации когерентных фо-
нонов обусловлен, скорей всего, симметрией фонон-
ных мод, а не резонансными условиями и/или дли-
тельностью импульса возбуждения.
Поскольку в нашей работе длительность самых

коротких импульсов была больше 30 фс, а число
осцилляций электромагнитного поля превышало 10
циклов, понятие огибающей импульса, с точки зре-
ния его физического содержания, сохраняет смысл.
Поэтому использованный в работе [13] метод мед-
ленно меняющейся огибающей светового импульса
должен быть адекватен поставленной задаче. Вряд
ли можно ожидать, что другая форма лазерного им-
пульса, отличная от использованной в работе [13]
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гауссовой, приведет к модификации основных выво-
дов работы (гауссовы импульсы и импульсы в фор-
ме гиперболический секанс дают практически сов-
падающие результаты [26]). Эксперимент, проведен-
ный с прямоугольными лазерными импульсами для
полносимметричных когерентных фононов теллура
[30], и его теоретическое описание [37] показали, что
зависимость когерентной амплитуды от длительно-
сти τ импульса, нормированной на период осцилля-
ций T , хорошо аппроксимируется кардинальным си-
нусом

sinc
τ

T
=

sin(πτ/T )

πτ/T
.

Однако и в этом случае при значениях аргумента,
меньших единицы, функция монотонно убывает и
никакого максимума при промежуточных значени-
ях аргумента не реализуется. Более того, относи-
тельно недавнее исследование показало, что макси-
мальная когерентная амплитуда фонона, вне зави-
симости от механизма возбуждения, возникает при
спектрально-ограниченном импульсе и убывает при
любой форме более узкого спектра [38].

Возможно причины расхождения теории и экс-
перимента следует искать в некорректном учете
времени жизни электронного состояния, в котором
происходит генерация решеточной когерентности.
Действительно, вынуждающая сила дается сверт-
кой лазерного импульса с временем жизни элек-
тронного состояния, в котором реализуется генера-
ция когерентных фононов. В случае кинематическо-
го возбуждения это может быть описано ступенча-
той функцией, уширенной длительностью импуль-
са, и до тех пор, пока время жизни много больше
обратной частоты фонона, вынуждающая сила сла-
бо зависит от времени жизни электронного состо-
яния. Однако когда время жизни становится срав-
нимым с обратной частотой фонона, вынуждающая
сила приобретает вид колокола, а ее величина в мак-
симуме пропорциональна времени жизни. Посколь-
ку как в первом, так и во втором случае когерент-
ная амплитуда пропорциональна пиковой интенсив-
ности возбуждающего импульса, когерентный от-
клик увеличивается с уменьшением длительности
импульса при его неизменной энергии. Эта карти-
на, скорее всего, соответствует двухтензорной моде-
ли генерации решеточной когерентности [7], в кото-
рой рамановские тензоры фононов в кристаллах с
большим линейным поглощением различны для из-
мерений, проводимых во временной и частотной об-
ластях. Если для прозрачного кристалла матричные

L1 L1

L2 L2

L3 L3

E
||C

1

а б

Рис. 11. Схематическое распределение электронной плот-
ности в трех эквивалентных L-точках зоны Бриллюэна
сурьмы во время (а) и после (б ) воздействия сверхко-
роткого лазерного импульса, поляризованного вдоль бис-
секторной оси. Поскольку больше носителей возбуждено в
точке L1, тригональная симметрия сразу после возбужде-
ния нарушена (исчезает ось симметрии третьего порядка)
и распределение носителей имеет Eg-симметрию. б ) Быст-
рая релаксация импульса носителей, схематически пока-
занная двусторонними штриховыми стрелками, восстанав-
ливает тригональную симметрию, оставляя электронные

возбуждения полной A1g-симметрии

элементы стандартного рамановского тензора дают-
ся соотношением

αik(ω, ω − Ω) =
dRe ε(ω)

dω
+ i

d Im ε(ω)

dω
, (5)

где Re ε(ω) и Im ε(ω) — действительная и мнимая
части диэлектрической функции, а ω — круговая
частота электромагнитного поля, то в случае боль-
шого линейного поглощения элементы тензора име-
ют вид

αik(ω, ω − Ω) =
dRe ε(ω)

dω
+ i

2 Im ε(ω)

Ω
. (6)

Поскольку для сурьмы на длине волны титан-
сапфирового лазера имеем dRe ε(ω)/dω ≈ 10 эВ−1,
d Im ε(ω)/dω ≈ 40 эВ−1, тогда как 2 Im ε(ω)/Ω ≈
≈ 400 эВ−1 [8, 20], очевидно, что вклад второго
тензора (6) значительно превышает вклад перво-
го тензора (5). Это объясняет, почему в кристалле
со стандартной (небольшой) рамановской поляризу-
емостью амплитуды когерентных фононов велики.
Более того, двухтензорная модель [7] при должном
учете времен жизни промежуточных электронных
возбуждений [39] позволяет оценить сверхкороткие
времена жизни и сравнить температурные зависи-
мости временной (накачка-зондирование) и частот-
ной (спонтанное рамановское рассеяние) областей,
так как изменение температуры дает возможность
варьировать время жизни промежуточного состоя-
ния.
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Такое сравнение [8], основанное на сопоставле-
нии амплитуд тепловых и когерентных фононов, бы-
ло ранее проведено для кристаллов сурьмы и уста-
новило, что в сурьме время жизни промежуточных
электронных состояний, ответственных за генера-
цию когерентных фононов низкой симметрии, по-
разительно мало (менее 6 фс при комнатной тем-
пературе). Это обусловлено тем, что электронные
состояния Eg-симметрии, возникающие в результа-
те поляризационной зависимости дипольных мат-
ричных элементов оптических переходов и сводя-
щиеся к разбалансировке заселенностей электрон-
ных карманов в L-точках зоны Бриллюэна, затуха-
ют намного быстрее за счет релаксации импульса
носителей, чем происходит термализация электрон-
ных возбуждений. Поэтому, после того как нару-
шенная дисбалансом тригональная симметрия вос-
становлена, электронные возбуждения могут взаи-
модействовать только с полносимметричными фо-
нонами (рис. 11). Следует, однако, заметить, что та-
кое малое время жизни практически исключает ре-
зонансный характер рассеяния света, при котором
время жизни промежуточного состояния с необхо-
димостью велико [35]. Поэтому более пристального
экспериментального внимания заслуживает поведе-
ние отрицательного провала вблизи нулевых задер-
жек в зависимости от длительности импульса на-
качки и температуры. Дело в том, что в работе [33]
этот провал был связан с нерезонансным раманов-
ским вкладом, который сравним с вкладом механиз-
ма смещения только при малых временных задерж-
ках.

5. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Методом накачки-зондирования фемтосекунд-
ными лазерными импульсами исследована генера-
ция когерентных оптических A1g- и Eg-фононов в
монокристалле сурьмы. Показано, что при варьиро-
вании длительности импульса накачки при неизмен-
ной длительности зондирующего излучения ампли-
туды когерентных фононов экспоненциально умень-
шаются с ростом длительности импульса накачки.
При этом спады когерентных амплитуд в случае без-
размерной длительности импульса (нормированной
на период фонона) полностью идентичны для пол-
носимметричных и дважды вырожденных фононов.
С учетом того, что механизм возбуждения коге-
рентных фононов низкой симметрии контролирует-
ся динамическим вкладом (о чем свидетельствует
синусоидальный характер осцилляций), а полносим-

метричные моды возбуждаются кинематически по
механизму смещения (что подтверждается косину-
соидальным видом осцилляций), установлено, что
утверждение работы [13] о различном характере
зависимостей амплитуд от длительности импуль-
са накачки для динамического и кинематического
возбуждений не соответствует экспериментальным
данным. Кроме этого, показано, что частоты, вре-
мена жизни и начальные фазы когерентных фо-
нонов обеих симметрий в пределах точности экс-
перимента не зависят от длительности импульса
накачки. Предложено объяснение идентичных за-
висимостей когерентных амплитуд, определяемых
спектром накачки, двухтензорной моделью [8], для
которой динамический и кинематический вклады
контролируются временем жизни промежуточного
электронного состояния, в котором создается реше-
точная когерентность.

Автор признателен М. В. Лебедеву и K. Ishioka
за стимулирующие дискуссии на ранних стади-
ях работы [25–27]. Исследование выполнено при
частичной финансовой поддержке РФФИ (грант
№14-42-03576-р).
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