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拓扑半金属磷化钼 (MoP)同时具有三重和二重简并费米子. 为了研究其费米面以上的激发态超快动力

学特性, 对其进行了时间分辨超快泵浦-探测实验. 获得了MoP的准粒子动力学, 包含来源于电子-声子散射

的快分量, 寿命为 0.3 ps, 以及来源于声子-声子散射的慢分量, 寿命为 150 ps. 温度依赖的研究表明, 快分量

和慢分量的弛豫寿命均随着温度的增加产生微小增大. 同时还激发并探测到一支相干态声学支声子, 其由热

应力引起, 频率为 0.033 THz且不随温度而改变. 对于MoP激发态准粒子超快动力学以及相干态声子的研究

为理解该体系总体的激发态超快动力学特性以及电子-声子相互作用对温度的依赖提供了有益的实验依据.
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1   引　言

过去二十余年, 拓扑量子态 [1] 研究在凝聚态物

理领域取得了诸多进展, 尤其是具有四重简并特征

的 Dirac型拓扑半金属 [2,3] 和具有两重简并的

Weyl半金属 [4,5] 相继被理论预测和实验证实. 由于

凝聚态物质中存在丰富的对称性, 使得具有更丰富

简并度的准粒子成为了可能. 2016年 Bernevig等 [6]

从空间群的对称性出发, 预言了可能存在于固体中

的三重、六重以及八重简并态. 随后实验上在MoP

单晶的动量空间中同时观测到受到旋转和镜像对

称性保护的三重简并点 [7−9] 和两重简并的 Weyl

点, 这大大拓展和加深了人们对于拓扑量子态的理

解. 为了探索该体系中存在的复杂拓扑能带结构对

激发态准粒子可能的影响, 我们利用超快光谱学手

段, 对其激发态准粒子动力学进行了温度依赖的实

验研究.

超快时间分辨泵浦-探测实验是探测凝聚态体

系中非平衡态准粒子动力学过程的有效手段. 在非

常规高温超导体 [10−14]、拓扑量子材料 [15−17]、强关

联材料 [18,19]、二维材料 [20−23]、磁性材料 [24,25]、半导

体材料 [26,27] 等体系的玻色型元激发、能隙的打开、

相干态声子的产生和探测等物理过程的研究中有

重要的应用. 本文通过超快时间分辨泵浦-探测实

验对具有三重简并费米子特征的拓扑半金属MoP
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的激发态准粒子超快动力学和相干态声子进行了

系统研究. 实验观测到两个特征寿命分别为 0.3和

140 ps的弛豫过程和一支频率为 0.033 THz的相

干态声学支声子. 值得一提的是, 温度依赖的研究

揭示了温度在该体系的电子-声子耦合过程扮演了

非常重要的角色 [16], 对全面理解该体系复杂的拓

扑能带结对于激发态准粒子动力学特性的影响以

及人为调控其拓扑特性和相互作用等提供有效的

思路.
 

2   实验方法

利用中心波长为 800 nm, 重复频率为 250 kHz,

脉宽为 75 fs的掺 Ti-蓝宝石飞秒激光光源进行时

间分辨超快动力学实验. 激光被分束片分为泵浦光

和探测光两束, 经过聚焦后, 最终在样品表面重合.

其中泵浦光把样品处于基态的电子激发到激发态,

探测光通过电动延迟位移台, 精密控制其到达样品

表面的时间. 通过测量探测光经过样品表面后的反

射光的瞬态变化率, 获得时间分辨的准粒子超快动

力学信息. 由于该信号通常淹没在巨大的噪声背底

中, 需要用到锁相放大技术, 即利用斩波器对泵浦

光进行斩波调制再利用锁相放大器进行采样, 斩波

频率为 1 kHz. 为了进一步提高信噪比, 反射光的

信号采集使用了平衡探测技术, 在探测光入射到样

品表面之前, 分出一束参考光, 将探测光的反射光

和参考光同时通过平衡探测器进行收集, 记录两束

光的差值. 通过平衡探测技术, 有效地抑制了激光

功率涨落引起的噪声, 将信噪比提高了 1—2个数

量级. 实验中使用的泵浦光和探测光的功率分别

为 3.0 mW和 1.0 mW. 所用 MoP单晶样品利用

固态反应法合成.
 

3   结果与讨论

样品大小约为 1 mm × 1 mm. 图 1(b)展示了

固定在铜托上样品的扫描电子显微镜 (SEM)图片,

由于 MoP单晶是绝缘体, 进行 SEM测量时电子
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图 1    MoP的时间分辨超快动力学过程　(a) 温度从 7 K到 290 K变化的∆R/R0 曲线 ; (b)进行泵浦探测实验所用MoP样品的

SEM图片; (c)和 (d)分别为MoP样品在不同角度下的晶格结构. 蓝色和红色小球分别代表Mo原子和 P原子

Fig. 1. Time-resolved pump-probe spectroscopy showing the ultrafast dynamics of MoP: (a) The ∆R/R0 of MoP at several typical

temperatures from 7 to 290 K; (b) SEM image of our sample; (c) and (d) Schematic lattice structures of MoP. Blue and red balls:

Mo and P atoms, respectively. 
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会富集在样品表面, 因此其 SEM图片非常明亮.

SEM结果表明我们合成的样品表面平整光滑, 适

合进行光学实验探测. MoP的晶体具有 Pm2(编

号 187)空间群结构 , 该结构具有旋转对称性

C3 z 和镜像对称性 My 和 Mz
[7]. 图 1(c)和图 1(d)

分别展示了不同角度下的晶格结构, 其中蓝色实心

球为 Mo原子, 红色实心球为 P原子. 在 MoP组

成的基本六面体结构单元中, P原子位于 (0, 0, 0)

的顶点位置, Mo原子位于 (1/3, 2/3, 1/2)的体内

位置 [7].

图 1(a)展示了 MoP单晶时间分辨的超快动

力学原始数据, 其相对反射率瞬态变化值 (∆R/R0)

信号由准粒子弛豫贡献的 e指数衰减和相干态声

子贡献的振荡两部分组成, 定量分析在后续段落中

给出了详细讨论. 从图 1(a)可以看出, 随着温度升

高, 其动力学过程没有发生非常明显的变化. 为了

更加清晰地展示温度依赖的动力学结果, 图 2给

出了原始数据的二维彩图 , 从中同样可以看出 ,

随着温度的升高, 除了动力学曲线的绝对幅值 (图

中颜色)发生渐变外, 没有表现出其他明显的相变

特征.

在泵浦-探测实验中, 当泵浦光脉冲抵达样品

表面时, 电子从基态被激发到激发态形成光生载流

子, 其态密度正比于入射的泵浦光的光通量. 随后,

这些光生载流子通过电子-电子散射、电子-声子散

射、声子-声子散射等过程逐渐弛豫回基态, 弛豫过

程满足 e指数衰减的规律. 一般地, 不同的 e指数

对应不同的衰减通道, 具有不同的特征寿命. 本工

作中MoP单晶超快动力学的定性地表现出两个不

同时间尺度的动力学弛豫分量, 并在准粒子弛豫过

程的贡献之外还叠加有一个快速衰减的振荡分量,

可能来源于相干态声子. 同时考虑准粒子超快弛豫

和相干态声子的贡献, ∆R/R0 信号可以由如下函

数定量描述: 

∆R/R0 = A0exp(−t/τph)sin(2πft+ φ)

+Afastexp(−t/τfast)

+Aslowexp(−t/τslow), (1)

其中 Afast 和 Aslow 分别表示两个弛豫过程的幅值;

tfast 和 tslow 分别表示两个弛豫过程的寿命; f, A0,

j, 和 tph 分别表示相干态声子的频率、振幅、初相

位以及寿命. 图 3展示了 7 K温度下利用 (1)式对

∆R/R0 信号进行拟合的结果, 其中黑色圆圈代表

原始数据, 蓝色曲线为拟合结果, 从中可以看出拟

合结果与原始数据符合得较好 . 据此获得了在

7 K温度下, 两个准粒子弛豫过程的寿命分别为

0.16 ps和 128 ps, 相干态声子的频率为 0.03 THz,

初相位为–0.16π, 声子寿命大约为 4.7 ps. 由图 1(a)

易见, 动力学行为在各个温度下相似, 采用 (1)式

对各个温度均进行了拟合, 拟合结果也相似, 此处

不再展示其它温度结果. 在图 3的插图中展示相干
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图 2    温度依赖的动力学二维彩图

Fig. 2. 2D mapping  diagram of  temperature-dependent  dy-

namics. 
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图 3    温度为 7 K的∆R/R0 的拟合结果 , 其中空心圆圈代

表原始实验数据 , 蓝色实线代表拟合曲线 . 插图为激发的

相干态声学支声子的频率对温度的依赖, 在整个温区均为

0.033 THz

Fig. 3. Fitting of the ∆R/R0 at 7 K, where the black circles

represent  the  raw  data  and  the  blue  curve  represents  the

fitting result, respectively. The inset illustrates the temper-

ature dependence of the frequency of the coherent acoustic

phonon,  which  stays  0.033 THz  for  the  whole  temperature

range. 
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态声子的频率对温度的依赖关系, 声子频率稳定

在 0.03 THz附近, 基本不随温度变化 [15].

进一步利用 (1)式对不同温度下的∆R/R0 信

号进行了拟合, 拟合参数对温度的依赖汇总在图 4

中. 图 4(a)和图 4(b)分别展示了快分量的幅值与

寿命对温度的依赖, 该过程的特征寿命为 0.18—

0.42 ps, 该时间尺度下反应的物理过程一般为电

子-声子散射弛豫通道. 图 4(a)和图 4(b)中的红色

虚线表征了振幅和寿命随温度的变化趋势, 这两者

都随着温度增加而增加.

图 4(c)和图 4(d)展示了慢分量的幅值和寿命

对温度的依赖规律, 该分量的特征寿命为 125—

158 ps, 该时间尺度下发生的物理过程一般是源于

声子-声子散射过程. 其幅值随着温度的上升线性

的减小, 这与通常所观察到的许多固体材料中的规

律一致 [13,14]. 对温度的依赖关系表明声子-声子散

射在研究的温度区间没有发生突变. 图 4(d)表明

慢分量的寿命随着温度的上升略有增加. 室温下该

弛豫过程的特征寿命相比较液氦温度增加了大约

26%, 这与许多其它材料表现出特性不同 [10,13], 它

的物理起源值得进一步研究. 

4   结　论

本文对 MoP进行了超快时间分辨泵浦-探测

实验, 得到了源于电子-声子散射和声子-声子散射

两个不同特征寿命的弛豫过程, 同时还产生和探测

到一支频率为 0.033 THz的相干态声学支声子. 温

度依赖的实验研究发现, 快分量和慢分量的寿命均

随温度的增加而微小地增强. 变温实验研究给出

了 MoP的基础超快动力学特性, 为该材料在未来

新一代电子、光子、信息等器件的应用提供了基础

物性方面的有益信息.
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Time-resolved ultrafast dynamics in triple degenerate
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Abstract

We employ the time resolved pump probe experiment to investigate the ultrafast dynamics in a topological

semimetal molybdenum phosphide (MoP), which exhibits triple degenerate points in the momentum space. Two

relaxation processes with the lifetime of 0.3 and 150 ps have been observed. We attribute the fast component to

the  electron-phonon  scattering  and  the  slow  component  to  the  phonon-phonon  scattering,  respectively.

Temperature dependence investigation shows that both the lifetimes of the fast and slow components enhance

slightly with increasing temperature. We also successfully generate and detect a thermal-stress-induced coherent

acoustic  phonon  mode  with  a  frequency  of  0.033  THz,  which  does  not  vary  with  temperature.  Our  ultrafast

spectroscopy  investigation  of  the  quasiparticle  dynamics  and  the  coherent  phonon  in  MoP  provides  useful

experimental facts and information about the overall excited state dynamics and the temperature dependence of

electron-phonon coupling.

Keywords: ultrafast spectroscopy, triple degenerate fermions, electron-phonon coupling, topological semimetal
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