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研究成果の概要（和文）：アト秒精度で位相制御したサブ10 fsパルス対を用いて、40THzで振動するダイヤモン
ド光学フォノンのコヒーレント振動を過渡透過率変化として計測した。パルス対の時間遅延を制御することで、
生成したフォノンの量子状態の干渉によりフォノン振幅を制御することができた。振動量子状態２準位と電子状
態２準位から構成される４準位モデルを用いた量子理論計算を構築し、実験結果をよく再現する不透明領域での
光学フォノンのコヒーレント制御理論を構築した。

研究成果の概要（英文）：Optical phonons in diamond with 40 THz frequency are measured using relative
 phase-lockde sub-10-fs pulses controlled with attosecond precision.  The phonon amplitude is 
controlled by controlling the pulse delays via interference between the generated phonon states.  
The quantum mechanical theory of the coherent control of optical phonons in a transparent condition 
is developed using a four-level model consisting of two vibrational states and two electronic 
states.  The theory well explains the experimental coherent control results of optical phonons in 
diamond.

研究分野：量子光物性

キーワード： コヒーレント制御　ダイヤモンド　光学フォノン　位相制御パルス　量子メモリ

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、アト秒精度で位相制御したパルス対を用いることでダイヤモンドの40THzで振動する光学フォノ
ン量子状態を励起し、フォノン干渉を使って状態の制御を行い、その運動をプローブパルスで計測することがで
きた。これは、ダイヤモン光学フォノンのゼロフォノン状態と１フォノン状態に、情報を書き込み、書き換え、
読み出しを行ったことに対応する。また、透明領域でのフォノン量子状態のコヒーレント制御の量子理論を構築
したことは、フォノンを使った量子物理として学術的意義があるとともに、量子制御技術への応用が期待される
ものである。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
研究開始当初までに申請者は、フェムト秒レーザーパルスを用いた光学フォノンのコヒーレン
ト励起とその動的過程(ダイナミクス)の実時間測定を行ってきた。これはフォノンの振動周期
よりも短いパルスのレーザー光を物質表面に照射することで、位相を揃えてフォノンを励起す
るものである。またその測定には、同じく短パルスの光を用いたフェムト秒時間分解過渡反射率
(または透過率)測定を用いている。また理論との比較から、超短光パルス照射で生成する状態は
「2つ以上のフォノン数状態の量子力学的な重ね合わせ状態」であることを示した。これらの知
見から、「位相の揃ったフォノン状態(コヒーレントフォノン)を THz で動作する量子メモリとし
て利用できる」ことを思いついた。特にダイヤモンドの光学フォノン(40THz)を用いれば、その
振動エネルギーが室温に比べて非常に大きいため、室温で位相まで制御して 40TH で動作する量
子メモリとしての活用が期待できる。更に位相制御した光パルス列を用いれば、フォノン量子状
態を任意に操作できることに思い至った。 
フォトンの量子性を利用した量子光学は、量子力学の基礎実験のみならず量子情報技術や量子 
コンピュータに応用されている。フォノンはフォトンと同じボゾンであり、フォノンを使った量
子技術(量子フォノニクス)の応用が期待できる。フォノン量子状態を光で制御する技術を開発
し、量子情報技術の基礎をなしている量子エレクトロニクスとの比較により「量子フォノニクス」
という新規分野を創成できると考えられる。新しい量子技術には、コヒーレンスを長く保つこと
が必要であり、通常は量子メモリとなる対象物質を低温にする必要がある。ダイヤモンドの光学
フォノンは、室温でもコヒーレンスを 7ps 程度保持する。この時間はスピンのコヒーレンス時間
等に比べると短いが、40THz で動作できることから、十分な回数の動作が可能である。ダイヤモ
ンド光学フォノンを量子メモリに活用する 研究は、欧米(Oxford大学など)でも開始されており、
フォノンの量子干渉性やラマン光とフォノンとの「量子もつれ」が確認されている[Lee et al., 
Nature Photonics 6 (2011) 41.]。しかし、これまで行われている研究では、フォノン振動周期より
も長いパルス(〜100fs)を用いたものであり、フォノンの位相を制御できていない。これに対し
て、本研究ではコヒーレントフォノンを利用することで、フォノン量子メモリの位相まで完全に
制御することに大きな特徴がある。  
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、ダイヤモンドの光学フォノン量子状態を用いることで、室温において 40THz で 
動作する量子メモリ技術を開発することである。ダイヤモンドの光学フォノンは高い振動数(40 
THz=振動周期 25 fs)をもち、室温でも長い寿命 を持つため、量子メモリ効果が期待される。本
研究では、光学フォノン振動の周期よりも短い 9 fs 程度の光パルスをダイヤモンドに照射する
ことで、そのフォノン数状態を位相までそろえて励起する。フェムト秒パルス列励起法および過
渡透過率計測とラマン散乱光干渉計測を合わせて用いることで、固体ダイヤモンドの光学フォ
ノンの量子状態を位相まで含めて制御する。これにより、光による量子状態の「書き込み」「制
御」「読み出し」を可能とする技術を開発することを目的とする。  
 
３．研究の方法 
サブ 10fs の近赤外パルスを用いたポンプ・プローブ型の過渡透過光強度検出により、光による
量子状態の「書き込み」「読み出し」の実験を行う。サブ 10fs レーザーから発振する超短パルス
光(パルス幅〜10fs、中心波長 820nm)をダイヤモンド単結晶に照射することで、位相をそろえて
光学フォノン(振動周期 25fs)を励起する。本実験では、励起光のエネルギーがダイヤモンドの
バンドギャップ(7.3eV)よりも小さいために、フォノンの生成機構は瞬間的誘導ラマン過程
（Impulsive Stimulated Raman Scattering: ISRS）である。生成するフォノン状態の分極はポンプパ
ルスから時間遅延をつけて照射するプローブパルス光によりラマン光(ストークス光とアンチス
トークス光)を放射する。この光をプローブ光との合成として、ヘテロダイン検出すると、ポン
プパルスとプローブパルスの時間遅延に応じて、フォノン振動数に対応する振動(25fs 周期)が
観測できる。 
次に、アト秒の時間精度で位相ロックしたフェムト秒パルス列を励起パルスに用いることで、 
フォノン量子状態の制御を行う。第 1励起パルスが量子状態の「書込みパルス」、第 2 励起パル
スが量子状態の書き換えを行う「制御パルス」である。位相ロックパルス列は、独自に開発した
高精度マイケルソン干渉計で発生し、パルス間隔は 300 アト秒の精度で制御する。これにより、
ダイヤモンド光学フォノンの量子状態を位相と振幅の両方を制御できるようにする。 
理論では、ダブルポンプ・プローブ型 過渡透過光強度計測による、光学フォノン状態への分極
生成(量子メモリ書込み過程)に関する理論の構築を行う。具体的には、フォノン状態を量論的に
扱い、光電場を古典的振動として取扱う半古典モデルを用いて、フォノン量子状態の時間発展を
密度行列の形式を用いて計算する。  
 
４．研究成果 
(1)ダイヤモンド光学フォノンのコヒーレント制御実験 
パルス幅 8.3fs の近赤外パルスを用いて、室温でポンプ・プローブ法により単結晶ダイヤモンド
[100]面の過渡透過率計測を行うと、コヒーレントに励起されたダイヤモンド光学フォノンによ
る振動が観測され、その周波数は振動数 39.9±0.05THz と見積もられた。ダイヤモンド光学フォ



ノンのエネルギーは約 135meV であり、室温においてほとんどはゼロフォノン状態|0⟩にある。光
パルス照射によりフォノン励起が起こることで|0⟩状態と|1⟩状態の重ね合わせ状態が生成したた
めにコヒーレントなフォノン変位振動が起こったものである。従って、ポンプ・プローブ法でコ
ヒーレントフォノン振動が観測されたことは、ポンプパルスでダイヤモンドフォノン状態に情
報を書き込み、プーロブ光で読み出したことに対応する。 
マイケルソン干渉計で生成した位相制御パルス対（パルス１、２）をポンプ光として用い、ダイ
ヤモンド光学フォノン振幅の制御を行った。フォノン振幅はポンプパルスから時間遅延を与え
たプローブパルスであるパルス３の過渡透過強度変化から求めた。また、検出感度をあげるため
に光バンドパスフィルターを用いて透過光強度の測定を行った。 
パルス１と２の時間遅延 t12を 0.3fs
ステップで 150fs まで変化させ、各
パルス間隔 t12において、パルス２照
射以後にコヒーレントに励起された
ダイヤモンド光学フォノン強度を求
めた。その結果を図１(a)に示す。 
 
25fs 周期の振動と、約 2.7fs の振動
が観測される。前者はダイヤモンド
光学フォノン状態の干渉によるもの
であり、後者は励起光の干渉による
ものである。マイケルソン干渉計の
別ポートから出射したパルス対の光
学干渉（図１（b））の形状は、約 2.7fs
の振動の振る舞いとよく似ている。
光干渉の影響を除いた、フォノン強
度変化は、パルス対の時間間隔を変
えることでダイヤモンド光学フォノ
ンの強度をコヒーレントに制御でき
ていることを示している。この結果
は、パルス１で光学フォノン量子状
態に情報を書き込み、パルス２でそ
の状態を書き換え、パルス３で状態
の読み出しを行ったと理解すること
ができる。 
 
(2) 透明領域での光学フォノンのコヒーレント制御理論 
電子状態を２順位とするモデルを考え、系のハミルトニアンを 
 

= ℏ | ⟩⟨ | + [ + ℏ + ( + )]| ⟩⟨ |   
 
とした。ここで、| ⟩は電子基底状態、| ⟩はエネルギー を持つ電子励起状態であり、ωはフォノ
ンの角振動数、 と はフォノン の生成消滅演算子である。αは電子フォノン相互作用を表す定
数である。光学フォノン光はゼロフォノン状態|0⟩と１フォノン状態|1⟩の２準位を考えた。パル
スとの相互作用は双極子相互作用を考え、２パルス励起でのコヒーレントフォノン生成過程を
密度演算子形式の運動方程式を解いて計算した。得られた密度演算子は 
 

( ) =
ℏ

∑ ∑ ∫ ∫ ( ) ( ) × ℏ ( )( − )| , 1⟩⟨ , 0| +
. .  
 
である。ここで、| , 1⟩と⟨ , 0|はそれぞれ１フォノンとゼロフォノンを持つ電子基底状態の状態
ベクトルである。また、 は電気双極子モーメント、 は j番目の光パルス電場を表す。ここで、

= の場合は１パルスの電場との相互作用だけでフォノンが励起される場合、 ≠ の場合は両
方のポンプパルスとの相互作用でフォノンが励起される場合に対応する。サブ 10fs の光パルス
では、スペクトルバンド幅が大きくチャープの影響を受けやすい。ここでは、線形チャープを仮
定し、５つのガウス型包絡線を持つパルス電場形状を用いた。 
 

( ) = ∑ exp (− / ) cos[2 (Ω + ) ]  
 
ここで、 、 、Ω はそれぞれ 番目のガウスパルスに対する電場強度、パルス幅、角振動数で
あり、線形チャープ は成分によらず同じ値とした。各パラメータは１次光学干渉を再現できる

ように決定した。フォノン変位の期待値は変位演算子 = ℏ/2 ( + )を用いて〈 ( )〉 =

 
 
図１ (a)ダイヤモンド光学フォノン強度の励起パ
ルス間隔依存性、(b) 励起パルス対の光学干渉(Fig.4 
of the paper. Kimata, K. G. Nakamura et al., Phys, Rev. B 
101, 174301(2020)） 



{ }で計算される。また、プローブ過程において、同様の２次の摂動計算を用いると透過光強
度変化のヘテロダイン検出では、検出強度がフォノン分極とプローブ電場の積の虚数部に比例
することから、コヒーレントに誘起されたフォノン振幅と同じ振る舞いを示すことを、ガウスパ

ルスを用いて導くことができた。 
フォノン振幅の励起パルス対時間間隔
依存性の理論計算結果を図２(b)に示
す。 
 
実験結果図２（a）を良く再現すること
ができた。また、 ≠ の場合を除いた
フォノン干渉だけの理論計算結果を図
２(c)に示す。この結果は、光干渉成分
を除くとフォノン強度が各励起光パル
スによって生成したフォノン状態の干
渉で制御されていることを示している。 

 
図２ (a)ダイヤモンド光学フォノンの励起パルス
間隔依存性の実験結果、(b) ダイヤモンド光学フ
ォノンの励起パルス間隔依存性の理論計算結果、
(c)光干渉効果を除いたフォノン強度の理論計算
結果(Fig.5 of the paper. Kimata, K. G. Nakamura et al., 
Phys, Rev. B 101, 174301(2020).) 
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