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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パルス対を用いた干渉型過渡反射率計測によりGaAs単結晶
における、電子フォノン結合系における量子コヒーレンスの計測と制御を行った。90Kにおいてn-GaAs(100)中に
電子コヒーレンスが50フェムト秒以上保持されることを明らかにした。観測された電子コヒーレンスの消失と復
活の振る舞いは、構築した量子理論モデル計算による計算結果との比較から瞬間的誘導ラマン過程における量子
経路干渉であることを見出した。

研究成果の概要（英文）：Quantum coherence in an electron-phonon coupled system of a GaAs single 
crystal is measured and controlled using interferometric transient reflectivity measurement with 
relative phase-locked optical pulses.  The pulse is controlled with attoseocond precision.  We 
observe that the electronic coherence is preserved more than 50 femtoseconds in n-GaAs(100) at 90 K.
　The observed collapse and revival feature in the electronic coherence is found to be due to a 
quantum-path interference in the impulsive stimulated Raman scattering process by the comparison the
 experimental results and quantum model calculation.

研究分野：量子光物性

キーワード： コヒーレント制御　量子コヒーレンス　コヒーレントフォノン　位相制御パルス

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
量子コヒーレンスは固体では直ぐに消失することは知られているが、その保持時間の定量的な評価が困難であっ
た。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た干渉型過渡反射率計測をバルク固体中で量子コ
ヒーレンスの保持時間の定量的な評価を可能となったことは、量子物理学において学術的な意義が大きいととも
に、固体をベースとした量子デバイス開発にも有用な情報を与えるものである。

※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 
 
物質に光パルスを照射すると、光の持つコヒーレンスが物質中の量子状態の位相（量子コヒーレ
ンス）として記憶される。孤立した原子・分子では、この量子コヒーレンスは長時間維持される。
しかし、固体系では多体原子系の電子・フォノンなど多様など多様な相互作用により、非常に短
い時間で消失する。バルク固体中における量子コヒーレンスの保持およびその消失過程（でコヒ
ーレンス）を検出することは、物質中で量子状態がそのように古典的な状態に変化していくかを
解明することにもつながるものであり、物質科学だけでなく量子情報技術および量子力学基礎
においても重要な研究課題である。 
これまで固体中の量子コヒーレンスの検出にはフェムト秒光パルスが用いられ、四光波混合法
を用いた電子状態のコヒーレンス計測や過渡反射率測定を用いたフォノン量子状態のコヒーレ
ンス計測が行われてきた。しかしながら、電子とフォノンのコヒーレンス保持時間のスケールが
大きく異なるために、それらの同時計測および電子とフォノンの結合系での計測を行うことは
できなかった。これまで申請者は、フェムト秒光パルスを用いた過渡反射率計測により、半導体
や半金属におけるコヒーレントなフォノン振動の実時間計測および光パルス列を用いたフォノ
ンのコヒーレント制御の研究を行ってきた。こうした研究の中で、光パルスの位相を含めてアト
秒の時間制度で制御した光パルス列照射を用いた過渡反射率計測（干渉型反射率計測）を用いれ
ばフォノンだけでなく、「電子とフォノンの結合したハイブリッド量子系の量子コヒーレンスを
計測し、光制御できる」ことを思いついた。 
この発想に基づき、挑戦的萌芽研究（H27-28）「干渉型過渡反射率測定による固体中の量子コヒ
ーレンス計測」を行い、基本装置を開発すると共に、室温および 85Kでの半導体 GaAs固体に
おける電子・フォノン結合系での量子コヒーレンスを検出できることを実証した。また、フェム
ト秒パルス励起によるコヒーレントなフォノン発生に関する量子モデルを作成し、不透明領域
では光吸収過程とラマン過程が共存することを明らかにした。 
本研究では、これらの実験・理論研究をそれぞれ発展させ、20K-300Kの温度範囲で電子・フォ
ノンハイブリッド量子系での量子コヒーレンスの計測と制御を行う。 
 
２．研究の目的 
アト秒の時間制度で位相制御した光パルス列を用いた過渡反射率計測（干渉型過渡反射率計測）
により、電子とフォノンの結合したハイブリッド量子系のコヒーレンスの計測と制御の研究を
行う。物質内の量子干渉と光の干渉とを詳細に判別できるように、励起パルス列のスペクトル干
渉、線型光学干渉および二次非線形光学干渉を反射率計測と同時に計測する。試料には、現有し
ているフェムト秒レーザーの発振波長（中心波長 800 nm = 1.55 eV）とバンドギャップのエネ
ルギーが近いことから GaAs単結晶（バンドギャップ=1.42 eV）を用いる。低振動型の冷凍機ク
ライオスタットを導入して、20-300K の温度範囲で低音域から室温領域において量子コヒーレ
ンス保持時間を計測し、デコヒーレンスの温度依存性を調べる。理論研究では、現在の２準位モ
デルをより現実的なバンドモデルに拡張する。さらに、電子・フォノン結合系とフェムト秒パル
スの照射されていない環境系との相互作用を確率過程として導入し、密度行列形式の時間発展
を計算し、実験結果を解析する。これらの、理論・実験との比較から、「量子コヒーレンスがど
のくらいの時間保持されるのか」、また「どうやって量子コヒーレンスが消失するのか」を解明
することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
光パルスの位相を含めてアト秒の時間精度で制御したフェムト秒パルス列を用いた過渡反射率
計測（干渉型過渡反射率計測）を改良して用いることで，バルク固体中の電子・フォノン結合形
における量子コヒーレンスを計測する。GaAsを主要試料として，温度可変型無冷媒低振動型冷
凍機を導入し 20-300K の温度範囲で量子コヒーレンスを計測する。また，フェムト秒パルス列
による電子・フォノン結合系のコヒーレント制御を行う。電子・フォノン結合系の量子モデルを
構築し，密度行列の時間発展を計算することで計測結果の理論モデルを構築し，実験結果との比
較を行う。 
 
４．研究成果 
(1) 単結晶 GaAs 中の量子コヒーレンス計測と制御実験 
 
①  干渉型過渡反射率計測装置装置の改良： 
アト秒精度で相対位相を制御したフェムト秒パルス対（パルス１とパルス２）を用いた過渡反射
率計測装置（干渉型過渡反射率計測装置）を用いて、単結晶 GaAs(100)の電子・フォノン系での
コヒーレンス計測と制御を行った。二次の非線形光学干渉である周波数分解自己相関計測系を
実験システムに組み込み、マイケルソン型干渉計から出射した相対位相制御パルス対の位相安
定性、チャープ効果やパルス時間幅を反射率計測と同時に測定できるようになった。中心波長
800nm の光パルスを用いた際に、パルス対の相対位相安定性は 0.049πと見積もられた。独自に
開発したマイケルソン型干渉系において、パルス１とパルス２を制御する二つのアームには、そ
れぞれ波長板と偏光子のペアを組み込むことで、各パルスの偏光角度を独立に制御できるよう



になった。使用したパルス光はチタンサファイアレーザーから発振する近赤外光パルス（中心波
長約 800nm、パルス幅約 50fs）である。励起パルス（パルス１と２）の間隔（t12）は 0.3fs ステ
ップで変化させて測定を行った。過渡反射率測定では、３番目のパルス（パルス３）を検出光と
して用いるポンプ・プローブ時間分解法を用いた。ポンプ光とプローブ光のパルス間隔（t13）
はスキャンディレイ装置で制御した。試料から反射したパルス３の計測には、約 10nnm 幅を持つ
光バンドパルフィルターを用いることで、波長選別した計測もできるようになった。 
フォノン・キャリア相互作用の影響を調べるために、ドーパントの異なる試料（n-型 GaAs、p-
型 GaAs、ノンドープ GaAs）を用いた計測も行った。温度可変型無冷媒低振動型冷凍機を用いる
ことで、極低温で長時間（48 時間以上）の連続計測を実現した。これらの装置改良により、光パ
ルス条件をモニターしながら、長時間測定を行うことができるようになり、測定データの再現性
の確認が可能になった。 
 
②  n-GaAs(100)での量子コヒーレンス計測と制御 
 
シリコンドープ（9.6×1019 cm-3）の n-GaAs(100)を試料として、平行偏光パルス対を用いた干渉
型過渡反射率計測を行った。試料温度は、20K-室温の温度範囲内でいくつか設定したが、90K に
おいて最も安定した繰り返し実験を行うことができた。t12を固定して t13を-1 から 8ps の範囲
でスキャンすると、過渡率強度変化に周期的な振動が観測され、フーリエ変換から振動数 8.7THz
を持つ GaAs の縦モード光学フォノン（LOフォノン）と振動数 7.7THz を持つ LOフォノンとプラ
ズモンの結合した振動（LOPC モード）がコヒーレントに励起されることがわかる。t12を 0.3fs
ステップで 300fs 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 LO フォノンの強度と、LOPC の強度を求めた。LO フォノ強度と LOPC 強度の t12に
対する依存性を図１に示す。 
 
位相制御パルス対の時間間隔によっ
て、LO フォノ強度および LOPC 強度の
両方がコヒーレントに制御されてい
ることが分かる。これは、パルス１に
よって励起された電子フォノン結合
系の量子状態と、パルス２によって励
起された量子状態が、パルス間隔に応
じて、建設的あるいは破壊的に干渉し
ているためと考えられる。干渉縞に
は、約 120fs 周期のものと、約 2.7fs
周期のものの２種類があり、前者は LO
フォノン（あるいは LOPC）の干渉であ
り、後者は電子状態の干渉によるもの
である。従って、約 2.7fs 周期の振動
が観測されている間（約 130fs）は、
電子コヒーレンスとフォノンコヒー
レンスの両方バルク GaAs 固体中で保
持されていることを意味している。ま
た、振幅強度に違いはあるものの、電
子コヒーレンスの振る舞いの傾向は
LO フォノンおよび LOPC のどちらの場
合でも大きな違いは無かった。 
過渡反射率計測と同時計測したパル
ス１、２の光学干渉と比べると、LO フ
ォノンの電子コヒーレンスによる干
渉縞は、光パルス自体の干渉の保持時
間よりも 50fs 以上長くなっており、
バルク GaAs 固体が 90K において電子
コヒーレンスを 50fs 以上保持してい
ることが分かる。周波数分解自己相関
測定を同時に行い、チャープ効果によ
ってパルスの延長が起こっていないことを確認している。本実験結果は、再現性の確認実験にお
いて、使用するレーザーパルス幅を 40fs-60fs 程度の間で変化しても、この傾向があることを観
測している。 
観測された電子コヒーレンスの干渉縞は、50fs 近傍でいったん振幅がゼロになり、その後 75fs
近傍まで大きくなるという、コヒーレンスの消失と復活が見られた。これは、量子モデル計算と
の比較から、コヒーレントフォノン生成過程における量子経路干渉によるものであることが分
かった。特に観測された時間変化形状は ISRS 過程に起因するものであることが分かった。 
パルス１とパルス２の偏光を直交にした干渉型過渡反射率計測も行った。このとき、プローブ

 
図１ (a) LO フォノン強度のポンプパルス間隔依存
性、(b) LOPC 強度のポンプパルス間隔依存性、(c)
位相制御ポンプパルス対の光学干渉（Fig.3 of the 
paper of K. G. Nakamura et al., Phys. Rev. B99, 
180301(R)(2019).） 



光の偏光はパルス１とパルス２の偏光の真ん中に来るように設定した。この実験では LO フォノ
ンおよび LOPC の強度におけるフォノン干渉による干渉縞は、平行偏光条件と同様に観測された
が、電子干渉については観測されなかった。 
 p-GaAs(100)および試料とした実験では、LO フォノンの生成強度が小さく、LOPC は LO フォノ
ン強度に比べてさらに小さかった。LO フォノン強度に見られる、電子コヒーレンスの振る舞い
については、n-GaAs(100)の場合に比べて顕著な違いは観測されなかった。 
 
(2) 電子フォノン結合系でのコヒーレント制御理論 
 
電子状態を２バンドとするモデルを考え、系のハミルトニアンを 
 

= + ℏ | ⟩⟨ | + ∑ { + ℏ + ( + )}| ⟩⟨ |  (1) 
 
とした。ここで、| ⟩はエネルギー を持つ電子基底状態、| ⟩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。また、αは電
子フォノン相互作用を表す定数で、波数 に依存しないものとした。光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。この際に、各光パルスにはガウスパルスを仮定し、２次の摂動計算
を行った。フォノン生成プロセスでは、フォノン生成の終状態が電子励起状態である瞬間的吸収
過程(Impulsive Absorption:IA)過程と電子基底状態でフォノンが生成する瞬間的誘導ラマン散
乱(Impulsive Stimulated Raman Scattering:ISRS)過程に分けて計算した。また、各過程では、
フォノン生成がパルス１あるいはパルス２のどちらか一方との相互作用で起こる量子経路とパ
ルス１とパルス２の両方との相互作用で起こる量子経路が混在する。後者は、例えばパルス１と
の相互作用で電子分極励起とパルス２との相互作用での電子分極の脱励起のような経路である。
また、これらの過程を二重ファインマンダイヤグラム（double sided Feynman diagram）によっ
て表現した。位相制御パルス対で制御したコヒーレントフォノン振幅（ :i=IA, i=ISRS）は 
 

( ) = (0) + (0) + ( ) + (− ) (2) 
 

( ) = 2 ∫ ( − ) sin ( ) (3) 
 

( ) = ∫ ( − ) [ ( / )] ( ) (4) 
 
である。ここで、 ( ) = /( ) であり = 0, ,− である。反射率変化はフォノン振幅の絶
対値に比例する。ここで ( )は電子の応答関数であり、バンド形状に関連し、実際の吸収スペク
トル形状から算出できるものであるが、ここではローレンツ形状を仮定して計算した。IA 過程
と ISRS 過程の式はよく似ているが、IA過程で
は積分範囲が−∞から∞であるのに対して
ISRS 過程では積分範囲が0から∞となってい
る。これは ISRS 過程では電子励起と脱励起過
程の順序を入れ替えることができないためで
ある。n-GaAs の実験のパルス幅やバンドギャ
ップ条件などを考慮して計算した結果を図２
に示す。 
 
IA 過程および ISRS 過程のどちらにおいても、
約 2.7 fsの電子コヒーレンスによる干渉縞と
約 120 fs のフォノンコヒーレンスによる干
渉縞が得られた。また、実験結果から得られ
た、電子コヒーレンスの消失と復活の振る舞
いは、ISRS 過程だけで起こることが分かった。
電子状態の緩和を考慮しない、コヒーレント
生成の量子論モデル計算（K. G. Nakamura et 
al.,Phys. Rev. B92, 144304(2015)）では、IA過程
と ISRA 過程は共存し、不透明領域では IA 過
程が支配的であることが示唆されているにも
かかわらず、実際の GaAs のコヒーレントフォ
ノン計測ではISRS過程によるフォノンのみが

 
図２ LO フォノン振動振幅の理論計算結果: 
(a) ISRS 過程、(b) IA 過程（Fig.5 of the paper 
of K. G. Nakamura et al., Phys. Rev. B99, 
180301(R)(2019).） 



優先的に観測されていることが分かった。 
我々のモデルでは位相緩和過程を組み込んではいないが、励起パルスのバンド幅からくる不均
一幅広がりの効果による電子コヒーレンスの消失が主要効果となっていることが分かった。そ
のため、研究計画時に予定していた確率過程を組み込んだモデルを用いないでも実験結果を良
く説明することができた。 
通常の過渡反射率計測における GaAs のコヒーレントフォノン生成過程では、表面近傍の空乏層
での空間チャージの変化によるフォノン駆動が議論されている。この研究では、励起状態におけ
るポテンシャル変位に加えた、空間チャージによるポテンシャル変形を線形の形で組み込んだ
有効ポテンシャルの変化を電子フォノン相互作用として取り込むことができている。 
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