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Полносимметричные A1g-фононы были исследованы для равновесного и когерентного состояний ре-
шетки Bi2Te3. Изучение равновесных фононов проводилось в частотном домене методом спонтанного
рамановского рассеяния, тогда как для когерентных фононов был использован метод активной фемтосе-
кундной спектроскопии, позволяющий реализовать измерения во временном домене. В последнем случае
фемтосекундные лазерные импульсы были использованы как для генерации, так и для детектирования
когерентных A1g-фононов, наличие у которых хорошо определенной фазы позволило осуществить се-
лективный оптический контроль динамики решетки. Сравнение результатов, полученных в частотном и
временном доменах, позволяет предположить, что диагональные и недиагональные элементы матрицы
плотности решеточных возбуждений релаксируют с одним и тем же характерным временем соответствен-
но к равновесному и нулевому значениям.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Одним из направлений физики твердого тела
является поиск и изучение новых материалов, де-
монстрирующих уникальные физические свойства.
С фундаментальной точки зрения эти необычные
свойства, как правило, обусловлены новой физи-
кой, понимание которой расширяет горизонты на-
шего познания, а практический аспект исследова-
ний обусловлен тем, что использование подобных
материалов поможет создать приборы нового по-
коления, обладающие характеристиками, недоступ-
ными для существующих устройств. К таким пер-
спективным материалам относится и класс узко-
зонных полупроводников с инвертированной запре-
щенной щелью, так называемых трехмерных топо-
логических изоляторов [1, 2], типичным представи-
телем которых является теллурид висмута Bi2Te3
[3]. Этому материалу присущи уникальные термо-
электрические свойства, а в соединении с други-
ми халькогенидами он обладает свойствами мате-
риала с фазовым переходом (phase-change material)
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[4]. Тем не менее, к настоящему времени основной
интерес к Bi2Te3 вызван тем, что, будучи изолято-
ром в объеме, он обладает бесщелевыми состояни-
ями на поверхности. Бездиссипативный транспорт
спин-поляризованного тока реализуется из-за силь-
ного спин-орбитального взаимодействия, приводя-
щего к инвертированию зон на краях щели и, как
следствие, к появлению на поверхности состояний
с дисперсией дираковского типа, защищенных от
обратного рассеяния. Необычные свойства поверх-
ности, обусловленные топологической защищеннос-
тью конуса Дирака вследствие симметрии обраще-
ния времени [1, 2], вместе с достаточно большой ве-
личиной (0.15 мэВ) объемной энергетической ще-
ли открывают потенциальные возможности как для
использования Bi2Te3 в новых, функционирующих
при комнатной температуре, спинтронных и магни-
тоэлектрических устройствах, так и для создания
квантовых компьютеров [4]. Детальные исследова-
ния топологических изоляторов современными ме-
тодами становятся все более интенсивными [1, 2], и
можно ожидать, что выяснение особенностей дина-
мики решетки топологического изолятора позволит
управлять свойствами этого необычного состояния.
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Многие фундаментальные физические свойства
твердых тел полностью определяются характером
колебаний атомов [5], т. е. возбуждениями кристал-
лической решетки (фононами), тогда как ряд дру-
гих свойств в той или иной степени от них зависит.
В равновесном состоянии тепловые, т. е. никак не
коррелированные фононы, имеют различные длины
волн, распространяются во всевозможных направ-
лениях и, накладываясь друг на друга, приводят к
хаотичному смещению отдельных атомов. В этом со-
стоянии матрица плотности фононов имеет диаго-
нальный вид:

ρ̂ = N
∞∑
n=0

e−nβ|n〉〈n|, (1)

где каждое энергетическое состояние |n〉 занято с ве-
роятностью Pn = Ne−nβ , N — константа нормиров-
ки, а β ≡ �Ω/kT . Здесь и в дальнейшем Ω, T , k и �

обозначают соответственно частоту фонона, темпе-
ратуру и постоянные Больцмана и Планка. Матри-
ца плотности теплового состояния не имеет недиа-
гональных элементов, так как в равновесии отсут-
ствуют соотношения между фазами фононов.

Для исследования свойств длинноволновых теп-
ловых фононов идеально подходит эффект спон-
танного рамановского (комбинационного) рассеяния
света, который сам по себе является необходимым
процессом, ответственным за реализацию термоди-
намически равновесного состояния [6]. При кванто-
вомеханическом описании испускание фотона про-
исходит спонтанно и сопровождается рождением
(стоксовый канал) или уничтожением (антистоксо-
вый канал) оптического фонона и поглощением воз-
буждающего фотона. Рамановское рассеяние в его
нерезонансной реализации является единым, одно-
стадийным двухфотонным процессом, в котором мо-
менты создания и уничтожения фотонов и фонона
не фиксированы [7, 8]. Поскольку рассеяние проис-
ходит с участием фонона, с помощью этого явления
можно получать информацию о динамике движения
атомов кристалла. В силу того, что процесс спонтан-
ный, среднее число фононов в тепловом состоянии
зависит только от температуры и энергии моды, а
в рамановском спектре наблюдается значительное
превышение интенсивности стоксовой компоненты
IS над антистоксовой компонентой рассеяния IaS ,

IaS
IS

∝ exp

(
−�Ω

κT

)
.

Наряду с тепловым (равновесным) состоянием
возбуждений решетки, последние могут быть приго-
товлены в когерентном состоянии. Такое состояние

может быть реализовано фемтосекундными лазер-
ными импульсами, которые переводят фононы в су-
перпозиционные (когерентные) состояния в процес-
се «ударного» нестационарного вынужденного рас-
сеяния света, для которого время воздействия мень-
ше обратной частоты комбинационного перехода.
В этом случае когерентность возникает в услови-
ях неравновесности, реализуемой внешней накач-
кой, т. е. в ситуации, которая во многом аналогич-
на эффекту Бенара, концентрационным колебаниям
Белоусова –Жаботинского и лазерной генерации [9].
Матрица плотности такого состояния имеет недиа-
гональные элементы, которые отсутствуют для тер-
модинамического равновесия [10],

ρ̂ = N
∞∑

m,n=0

e−nβ |m〉〈n|, (2)

и характеризуют корреляции (взаимодействия)
между различными фоковскими состояниями.

Несмотря на то что при комнатной температуре
амплитуда вынужденных решеточных колебаний,
созданных в процессе нестационарного вынужден-
ного рассеяния света, составляет не более 10−4–10−3

от величины среднеквадратичных тепловых смеще-
ний атомов, интенсивности стоксовой и антистоксо-
вой компонент рассеяния, которые для когерентного
ансамбля совпадают, на порядки превышают интен-
сивности, отвечающие рассеянию на тепловых фо-
нонах [11]. Подобная нестационарная когерентность
кардинально отличается от явлений сверхтекучести
и сверхпроводимости, которые являются проявлени-
ем квантовых закономерностей в макроскопическом
масштабе и в которых когерентность реализуется в
условиях равновесия.

Суперпозиционное (когерентное) состояние фо-
нонов проявляется во временной модуляции сиг-
нала отражения/пропускания слабого зондирующе-
го импульса, который следует с контролируемой
временной задержкой за импульсом возбуждения.
Эти осцилляции существуют до тех пор, пока со-
храняются фазовые соотношения между состояни-
ями суперпозиции, т. е. пока недиагональные ком-
поненты матрицы плотности не исчезнут. Поэто-
му время жизни когерентности может быть изме-
рено по затуханию когерентных осцилляций. Метод
накачки–зондирования фемтосекундными лазерны-
ми импульсами дает прямой доступ к временному
домену (time-domain), который при необходимости с
помощью преобразования Фурье может быть транс-
формирован в частотный домен (frequency domain),
где происходит измерение спонтанного рассеяния
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света. В режиме сверхкоротких импульсов нестацио-
нарное вынужденное рассеяние приводит к ряду но-
вых явлений и возможностей. Например, стабиль-
ная фаза фононного ансамбля, возникающая при
длительности импульса накачки, меньшей обратной
частоты фонона, позволяет осуществить когерент-
ный контроль решеточных смещений, который был
реализован для целого ряда модельных систем [12].

Фермионы Дирака в топологических изоляторах
имеют запрет на обратное рассеяние, но другие про-
цессы рассеяния могут влиять на их предполагае-
мый баллистический транспорт. Технически можно
свести к минимуму или даже полностью устранить
дефекты поверхности, но фононы будут присутство-
вать всегда. Следовательно, электрон-фононное вза-
имодействие будет доминирующим механизмом рас-
сеяния для дираковских фермионов на этих поверх-
ностях при конечных температурах. Основной про-
блемой электрон-фононного взаимодействия явля-
ется выяснение вопроса — какие именно электрон-
ные состояния и фононы ответственны за это взаи-
модействие. Ряд недавних исследований [13–16], по-
хоже, привел к консенсусу о преобладании вклада
полносимметричных фононных мод в рассеяние в
сильных топологических изоляторах. Поэтому ис-
следование полносимметричных тепловых и коге-
рентных фононов топологического изолятора мето-
дами, которые полностью определяются специфи-
кой эффективного электрон-фононного взаимодей-
ствия, имеет потенциал для будущих приложений.

Целью данной работы является сравнение вре-
мен продольной и поперечной релаксаций матри-
цы плотности решеточных возбуждений для случая
полносимметричных фононов теллурида висмута.
Продольная релаксация (релаксация диагональных
элементов), контролируемая диссипативным про-
цессом энергетической релаксации, определяется об-
ратной шириной фононной линии, регистрируемой
методом спонтанного рассеяния. Поперечная релак-
сация, сводящаяся к исчезновению недиагональных
элементов матрицы плотности, может быть измере-
на непосредственно как время жизни когерентных
фононов, создаваемых фемтосекундными лазерны-
ми импульсами.

2. ДЕТАЛИ ЭКСПЕРИМЕНТА

В данной работе исследовался кристалл теллу-
рида висмута, выращенный методом Бриджмена,
аналогичный образцам, ранее использованным в ра-
ботах [17, 18]. Оптически гладкая базисная поверх-
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Рис. 1. (В цвете онлайн) Примитивная тригональная ячей-
ка и гексагональная кристаллическая структура Bi2Te3, в
которой один из квинтетов выделен красными линиями

ность (111), перпендикулярная тригональной оси,
получалась перед каждым экспериментом методом
эксфолиации. Слоистое соединение Bi2Te3 кристал-
лизуется в ромбоэдрической структуре D5

3d(R3m),
которую можно представить в виде гексагональной
с элементарной ячейкой, содержащей три пятислой-
ных блока (квинтета), см. рис. 1. Внутри каждо-
го квинтета атомы связаны ковалентными и ион-
ными связями, тогда как межблоковое взаимодей-
ствие имеет ван-дер-ваальсовский характер. Топо-
логическое поверхностное состояние теллурида вис-
мута имеет правильную коническую форму только
вблизи точки Дирака, которая расположена ниже
уровня Ферми. При удалении от точки Дирака се-
чение конуса начинает гексагонально искажаться и
вблизи дна зоны проводимости принимает форму
снежинки.

Анализ распределения зарядовой плотности ди-
раковского состояния показал, что оно образовано
в основном орбиталями полуметалла Bi и орбита-
лями краевых атомов халькогена Te1 [19]. Посколь-
ку примитивная ячейка Bi2Te3 содержит 5 атомов,
разложение по неприводимым представлениям то-
чечной группы D3d дает для фононов в Γ-точке
зоны Бриллюэна 15 мод, две из которых являют-
ся полносимметричными A1g(Γ

+
1 ). Последние явля-

ются комбинационно-активными и, как следствие,
могут быть исследованы в частотном домене ме-
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тодом рамановского рассеяния [6], а во временном
домене — методом накачки-зондирования фемтосе-
кундными лазерными импульсами [12].

В данной работе рамановское рассеяние света
измерялось в геометрии обратного рассеяния при
помощи тройного микроспектрометра Microdil-28.
Возбуждение осуществлялось линией 532.1 нм твер-
дотельного лазера с мощностью, меньшей 1 мВт,
сфокусированной 50-кратным объективом. Спектры
регистрировались многоканальным детектором на
основе ПЗС-матрицы (прибор с зарядовой связью),
охлаждаемым жидким азотом. Место возбужде-
ния (характерный размер лазерного пятна меньше
3 мкм) контролировалось с помощью микроскопиче-
ской приставки, позволяющей возбуждать в различ-
ных измерениях одну и ту же область кристалла.
Поляризация рассеянного света не контролирова-
лась, поскольку полносимметричные моды изотроп-
ны для базисной плоскости.

Для исследования когерентной динамики решет-
ки использовался метод накачки с последующим
зондированием задержанными во времени фемто-
секундными лазерными импульсами. При малой
интенсивности возбуждающего излучения сигнал
пробного импульса содержит осцилляции с ампли-
тудой, пропорциональной интенсивности накачки, и
частотой, соответствующей частоте возбуждаемой
фононной моды. В невырожденной схеме, использо-
ванной в данной работе, два лазера на титанате сап-
фира обеспечивали импульсы с длинами волн λ =

= 830 нм (накачка) и λ = 818 нм (зонд) длительно-
стью, не превышающей 50 фс, и частотой следова-
ния 1 ГГц. Частоты следования импульсов лазеров
были сдвинуты на несколько килогерц для обеспе-
чения электронной временной задержки (асинхрон-
ное оптическое детектирование [18]). Интенсивность
возбуждающего импульса, как правило, превыша-
ла интенсивность зонда на порядок, а размер об-
ласти возбуждения был больше области зондирова-
ния, чтобы свести к минимуму влияние неоднород-
ности возбуждения.

В эксперименте измерялась разность коэффици-
ентов отражения возбужденного R(t > 0) и невоз-
бужденного R0(t < 0) кристаллов как функция вре-
мени t между накачкой и зондированием, которая
затем нормировалась на коэффициент отражения
невозбужденного образца. При этом использовалась
геометрия с коллинеарными электрическими векто-
рами импульсов накачки и зондирования, перпен-
дикулярными тригональной оси кристалла, а при
детектировании поляризационный анализ зонда не
проводился (изотропное детектирование).

Для осуществления когерентного контроля им-
пульс накачки расщеплялся на два идентичных им-
пульса одинаковой интенсивности и поляризации
при помощи интерферометра Майкельсона [20]. Ва-
рьированием одного из плеч интерферометра дости-
галось необходимое временное разделение импуль-
сов накачки τ1,2. Эта линия задержки состояла из
глухого зеркала, расположенного на прецизионном
микрометрическом столике, и обеспечивала времен-
ное разрешение с погрешностью, меньшей 3 фс. Так-
же следует отметить, что все основные экспери-
менты как во временном, так и в частотном доме-
нах проводились при комнатной температуре. Бо-
лее подробно детали эксперимента изложены в ра-
ботах [17, 18, 20].

3. ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ И
ОБСУЖДЕНИЕ

Начнем с исследований частотного домена, в ко-
тором вся информация содержится в спектре равно-
весных фононов. На рис. 2 представлен типичный
неполяризованный стоксовый спектр спонтанного
рамановского рассеяния Bi2Te3. Спектр получен
при возбуждении кристалла линией λ = 532.1 нм,
поляризованной вдоль бинарной оси; при этом ана-
лиз поляризации рассеянного света не проводился.
Отсутствие поляризационного анализа не влияет на
интенсивности полносимметричных мод, поскольку
их рамановский тензор изотропен в базисной плос-
кости ab, однако не позволяет однозначно судить
об интенсивности низкосимметричных Eg-фононов
[18]. Относительные интенсивности фононных ли-
ний практически не зависели от места на кристал-
ле, что подтверждает его однородность. Увеличение
интенсивности возбуждения приводило к поврежде-
нию кристалла, при этом спектр модифицировал-
ся кардинальным образом за счет сегрегированных
атомов теллура [18]. Поэтому все измерения прово-
дились при мощности возбуждения, меньшей 1 мВт,
и хорошо воспроизводились.

В спектре Bi2Te3 доминируют три фононные
моды с частотами 59.8, 101.3 и 134.5 см−1 (1 ТГц =

= 33.3 см−1), две из которых (первая и последняя)
соответствуют полносимметричным модам A

(I)
1g и

A
(II)
1g . Низкочастотная мода спектра с частотой

35.9 см−1, интегральная интенсивность которой на
порядок меньше интенсивности высокочастотных
мод, как и мода с частотой 101.3 см−1, относится
к дважды вырожденным Eg-фононам. Несмотря
на то что существует целый ряд исследований
спонтанного рамановского рассеяния в Bi2Te3
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Рис. 2. (В цвете онлайн) Стоксова компонента неполяризо-
ванного рамановского спектра, полученная при возбужде-
нии базисной плоскости ab монокристалла Bi2Te3. Сплош-
ные красные линии представляют собой результат подгон-
ки полносимметричных мод контурами Фойгта, открытые
кружки — экспериментальные точки. На вставках схема-
тически показан характер движения атомов в каждой из

мод

[18, 21–25], который демонстрирует практически
совпадающие частоты фононных мод, ширины
фононных линий и их интенсивности сильно раз-
личаются. Это обусловлено тем, что ширина линии
и определяемая ей интегральная интенсивность во
многом зависят от спектрального разрешения при-
бора, и соответствующие корректировки зачастую
сравнимы с естественной шириной линии, тогда как
определение позиций линий не требует подобной
коррекции. Для определения интенсивности, пози-
ции и спектральной ширины полносимметричных
фононных мод их пики аппроксимировались конту-
рами Фойгта, которые являются сверткой функции
Лоренца, ответственной за фононный контур, и
функции Гаусса, описывающей спектральное разре-
шение прибора (в нашем случае не хуже 1.5 см−1).
Результат этой подгонки показан на рис. 2 сплош-
ными линиями для обеих мод полной симметрии,
а полученные в результате подгонки параметры
тепловых фононов приведены в таблице.

В полносимметричных модах атомы смещаются
вдоль тригональной оси Bi2Te3 [21]. При этом в низ-
кочастотной моде A

(I)
1g атомы Bi и Te1 двух внеш-

них слоев квинтета движутся в фазе, тогда как в
высокочастотной моде A

(II)
1g движение происходит в

противофазе (см. вставки на рис. 2), что объясняет
различие и порядок следования их частот. Атомы
Te2, расположенные в центре инверсии, не прини-
мают участия в рамановских модах. Интегральные
интенсивности полносимметричных мод сравнимы,
однако интенсивность высокочастотной моды A

(II)
1g

несколько больше. Это может быть следствием то-
го, что A

(II)
1g -фонон модулирует связь Bi–Te2, имею-

щую ковалентный характер, тогда как низкочастот-
ная мода меняет межслоевое расстояние Te2–Te2,
которое контролируется взаимодействием Ван-дер-
Ваальса. Полная ширина на уровне половинной ин-
тенсивности высокочастотной моды A

(II)
1g (9.7 см−1)

больше ширины низкочастотной моды A
(I)
1g , для ко-

торой она не превышает 3.7 см−1. Согласно соот-
ношению неопределенности, это отвечает большему
времени жизни (τ = 4.53 пс) синфазного движения
атомов, что может быть обусловлено спецификой
дисперсии исследуемых оптических мод и плотно-
стью состояний акустических мод, участвующих в
ангармоническом распаде. Действительно, процес-
сом, в основном определяющим естественную ши-
рину линии стоксовой компоненты рассеяния, яв-
ляется диссипативная потеря модой колебательного
кванта [6]. При этом конечное время жизни оптиче-
ского фонона обусловлено ангармоническим взаимо-
действием, в котором доминирующими оказывают-
ся процессы распада на два или три фонона, принад-
лежащих акустической ветви. Помимо этого, глуби-
на δ проникновения света в теллуриде висмута на
данной длине волны порядка 10 нм [26], что может
приводить к возбуждению фононных мод с конеч-
ными квазиимпульсами и, вследствие их дисперсии,
к уширению спектральных линий [27]. Однако ряд
существующих расчетов динамики решетки [19, 28,
29] предсказывает вблизи Γ-точки зоны Бриллюэна
более сильную дисперсию Ω(k) для низкочастотной
моды A

(I)
1g , тогда как эксперимент свидетельству-

ет о более быстром распаде высокочастотной моды
A

(II)
1g . Учет спин-орбитального взаимодействия [29]

ведет к достаточно сильной дисперсии обеих мод с
различной зависимостью наклона оптической ветви
∂Ω(k)/∂k, однако при этом частота низкочастотной
моды A

(I)
1g , для которой ∂Ω(k)/∂k < 0, не совпадает

с экспериментально определяемым значением.

6 ЖЭТФ, вып. 1
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Таблица. Параметры полносимметричных фононов, определяемые из данных частотного (рамановское рассеяние)
и временного (накачка–зондирование) доменов. Времена жизни для данных рамановского рассеяния определялись
из соотношения τ = 2/ΔΩ, в котором ΔΩ — ширина лоренцевского вклада спектральной линии на половинной ин-
тенсивности. В последнем столбце приведены соотношения для интегральных интенсивностей рамановских линий

и когерентных амплитуд обеих мод

Мода
Частота, ТГц Время жизни, пс

Отношение A
(I)
1g /A

(II)
1g интен-

сивностей и амплитуд
Рамановское
рассеяние

Накачка–зон-
дирование

Рамановское
рассеяние

Накачка–зон-
дирование

Рамановское
рассеяние

Накачка–зон-
дирование

A
(I)
1g 1.79± 0.03 1.82± 0.05 4.53± 0.10 4.61± 0.10

0.9± 0.3 1.47± 0.25
A

(II)
1g 4.03± 0.04 4.02± 0.10 1.71± 0.10 1.62± 0.20

Рассмотрев характеристики тепловых фононов,
полученные в частотном домене, обратимся к свой-
ствам когерентных фононов, которые получаются
методом накачки–зондирования фемтосекундными
лазерными импульсами. Как мы уже видели, вре-
мена жизни оптических фононов находятся в пико-
секундном диапазоне, и в частотном домене, к ко-
торому относится рамановская спектроскопия, из-
меряются косвенным путем — как обратная величи-
на ширины соответствующей линии рассеяния. Оче-
видно, что прямое измерение времени жизни фо-
нонов, которое требует временного разрешения, по
крайней мере на пикосекундном уровне, имеет пре-
имущество по отношению к косвенному методу и
позволяет не только проверить результат последне-
го, но и, в ряде случаев, уточнить процессы, опре-
деляющие время жизни решеточных возбуждений.

Для исследования когерентной динамики решет-
ки использовался метод активной спектроскопии, в
котором неравновесное, когерентное состояние ре-
шетки создавалось мощным фемтосекундным им-
пульсом накачки, а его кинетика отслеживалась по
изменению сигнала отражения слабого зондирую-
щего импульса. Использование сверхкоротких ла-
зерных импульсов позволяет инициировать и управ-
лять движением атомов кристаллической решетки
[12]. Действительно, фотоны лазерного импульса с
частотами, различающимися на величину кванта ре-
шеточных колебаний, приводят к генерации коге-
рентных фононов, т. е. колебаний решетки, при ко-
торых все атомы движутся синхронно, поскольку
решетка после воздействия импульса накачки нахо-
дится в квантовой суперпозиции основного и воз-
бужденных состояний.

Для прозрачных кристаллов механизм гене-
рации когерентности описывается в терминах

внутриимпульсного вынужденного комбинационно-
го рассеяния света (в англоязычной литературе —
interpulse (or impulsive) stimulated Raman scattering,
что иногда переводится на русский как «ударное»
рассеяние) [30]. Для непрозрачных сред, к которым
относится и теллурид висмута, для полносим-
метричных мод реализуется механизм смещения
(displacive excitation of coherent phonons [31]).

В рамановской модели сверхкороткий импульс,
ширина спектра которого сравнима с частотой фо-
нона, приводит к когерентному колебанию решетки
на любой из комбинационно-активных мод. Вынуж-
дающей силой в этом случае являются множествен-
ные пары компонент электромагнитного поля, раз-
несенных на частоту фонона, который возбуждается
динамически [12, 30, 32].

В модели смещения возникновение осцилляций
объясняется иным способом. Считается, что лазер-
ный импульс накачки, приводя к увеличению кон-
центрации носителей, меняет экранировку, что ве-
дет к изменению равновесных межъядерных рассто-
яний. Атомы решетки, оказавшись на склоне меж-
атомного потенциала, начинают движение к новому,
смещенному положению равновесия и, вследствие
инерции, продолжают колебательное движение пос-
ле его достижения. Такое возбуждение имеет кине-
матический характер, так как атомы начинают дви-
жение с нулевой скоростью.

Несмотря на то что в обеих моделях генерация
когерентных фононов осуществляется за счет элект-
рон-фононного взаимодействия, существует мнение,
что эти два вида создания когерентности фундамен-
тально различны [33], которое оспаривается в целом
ряде работ [34–39], делающих попытку описать их
в рамках единого механизма. В унифицированной
модели предполагается, что различие между «удар-
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Рис. 3. Разрешенное во времени дифференциальное от-
ражение ΔR/R0 от базисной плоскости ab монокристалла
Bi2Te3. Верхняя вставка показывает осцилляции при ма-
лых временных задержках, тогда как на нижней вставке
приведен фурье-образ кинетики фотоиндуцированного от-

ражения

ным» рамановским рассеянием и механизмом сме-
щения обусловлено различной природой промежу-
точных электронных состояний (виртуальные или
реальные), принимающих участие в генерации коге-
рентных фононов, а механизм смещения может быть
сведен к резонансному случаю рамановского рассе-
яния [34], но только с учетом процессов «горячей»
люминесценции [8, 32].

На рис. 3 представлен типичный результат из-
мерений время-разрешенного оптического отклика
ΔR/R0 при возбуждении и последующем зондиро-
вании Bi2Te3 фемтосекундными импульсами. Ис-
пользование невырожденной схемы накачки–зонди-
рования позволило исключить возникновение коге-
рентного артефакта вблизи нулевых временных за-

держек [40] и получать информацию о параметрах
фонона при помощи одной компоненты тензора по-
ляризуемости (накачка и зондирование имеют одну
поляризацию, поэтому возбуждается и зондируется
только одна компонента αxx).

Как следует из рис. 3, после воздействия импуль-
са накачки происходит резкий спад отражения за
времена, меньшие 100 фс, что меньше полупериода
любой из полносимметричных мод. Этот спад от-
ражения обусловлен возбуждением носителей заря-
да в объемную и поверхностные зоны проводимо-
сти с их дальнейшей термализацией и формирова-
нием фермиевского распределения с высокой тем-
пературой [41]. Релаксация к равновесному значе-
нию занимает несколько пикосекунд и имеет апе-
риодический характер, свидетельствующий о том,
что электронное движение является передемпфи-
рованным [42]. Затухание релаксационного отклика
меньше критического, поскольку дифференциаль-
ное отражение восстанавливается до величин, ха-
рактерных для невозбужденного кристалла за вре-
мя порядка нескольких пикосекунд, однако «про-
скакивает» его по инерции. Релаксационное изме-
нение коэффициента отражения, скорей всего, свя-
зано с амбиполярной диффузией носителей из об-
ласти возбуждения, электрон-дырочной рекомбина-
цией и электрон-фононным взаимодействием, веду-
щим к остыванию электронного газа за счет гене-
рации некогерентных фононов и, соответственно, к
нагреву решетки. Окончание этих процессов, проис-
ходящее в диапазоне временных задержек порядка
нескольких десятков пикосекунд, означает достиже-
ние термодинамического равновесия между реше-
точной и электронной подсистемами.

На релаксационный (некогерентный) отклик фо-
тоиндуцированного отражения Bi2Te3 наложены ос-
цилляции, происходящие при малых временных за-
держках с большей, а при больших задержках с
меньшей частотой. Это ведет к характерной картине
биений (поляризационные биения), которая быстро
исчезает (см. верхнюю вставку на рис. 3) в силу раз-
личных времен когерентности и амплитуд мод, да-
ющих вклад в биения. Фурье-спектр фотоиндуциро-
ванного отражения, показанный на нижней вставке
на рис. 3, содержит два пика, частоты которых, 1.8
и 4.0 ТГц, совпадающие в пределах эксперименталь-
ной ошибки с данными рамановского рассеяния, со-
ответствуют полносимметричным модам A

(I)
1g и A

(II)
1g

Bi2Te3. Эти частоты, вместе или по отдельности,
регистрировались рядом групп, исследующих коге-
рентную динамику решетки Bi2Te3 [18, 23, 43–46].
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Следует отметить, что в фурье-спектре отсут-
ствует мода E

(II)
g , рамановская поляризуемость ко-

торой не меньше поляризуемостей полносимметрич-
ных мод (см. рис. 2). Более сильные шумы вблизи
3 ТГц в спектре Фурье имеют хорошую воспроиз-
водимость, однако ни в одном из экспериментов эти
шумы не приводили к формированию спектральной
линии. Отметим, что генерация и детектирование
низкосимметричных когерентных мод Eg в Bi2Te3
были реализованы в работе [46] при смене длины
волны возбуждения и понижении температуры, а
также при использовании анизотропного детектиро-
вания, позволяющего дискриминировать полносим-
метричные моды [23]. Пиковая амплитуда низкочас-
тотной моды A

(I)
1g фурье-спектра в 4 раза больше,

чем амплитуда высокочастотной моды A
(II)
1g , тогда

как полуширина этой моды приблизительно в три
раза меньше, а площади пиков полносимметричных
мод A

(I)
1g и A

(II)
1g различаются почти в полтора ра-

за. Следует отметить, что пиковые и интегральные
амплитуды мод зависели от диапазона, для которо-
го проводилось преобразование Фурье, и эта зависи-
мость была особенно ощутимой для временных диа-
пазонов, сравнимых со временем жизни высокочас-
тотной моды A

(II)
1g .

Для Bi2Te3 температура Дебая равна 165 К [4],
поэтому при комнатной температуре все моды ре-
шетки, включая полносимметричные, возбуждены
до прихода импульса накачки. Однако, поскольку
тепловые фононы находятся в стационарных состо-
яниях, их вклад в нормированное, дифференциаль-
ное времяразрешенное отражение проявляется толь-
ко во времени жизни когерентных фононов, которое
лимитируется упругими столкновениями в фонон-
ном газе. При этом основной вклад во время жиз-
ни когерентной моды дает взаимодействие с модами
резервуара. С понижением температуры частоты и
времена жизни обеих полносимметричных мод уве-
личиваются [46], а с ростом возбуждения мода A

(II)
1g

демонстрирует большую ангармоничность, проявля-
ющуюся в нелинейности отклика и возникновении
чирпа частоты осцилляций [18, 45].

Параметры когерентных фононов, наблюдаемых
во временном домене, определялись из эксперимен-
тальных данных двумя различными способами. В
первом случае кинетика фотоиндуцированного от-
ражения ΔR/R0 подгонялась двумя демпфирован-
ными гармоническими осцилляторами и набором
экспоненциальных членов:

( / ) .�R R0 10– 4

а

б

0 5 10 15 20
t, пс

1

20

0

–5

–5

5

–10

–15

Рис. 4. а) Кинетика фотоиндуцированного отражения
ΔR/R0 (а) и ее разложение (б) на когерентную (решеточ-
ную, кривая 1) и некогерентную (электронную, кривая 2)
компоненты. На рис. б компоненты разнесены по оси ор-

динат

ΔR

R0
=
∑
i

[
Bi exp

(
− t

τ
(el)
i

)
+

+ Ai exp

(
− t

τi

)
sin(Ωit+ ϕi)

]
, (3)

где Bi — амплитуды электронных вкладов, τ (el)i —
характерные времена изменения и восстановления
некогерентной компоненты, Ai — когерентная амп-
литуда, Ωi — круговая частота, τi — время коге-
рентности, а ϕi — начальнаяфаза соответствующего
полносимметричного A1g-фонона.

Подобная аппроксимация позволяет сравнить
когерентный и некогерентный вклады, которые ока-
зываются соизмеримыми, что иллюстрирует рис. 4.
Во втором случае для определения параметров
полносимметричных фононов сигнал фотоиндуци-
рованного отражения обрабатывался полосовым
фильтром с нижней и верхней частотами среза
соответственно 1 и 10 ТГц. Такая фильтрация
позволяла удалить релаксационную компоненту и
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Рис. 5. (В цвете онлайн) а) Когерентная часть сигнала
фотоиндуцированного отраженияΔR/R0 после обработки
полосовым фильтром (значки) и ее подгонка двумя зату-
хающими синусоидами (зеленая линия). б) Выделенные из
когерентной компоненты вклады полносимметричных мод

A
(I)
1g и A

(II)
1g

высокочастотные шумы и не влияла на параметры
осцилляций.

Отфильтрованный сигнал (ΔR/R0)osc, показан-
ный на рис. 5а, аппроксимировался двумя затуха-
ющими синусоидами, представляющими собой вто-
рой член формулы (3). Поскольку оба метода давали
практически неразличимые параметры когерентных
фононов, в дальнейшем будем приводить результа-
ты только второго метода. Эти когерентные ампли-
туды, частоты и времена жизни когерентных фоно-
нов A

(I)
1g и A

(II)
1g приведены в таблице. Отметим, что

начальные фазы обеих полносимметричных мод бы-
ли близки к π/2, что можно увидеть из разложения
когерентной части сигнала на компоненты (рис. 5б),
а отношение когерентных амплитуд мод A

(I)
1g и A

(II)
1g

превышало единицу. Относительная ошибка в опре-
делении начальной фазы и когерентной амплитуды

была больше для высокочастотной моды A
(II)
1g в си-

лу увеличенного отношения длительности импульса
к периоду осцилляций и меньшего времени жизни.

Из сравнения данных временного и частотного
доменов, представленных в таблице, также следует,
что времена жизни и частоты практически совпа-
дают для когерентных и тепловых фононов. Тем не
менее следует отметить, что частота тепловых фо-
нонов A

(I)
1g систематически несколько меньше часто-

ты, измеряемой во временном домене, хотя это раз-
личие не сильно превышает ошибку измерений. Это
различие может быть вызвано различными длинами
волны света и, как следствие, различной глубиной
проникновения света в экспериментах частотного и
временного доменов. В этом случае вклад поверх-
ностных состояний увеличивается для измерений в
частотном домене, поскольку для него глубина про-
никновения меньше [26]. Действительно, из измере-
ний времяразрешенной фотоэмиссии и расчетов ме-
тодом функционала плотности известно, что часто-
та поверхностной модыA

(I)
1g в топологическом изоля-

торе испытывает незначительное смягчение [16], по-
скольку для нее уменьшается ван-дер-ваальсовское
взаимодействие, играющее роль возвращающей си-
лы. Для примера, смягчение частоты поверхностной
моды A

(I)
1g до 0.2 ТГц было зафиксировано как для

монокристалла [16] методом фотоэмиссии с угловым
разрешением, так и в рамановских исследованиях
нанослоев Bi2Se3 [47].

Поскольку для высокочастотной моды A
(II)
1g

время когерентности существенно меньше времени
жизни низкочастотных осцилляций A

(I)
1g , можно

предположить, что ее параметры определяются
с большей погрешностью. Чтобы уточнить эти
параметры, был осуществлен оптический кон-
троль фотоиндуцированного отражения с целью
исключить вклад низкочастотной моды A

(I)
1g в

когерентный отклик. Для когерентного контроля
использовалась двухимпульсная схема накачки,
в которой первый лазерный импульс готовит ко-
герентное состояние решетки, тогда как второй
импульс усиливает или ослабляет осцилляции,
созданные первым импульсом [12, 20]. Это отчасти
похоже на интерференцию двух световых волн с
постоянной разностью фаз, при которой суммарная
интенсивность света в одних местах увеличивается,
а в других уменьшается, с той лишь разницей,
что интерференция в нашем случае происходит во
времени, а не в пространстве и интерферируют не
световые волны, а волны упругой деформации. В
двухимпульсной схеме эксперимента появляется
новый управляющий параметр τ1,2 — время за-
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Рис. 6. Когерентный контроль, иллюстрирующий подавление низкочастотной A
(I)
1g (а) и высокочастотной A

(II)
1g (б) мод.

Выбирая управляющие параметры τ1,2 = 275 фс и τ1,2 = 125 фс, практически совпадающие с полупериодами осцилля-
ций A

(I)
1g и A

(II)
1g , удается подавить низкочастотный (а) и высокочастотный (б) вклады, что можно легко увидеть как по

исчезновению картины биений при малых временных задержках, так и из фурье-спектров откликов, показанных на рис. в
и г. В последних доминирует только одна полносимметричная мода, тогда как другая практически исчезает, что следует

из качественного сравнения с фурье-спектром нижней вставки на рис. 3

держки между импульсами, поскольку кристалл
возбуждают не одним, а двумя импульсами с
контролируемой задержкой между ними. Нас инте-
ресуют высокочастотные осцилляции A

(II)
1g , время

расфазировки которых значительно меньше, чем
время расфазировки низкочастотных осцилляций
A

(I)
1g , и поэтому их вклад в фотоиндуцированное

отражение существен только при малых време-
нах задержки. Выбирая управляющий параметр
τ1,2 = 275 фс, практически совпадающий с полупе-
риодом низкочастотных осцилляций A

(I)
1g , и равные

интенсивности импульсов накачки, нам удалось
подавить A

(I)
1g -вклад, что можно легко увидеть

как по исчезновению картины биений, так и из
фурье-спектра отклика, приведенных на рис. 6.

Однако время жизни и частота A
(II)
1g -фононов,

полученные после подавления низкочастотных ос-
цилляций, практически совпадают с параметрами,
определяемыми из сигнала одноимпульсной методи-
ки. Тем не менее с помощью данного метода мож-

но существенно повысить точность определения па-
раметров решеточной динамики, а также создавать
состояния с заданными свойствами. Действительно,
известно, что модификация топологических свойств
может быть реализована за счет различного рода де-
формаций [1], таких как гидростатическое сжатие
или одноосная деформация, в результате которых
происходит статическое изменение параметров кри-
сталлической структуры. Такая же, но только ди-
намическая и управляемая модификация парамет-
ров возможна за счет когерентных фононов, кото-
рые модулируют величину объемной энергетической
щели и меняют дисперсию электронных зон [12,32].

Результаты оптического контроля полносиммет-
ричных мод могут быть поняты в рамках моде-
ли смещения [31] следующим образом. Первый им-
пульс накачки помещает атомы на склон потенци-
ала, и через половину периода они оказываются
в точке классического поворота на противополож-
ном склоне. В это время второй импульс, возбуждая
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необходимое число носителей в лежащие выше зоны,
сдвигает минимум потенциала именно в эту точку.
Поскольку в точке поворота кинетическая энергия
атомов равна нулю, оказавшись в минимуме потен-
циала, они прекращают движение. Аналогичным об-
разом можно увеличивать амплитуду осцилляций,
смещая потенциал в моменты времени, кратные пе-
риоду осцилляций [12].

Изменив управляющий параметр на τ1,2 = 125 ≈
≈ π/Ω

A
(II)
1g

, мы можем подавить высокочастотные

осцилляции A
(II)
1g , что иллюстрирует рис. 6б. Таким

образом, оптический контроль позволяет дискрими-
нировать когерентное возбуждение различных мод
и создавать состояния, в которых атомы движут-
ся заданным способом. Другими словами, когерент-
ный контроль играет роль фильтра, позволяющего
создавать состояния с заданными свойствами. При
этом степень когерентности макроскопического со-
стояния, пропорциональная амплитуде осцилляций,
зависит только от суммарной энергии возбуждаю-
щих импульсов, но не от средней энергии моды,
которая определяется спектром возбуждающих им-
пульсов [48]. Поскольку в данной работе использо-
вались лазерные импульсы длительностью 50 фс,
спектр которых в предположении гауссовой формы
импульса не превышает 5 ТГц, когерентная суперпо-
зиция реализовывалась только для вакуумного |0〉 и
первого возбужденного |1〉 состояний фононной мо-
ды, тогда как вклад более высокоэнергетичных n >

> 1 состояний практически отсутствовал, по край-
ней мере для моды A

(II)
1g .

Следует отметить, что управляя величинами ам-
плитуд мод A

(I)
1g и A

(II)
1g в экспериментах по когерент-

ному контролю, мы не наблюдали изменения элек-
тронного отклика, который оставался одним и тем
же в пределах экспериментальной ошибки. Это не
согласуется с результатами работы [44], в которой
наблюдалась модификация релаксационного элек-
тронного отклика Bi2Te3 при изменении величины
когерентной амплитуды моды A

(I)
1g . Данное разли-

чие, скорей всего, обусловлено величиной решеточ-
ных смещений, которые в нашей работе были на
один-два порядка меньше, чем в упомянутом выше
исследовании. Можно предположить, что экспери-
мент [44] проводился в нелинейном режиме, в кото-
ром рост когерентной амплитуды и релаксационной
компоненты с ростом степени возбуждения проис-
ходит с различными скоростями [49]. Известно, что
в этом случае второй импульс возбуждения меняет
различным образом когерентную и некогерентную
компоненты сигнала [20], что и наблюдалось в ра-

боте [44] для теллурида висмута, а ранее [20] для
монокристаллов висмута.

Отметим, что очевидная, но наивная аналогия
сдвига потенциала для объяснения когерентного
контроля, как и аналогия о раскачивании каче-
лей при параметрическом резонансе, часто исполь-
зуемая для рамановского возбуждения когерентно-
сти, при всей своей очевидности имеет ограниченное
применение, поскольку объясняет изменение сред-
ней энергии решеточных колебаний, а не исчезно-
вение или рост их когерентности. Она справедли-
ва только для случая, когда средняя энергия мо-
ды много больше величины колебательного кванта
[48], тогда как в нашем случае их соотношение мно-
го меньше единицы.

Для построения адекватной модели контроля
необходимо определить природу когерентных осцил-
ляций, а именно, установить, являются ли они кван-
товым или классическим явлением. Однако пробле-
ма идентификации природы когерентных фононов
остается спорной до настоящего времени [50, 51].
Действительно, перевести возбуждения решетки в
когерентное состояние, сформировав волновой па-
кет, в котором движение атомов коррелировано,
можно двумя различными способами. Одним спосо-
бом является синхронизация фононных мод оптиче-
ской ветви с различными волновыми векторами [50],
а другим способом может быть создание макроско-
пического заполнения одной фононной моды с ну-
левым волновым вектором [51]. В первом случае со-
стояние решетки является классическим, тогда как
во втором случае реализуется квантовое состояние
Глаубера [52]. Действительно, в первом случае вол-
новой пакет создается из состояний сплошного спек-
тра, тогда как во втором случае он формируется из
состояний дискретного спектра (одно-, двух-, трех-
и т. д. фононных состояний). Очевидно, что усло-
вие неразличимости фононов — отличительная чер-
та квантовомеханического описания — присутствует
в глауберовском состоянии и отсутствует при син-
хронизации фононных мод с различными волновы-
ми векторами.

На основе экспериментальных данных работы
мы, конечно, не сможем ответить на вопрос, какая
из гипотез [50,51] является более верной. Тем не ме-
нее, заметим, что для непрозрачных кристаллов, у
которых глубина δ проникновения света много мень-
ше длины волны света, и мы всегда имеем дело не с
состояниями одной фононной моды с нулевым вол-
новым вектором, а с набором мод, волновые векторы
которого распределены в интервале δ−1 [6]. Поэто-
му следует различать макроскопическую когерент-
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Рис. 7. Фейнмановская диаграмма рамановского рассея-
ния на бифононе (а) и на двух некоррелированных фоно-
нах (б). Штриховая волнистая линия — фотон, точечная
прямая — фонон, символ • — вершина взаимодействия

ность, определяемую числом сфазированных мод, и
когерентность микроскопическую, контролируемую
числом уровней каждой моды, между которыми воз-
никают фазовые соотношения при реализации кван-
товой суперпозиции [48]. Мы можем увеличить по-
следнюю, если включим в суперпозицию не только
основное и первое возбужденное, но и лежащие вы-
ше состояния. Для этого нам понадобятся лазерные
импульсы, спектр которых значительно шире, чем
энергия фонона. Более точно, нам нужны импуль-
сы, в которых имеется достаточное число пар фо-
тонов, энергии которых различаются на удвоенную,
утроенную и т. д. энергию решеточного кванта. Реа-
лизовать такие импульсы можно либо увеличением
интенсивности накачки, оставляя длительность им-
пульса неизменной, либо укорочением длительности
импульса при его неизменной энергии.

Действительно, увеличивая интенсивность на-
качки и переходя в нелинейный режим [49], мы за-
регистрировали в висмуте когерентные осцилляции
не только полносимметричного A1g-фонона с часто-
той около 3 ТГц, но и его первого обертона [53, 54].
Вклад последнего был на два–три порядка меньше
вклада основной гармоники, но убедительно свиде-
тельствовал, что в суперпозиционном состоянии на-
ходятся не только соседние уровни моды, но и уров-
ни, различающиеся на удвоенную энергию кванта
решеточных возбуждений.

Объяснить этот результат можно в рамках уни-
фицированного рамановского механизма создания
когерентности. Для этого достаточно учесть вклад
в рассеяние фейнмановских диаграмм, приведенных
на рис. 7а. В отличие от стандартной диаграммы,
описывающей двухфононное рассеяние как итера-
цию однофононных процессов, диаграмма на рис. 7а
отвечает за создание бифонона [55], поскольку фазы
обеих компонент возбуждения, рожденных в один
и тот же момент времени, совпадают [6]. Это ста-
новится очевидным при сравнении с диаграммой на
рис. 7б, из которой следует, что в итерационном, кас-

кадном процессе фононы рождаются в различные
моменты времени и, как результат, не могут иметь
общую фазу. Поскольку каскадный процесс меняет
населенности, но не создает когерентности, которая
возникает только для прямых процессов, вклад диа-
грамм на рис. 7б существен только для частотного,
но не временного домена.

С другой стороны, при использовании импульсов
длительностью, меньшей 10 фс [56], в кремнии и ар-
сениде галлия наблюдались когерентные гармони-
ки, вплоть до седьмого порядка, соответственно для
трижды вырожденного F2g-фонона и фонон-плаз-
монной LO-моды. Это означает, что суперпозици-
онное состояние решеточных возбуждений этих по-
лупроводников включало, по крайней мере, семь
энергетических уровней. С учетом того, что энер-
гии основных гармоник составляли соответственно
15.6 и 7.8 ТГц, данный эксперимент продемонстри-
ровал создание частотных решеток с шириной спек-
тра 100 и 60 ТГц. А c учетом того, что в коге-
рентном состоянии распределение фононов по энер-
гетическим уровням определяется распределением
Пуассона [10], для которого среднее совпадает с дис-
персией, число фононов в моде увеличивается по
сравнению со случаем, когда в когерентной супер-
позиции участвуют только основное и первое воз-
бужденное состояния.

Кроме того, следует отметить, что в большин-
стве исследований временного домена сравнение с
данными рамановского рассеяния происходит после
трансформации временной кинетики в частотный
диапазон при помощи интегрального фурье-пре-
образования. При обосновании подобного сравне-
ния не нужно забывать, что информация о пара-
метрах фононов получается в этих двух различ-
ных, но связанных доменах разными способами. В
частотном домене (спонтанное рамановское рассея-
ние) спектральный анализ завершается измерением
с применением квадратичного детектора интенсив-
ности спектра I(ω), который, в соответствии с тео-
ремой Винера –Хинчина, является фурье-преобра-
зованием корреляционной функции

I(ω) =

∫
〈E(t)E∗(t+ τ)〉 e−iωτdτ. (4)

Здесь угловые скобки обозначают статистическое
усреднение, а ω — круговую частоту светового по-
ля. Во временном домене при использовании метода
накачка–зондирование изучаются флуктуации ин-
тенсивности, поскольку излучение сначала преобра-
зуется в сигнал квадратичного детектора, а спек-
тральному анализу, если это необходимо, подверга-
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ется уже этот сигнал [57,58]. Перестановка детекти-
рующих и спектроанализирующих элементов в экс-
перименте приводит к увеличению разрешения за
счет переноса спектрального анализа в низкочастот-
ный диапазон.

Поскольку сигнал детектора пропорционален
интенсивности света, I(t) ∝ |E(t)|2, преобразо-
ванной в частотный диапазон является величина
〈I(t)〉〈I(t + τ)〉. Только в случае «статистическо-
го» метода накачки–зондирования [59], в котором
наряду со средними значениями интенсивности
для каждой временной задержки измеряется и
ее дисперсия, мы получаем доступ к коррелято-
ру интенсивность–интенсивность 〈I(t)I(t + τ)〉.
Спектр интенсивности, получаемый в результате
фурье-преобразования при замене полевого корре-
лятора на 〈I(t)I(t+τ)〉 в выражении (4), безусловно,
связан со спектром поля.

Однако интенсивность спектра и спектр интен-
сивности несут одну и ту же информацию только
для гауссовых процессов, когда все корреляционные
функции могут быть выражены через парный поле-
вой коррелятор [57]. Фемтосекундные импульсы, по-
лученные синхронизацией мод, вряд ли могут быть
рассмотрены как гауссов процесс (их интенсивность
не является простой суммой интенсивностей отдель-
ных мод), поэтому фурье-спектр временного домена
вовсе не обязан совпадать со спектром поля, изме-
ряемым методом спонтанного рамановского рассея-
ния.

Тем не менее проведенные эксперименты с фоно-
нами Bi2Te3 позволяют проверить соотношение для
характерных времен продольной релаксации диаго-
нальных элементов и поперечной релаксации недиа-
гональных элементов матрицы плотности фононно-
го ансамбля. Если мы аппроксимируем фононную
моду двухуровневой системой, состоящей из основ-
ного (вакуумного) и первого возбужденного уров-
ней, то эти времена, T1 и T2, при феноменологиче-
ском рассмотрении описывают соответственно энер-
гетические релаксации населенности верхнего уров-
ня к равновесному значению и когерентности (поля-
ризации) к нулевому значению.

Подобное упрощение ситуации (замена гармо-
нического осциллятора набором двухуровневых си-
стем), скорее всего, оправдано, поскольку ширина
спектра использованных в работе лазерных импуль-
сов позволяет создать когерентную суперпозицию
только для двух уровней. Согласно рассмотрению
Кубо [60], диагональные и недиагональные элемен-
ты матрицы плотности релаксируют к равновесию с
одним и тем же характерным временем τ = T1 = T2.

Однако существует мнение [61], что соотношение
времен релаксации имеет вид T2 = 2T1, что инту-
итивно следует из того факта, что энергия является
квадратичной функцией канонических переменных,
тогда как когерентность связана с осцилляторными
координатами линейно.

Поскольку ширина спектральной линии равно-
весного фонона определяется диссипативным про-
цессом энергетической релаксации, логично связать
ее с релаксацией диагональных элементов матрицы
плотности (недиагональные элементы в этом слу-
чае равны нулю). Время жизни когерентных фо-
нонов контролируется их расфазировкой и опреде-
ляется релаксацией недиагональных элементов мат-
рицы плотности. Из эксперимента следует, что эти
времена для полносимметричных фононов Bi2Te3
практически совпадают, т. е. распад диагональных
и недиагональных элементов в отсутствие внешне-
го воздействия происходит с одинаковой скоростью,
что согласуется с предложением Кубо [60]. Следу-
ет отметить, что аналогичное соотношение между
временем жизни когерентного фонона и обратной
шириной линии теплового фонона в висмуте наблю-
далось в широком диапазоне температур — от гели-
евой до комнатной [62].

Однако следует также отметить, что в большин-
стве исследований методом накачка–зондирование
времена жизни когерентных фононов отличаются от
времен энергетической релаксации тепловых фоно-
нов [12], которые, как правило, берутся из литера-
турных данных по рамановскому рассеянию. Отчас-
ти это может быть объяснено тем, что целый ряд
экспериментальных условий, как и образцы иссле-
дований, были различны для исследований времен-
ного и частотного доменов. Тем не менее более по-
дробное обсуждение этого вопроса выходит за рам-
ки данной работы, преследовавшей несколько дру-
гие цели, а именно, экспериментальное сравнение
времен энергетической и фазовой релаксаций для
тепловых и когерентных фононов одного и того же
кристалла Bi2Te3 из данных частотного и временно-
го доменов.

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

При помощи оптического исследования в час-
тотном и временном доменах проведено сравнение
полносимметричных тепловых и когерентных фоно-
нов топологического изолятора Bi2Te3. Измерения в
частотном домене проводились методом спонтанно-
го рамановского рассеяния, а времена жизни тепло-
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вых фононов определялись как обратная полушири-
на спектральной линии. Времена жизни когерент-
ных фононов, созданных фемтосекундными лазер-
ными импульсами, измерялись во временном диапа-
зоне методом накачки–зондирования из затухания
когерентных осцилляций.

Показано, что частоты тепловых и когерентных
полносимметричных фононов равны, а потеря
фазовой информации в когерентном состоянии
происходит за время, совпадающее со време-
нем энергетической релаксации. Отметим, что
равенство времен энергетической релаксации и рас-
фазировки наблюдалось как для низкочастотной
A

(I)
1g , так и для высокочастотной A

(II)
1g мод. Получен-

ный результат свидетельствует о том, что распад
диагональных и недиагональных элементов мат-
рицы плотности фононного ансамбля в отсутствие
внешнего воздействия происходит с одинаковой
скоростью, что согласуется с предложением Кубо
[60]. Также продемонстрировано, что наличие хоро-
шо определенной фазы у когерентных A1g-фононов
позволяет осуществить селективный оптический
контроль динамики решетки, создавая решеточные
состояния с необходимыми (наперед заданными)
свойствами. Оба результата являются новыми
и углубляют осмысление когерентной динамики
решетки.

Исследование выполнено при частичной финан-
совой поддержке РФФИ (грант №17-02-00002-а) и
Правительства РФ (соглашение №05.Y09.21.0018).
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