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研究成果の概要（和文）：極低温クライオスタット中に作成した固体パラ水素中での振動波

束の量子干渉を観測・制御するための測定系を開発し、実際の測定を行うことに成功した。

干渉計を用いて作成した波長600nmと800nmのフェムト秒ダブルパルスを用いて水素分

子の振動波束を独立に二つ生成し、両者の干渉する度合いを別のプローブパルスを用い、

CCD 観測器を用いた周波数分解シグナルとして計測した。最初の波束の生成後 500 ピコ

秒経過後でも、60%以上の干渉精度を得られることを実証した。 

 
 
研究成果の概要（英文）：I have succeeded to prepare the experimental setup for the wave 
packet interferometry experiment within the low temperature solid para-hydrogen 
crystal. The phase-stabilized double pulses of 600nm and 800nm fs laser pulses were 
prepared by a home-built Michelson interferometer. The dynamics of the created wave 
packets were probed by another fs probe pulse. The frequency resolved signal was 
detected by a CCD detector. We observed an extraordinary long lifetime of the signal 
fringe contrast, more than 60% even after 500ps from the initial wave packet 
preparation. 
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１．研究開始当初の背景 

 

 重ね合わさった波が示す干渉効果の観測
については、１９世紀初頭にヤングの実験に
より光の干渉が観測されて以来様々な媒質
の「波」において報告がなされている。分子
や原子を記述する波動関数も波の一種であ
り、物質波における干渉効果の観測がこれま
でになされてきた。超短パルスレーザーを用
いることで、光パルスが持つスペクトル幅内
の複数のエネルギー準位を同時に励起し、明
確な位相関係を持った固有状態の重ね合わ
せ（以降波束と呼ぶ）を作ることが可能とな
った。この際、光と粒子との相互作用を通じ
て、光の持つエネルギー・位相が分子原子に
「転写」されるため、そうした情報を保持し
た分子や原子の励起状態波束を作製するこ
とができる。これまでの実験では、波束の干
渉現象を観測することが主要なテーマとさ
れてきたが、近年の液晶位相変調器や音響光
学素子の発達に伴い、光パルス整形技術を用
いて分子・原子系のコヒーレンスを研究者が
外側から制御することが可能となりつつあ
る。光パルスによる分子・原子のコヒーレン
ト制御実験の例を挙げれば、分子振動の特定
のモードのみを選択的に高振動準位に励起
することによる化学反応制御や分子・原子の
量子状態をビットと見なしてその状態の読
み書きを行う実験などである。このようなコ
ヒーレント制御実験を行う場合重要になっ
てくる要素は、実際に制御された結果をいか
に正確に読み出せるかという部分である。 

 これまでの私の研究では、分子の電子振動
励起状態を対象とし、フェムト秒レーザーパ
ルスを用いて二原子分子の電子励起状態に
振動波束を作製し、波動関数が示す波の本質
に根ざした干渉現象を観測・制御する実験を
行ってきた。例を挙げて紹介すると、文献
[1](H. Katsuki et al., Science 311, 1589 

(2006))では電子励起状態において二つの振
動波束が重なり合うときに生じる干渉現象
を、フェムト秒ポンプ-プローブ法を応用する
ことで時間分解能約 100 フェムト秒、空間分
解能 1 ピコメートルという非常に高い時空間
分解能で観測することに成功した。分子のコ
ヒーレント制御およびその結果の位相振幅
読み出し実験を行うためには、Michelson 型
干渉計を高度に安定化できるように改良し
たアト秒位相変調器(APM)と呼ばれる装置
を用いている(K. Ohmori et al., PRL, 91, 

243003 (2003))。これは入射したフェムト秒
パルスを二つのパルスに分けて射出する装
置だが、干渉計本体を真空チャンバー中に設
置するなどの工夫によりパルス間の遅延時
間を±40 アト秒という非常に高い精度で維
持することが可能となっている。このような

位相ロックされたダブルパルスを用いて分
子の振動波束に書き込んだ振幅及び相対位
相に関する情報を、フェムト秒プローブ光に
よる量子ビートの測定とナノ秒プローブ光
によるポピュレーション測定を組み合わせ
ることで読み出すことに成功した（文献[2], 

K. Ohmori et al., PRL, 96, 093002 (2006)）。 

 

２．研究の目的 

 

 我々が用いてきた位相振幅情報読み出し
の方法では波束の状態を読み出す手段とし
てフェムト秒レーザーによる量子ビート信
号の観測と、ナノ秒レーザーによるポピュレ
ーション分布の観測を組み合わせる必要が
あり、測定に時間がかかる。また、遺伝アル
ゴリズムを用いて光の波形を最適化するよ
うな実験を行う場合、フィードバック制御を
行う必要があるが、素早いフィードバック制
御を行うためには位相振幅情報の読み出し
の高速化・簡略化が求められる。本研究課題
ではより汎用性に富み、高速な波束情報読み
出し手法を開拓することを主目的とする。対
象とする分子はガスジェット中の孤立ヨウ
素分子と、凝縮系の固体パラ水素を予定して
いる。 

 

３．研究の方法 

 

 当初の計画では、作成した波束の位相振幅
情報の読み出しに、レーザー誘起蛍光を用い
ることを予定していた。気相中のサンプルを
対象とした実験においては、レーザー誘起蛍
光の測定は非常にシンプルかつ、強力なもの
である。一方、クライオスタット中に作成し
た極低温サンプルを対象とした実験におい
ては、レーザー誘起蛍光やそれに由来するア
ップコンバージョン光を効率よく集めるた
めには大きな立体角を確保する必要がある
が、所持しているクライオスタット中の限ら
れたスペースでは、そのための光学部品を配
置することが物理的、冷却能力的にも困難で
あることが明らかになった。このため、当初
からもう一つの候補に挙げていた、CARS（コ
ヒーレントアンチストークスラマン散乱）の
手法によってシグナル光を読み出すことに
専念した。CARSではシグナル光がコヒーレン
トに射出されるため、クライオスタット外部
でも効率よくシグナル光を集められるとい
う利点がある。 
 中心波長 600nmと 800nmの二色のパルスを
時空間的に重ねて固体パラ水素分子に入射
することで、インパルシブラマン遷移によっ
て基底状態と振動量子数 v=1の状態の間のラ
マン波束を作成することができる。ここでさ
らに、それぞれのパルスを干渉計によってダ



 

 

ブルパルスにすることによって、２つの独立
した波束を任意のタイミングで作成するこ
とが可能となる。このために、これまでに作
成した Michelson 型干渉計をさらに改良し、
同軸に入射した二色のパルスについて全く
同じ時間間隔のダブルパルスを生成する。ダ
ブルパルス間の遅延時間はピエゾステージ
によって非常に高精度に掃引することが可
能となっている。両者のタイミングをアト秒
精度で制御することによって、周期８fs で振
動する二つの波束を自在な位相関係で重ね
合わせることが可能となる。生成した波束状
態は別のプローブパルスによって、CARS シ
グナルとして周波数スペクトルとして観測
する。これによって異なる回転準位に由来す
るシグナルも分離して計測できる。 

 
４．研究成果 
  
 まず、パラ水素コンバータを作成し、純度
>99.5%以上のパラ水素をノーマル水素から
作成することに成功した。生成したパラ水素
ガスをクライオスタット中に固定した銅製
セルに流し込むことによって、クラックのほ
とんどない、透明なパラ水素結晶を作成する
ことに成功した。過去の研究から、こうして
結晶成長させたパラ水素結晶はマクロなス
ケールで結晶軸の定義が可能な単結晶であ
ることが知られている。得られた結晶に、
600nm と 800nm のパルス対を入射することで
v=0,J=0 状態と v=1, J=0 状態さらに v=0,J=2
状態の重ね合わさった振動回転波束を作成
することに成功した。通常の CARS測定から、
振動コヒーレンスの寿命はナノ秒スケール
の非常に長いものであることが得られた。振
動励起状態が固体中で非局在化しているこ
とを考慮すると、この値はバルクな分子性結
晶中としては非常に大きな値である。この理
由は、極低温下のパラ水素が等方的な波動関
数を持ち、分子間の相互作用が非常に弱いこ
とがあげられる。実際、ノーマル水素の結晶
で同様な測定をした場合には 40ps 程度でコ
ヒーレンスは失われることも確認した。 
 次に、干渉計によって作成した 600nm, 
800nm の各ダブルパルスを用いて、二つの波
束を結晶内に作成する実験を行った。図１に
パルス照射の時空間スキームを示した。プロ
ーブ光のタイミングを固定しておき、パルス
対間の遅延時間（）を掃引する実験を行った。
得られた anti-Stokes シグナルはおよそ 8fs
の周期で振動しており、この周期は v=0, v=1
状態間のエネルギー差に対応している。フリ
ンジのコントラストは、τ〜1ps の近辺では
〜87%という非常に高い値が得られた。また、
τを 500ps までのばした場合でも、60%以上
のフリンジコントラストを保持しているこ
とが確認された。 

 さらに、パルス対間の時間間隔()を固定し
て、probe 光の遅延時間(probe)を掃引する実
験を行った。を波束同士の干渉が強め合うタ
イミングまたは弱め合うタイミングで安定
化させるために、He-Ne レーザーの干渉パタ
ーンをモニターしながら、その強度変化に対
してフィードバックを掛けるシステムを構
築し、±10as の精度でを安定化させること
に成功した。この結果、二つの波束が強め合
って、振幅がほぼ４倍に増大したり、弱め合
って、振幅がほぼ０に消える様子をリアルタ
イムで測定することに成功した。

 固体水素の振動励起状態は弱い分子間相
互作用で非局在化している。凝縮系における
量子干渉制御実験は、量子ドットや量子ワイ
ヤーなどの低次元系で多くの報告がなされ
ているが、今回行ったような、バルクな固体
の非局在励起状態を対象とした量子干渉制
御実験は過去に例がないものと思われる。今
後、異なる回転準位やフォノンの準位を含め
たより精細な量子制御を予定している。さら
に、時間的な干渉制御だけではなく、空間的
な干渉制御を行い、その情報をホログラフィ
ックに読み取るような研究が今後可能にな
るのではないかと期待している。このような
研究は固体中の励起子ダイナミクスを明ら
かにするという観点からも、将来的な量子情
報処理という観点からも重要な意味を持つ
と考えている。

 

図１ 固体パラ水素中での波束干渉制御スキー

ム 。 pump-1,Stokes-1 で 生 成 し た 波 束 と

pump-2,Stokes-2 で生成した波束間の干渉を

probe パルスで計測する。 
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