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研究成果の概要（和文）：相対位相および偏光を制御したフェムト秒パルス対を用いて，物質中の光励起過程中
の複数の量子力学的な遷移経路の干渉の様子を計測する超高速量子経路干渉測定法を開発した。GaAs単結晶を用
いた平行偏光パルス対照射では電子干渉とフォノン干渉が観測されるのに対して，直交偏光パルス対照射ではフ
ォノン干渉だけが観測された。電子フォノン相互作用の偏光依存性を考慮した量子経路干渉の理論モデルを構築
し，誘導ラマン過程での量子経路干渉で実験結果をよく再現することができた。GaAs/AlGaAs量子井戸における
エキシトン量子ビートでは光吸収過程の経路干渉に対応する干渉パターンを得ることができた。

研究成果の概要（英文）：We developed an ultrafast quantum path interferometry to measure the 
interference of multiple quantum mechanical paths during optical excitation in materials using 
femtosecond pulses with controlled relative phase and polarization. While both electronic and phonon
 interferences were observed in parallel polarization pule pair irradiation on GaAs, only phonon 
interferences were observed in orthogonal polarization pulse pair irradiation. We developed a 
theoretical model of quantum path interference with the polarization dependence of electron-phonon 
interactions and reproduced the experimental results in quantum path interference in the induced 
Raman process. In exciton quantum beats in GaAs/AlGaAs quantum wells, interference patterns 
corresponding to path interference in the optical absorption process were obtained. 

研究分野：量子光物性物理

キーワード： 量子経路干渉　フェムト秒　量子コヒーレンス　コヒーレントフォノン

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した超高速量子経路干渉計法により，光励起過程の終状態の解析だけでは知ることのできない凝縮
系物質内の光遷移過程中の量子経路を，干渉縞のパターンから選別することができた。量子経路干渉の様子の計
測は，現象を量子力学的な立場から理解する上で必要不可欠である。これにより，支配的な経路の同定やどの経
路の干渉が量子力学特有の現象を引き起こしているのかの情報を与えるものである。この方法は，量子経路まで
含めた新しい物質科学への応用が期待される技術である。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
量子経路の干渉は，光や電子の２重スリット実験にもみられるように，量子力学における本質
的な現象である。しかしながら，多数の量子経路が可能な場合に，どの経路が支配的な経路で
あるのか，またどの経路の干渉が量子力学特有の現象を引き起こしているのかを，終状態を解
析するだけでは知ることができない。支配的経路の同定や干渉の様子を計測することは，現象
を量子力学的な立場から理解する上で必要不可欠である。こうした量子経路干渉は，アト秒パ
ルス発生のための高次高調波発生過程や化学反応素過程など原子分子系で観測され，その重要
性が指摘されているが，凝縮系物質内での量子経路干渉についての研究は行われていなかっ
た。 
これまでに我々は，ポンププローブ型の過渡反射率計測法によりコヒーレントに励起された光
学フォノン振動の研究を行ってきた。とくに，２つのポンプパルスを用いることでフォノン波
束の干渉の様子を明らかにしている。科学研究費補助金(B)「干渉型過渡反射率測定による電
子・フォノン結合系のコヒーレン制御（2017-2019年度）」として電子・フォノン結合系の量子
波束制御の研究を行った。この研究の中で，コヒーレントフォノン強度には途中の遷移過程に
隠れている量子経路自体の干渉が起こっていることに思い至った。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，「フェムト秒パルス対を用いて，物質の光励起過程に存在する複数の量子力
学的な遷移経路の干渉の様子を計測する，超高速量子経路干渉計を開発し，その実用性を実証
する」ことである。超高速量子経路干渉計の開発には，測定のための実験系構築に加えて，理
論モデル構築も含む。 
 
３．研究の方法 
相対位相を制御したフェムト秒パルス対を用いたポンププローブ型の過渡反射光強度変化の計
測を行う。特に，ポンプパルス間の光位相はアト秒の時間精度で精緻に制御し，その位相情報
は一次光学干渉および周波数分解自己相関計測により常時計測し，量子経路干渉との比較の参
照データとする。位相制御パルス対を発生させる干渉計内の分岐した各経路には波長板と偏光
子のペアを設置し，パルスの偏光角度と強度を独立に制御できるようにする。光学系から空気
の流れを極力排除し，長時間の安定性を確保する。試料は振動を抑える改良を行なった，極低
温冷凍機で 10K まで冷却できるようにした。これによりコヒーレントフォノンの温度依存性や
低温で安定化するエキシトンの計測を行う。 
 
4. 研究成果  
１）偏光を含めて相対位相制御したパルス列による
量子経路干渉計測 
n 型 GaAs(001)単結晶をサンプルとして，相対位相
制御励起パルス対を用いたポンププローブ型の過渡
反射率計測により，量子経路干渉の測定を行なっ
た。励起パルス対の相対偏光角度を，平行偏光，直
交偏光の場合について調べた。試料は極低温冷凍機
を用いて 90 Kに冷やした。約 50fs パルス幅のフェ
ムト秒パルス励起により，縦波光学(Longitudinal 
Optical: LO)フォノン振動が観測される。平行偏光
パルス対照射測定では，約 116 fs間隔のフォノン干
渉による干渉縞に重畳して約 2.7 fs 間隔の電子干渉
による干渉縞が得られる。一方，直交偏光パルス照
射測定では，励起光パルスの偏光を GaAs 結晶軸の
[-1 -1 0]方向と[-1 1 0]方向に設定して実験を行なっ
た。この条件では，電子干渉による干渉縞のないフ
ォノン干渉だけの干渉縞パターンが観測された。
(この結果は，Solid State Commun. 327(2021) 114215
に掲載) 
 
実験で得られた量子経路干渉パターンに関する，励
起パルス偏光依存性を説明できるように，理論モデ
ルの改良を行なった。これまでの偏光を考慮しない
モデルでは，電子基底状態と電子励起バンドの電子
２状態を用いていた。ここでは，電子励起状態が方
向依存性を持つようして，x方向と y方向に方向依存性を持つ縮退した２準位(|e>x, |e>y)を考え

 
 
図１ 光偏光を考慮したコヒーレン
トフォノン強度の励起パルス遅延時
間依存性の理論計算：(a)平行偏光，
(b)45 度偏光，(c)直交偏光 



た。電子フォノン相互作用には，ラマンテンソルを考慮して，対角成分および非対角成分の効
果を区別して取り扱えるようにした。電子励起状態においてフォノン生成消滅過程が起こるも
のとした。このとき，ラマンテンソルの非対角項による相互作用では，フォノン生成消滅の際
に電子状態の偏光方向が変化する。フォノンには調和振動子モデルを用いた。光と電子の相互
作用には双極子相互作用と回転波近似を用い，光電場の偏光と電子状態の偏光を取り込んだ。
このモデルハミルトニアンを用いて量子リウビル方程式を光電場との相互作用に対する二次摂
動を用いて計算した。平行偏光パルス対照射および直交偏光パルス対照射の場合の LOフォノン
生成のパルス遅延時間依存性は，誘導ラマン散乱過程に関与する量子経路の干渉を用いて計算
することで再現された（図１）。構築した理論モデルでは，任意の偏光角度での計算ができる
ようになったので，励起パルス対の相対偏光角度が 45度の場合における量子経路干渉の計算を
行なった。この場合には，電子フォノン相互作用の対角および非対角要素の両方の成分の寄与
が大きく関わっていることが示された。特に，電子コヒーレンンスの干渉縞に平行偏光の場合
には見られなかったスプリッティングが起こることが理論的に示された（図１）。(この結果
は，Physical Review B 104 (2021) 134301に掲載) 
 
２）ダイヤモンド中のコヒーレントフォノンでの量子経路干渉 
コヒーレントフォノン生成において，光吸収過程がほぼ無視でき，ラマン散乱過程が支配的な
系として，800 nm中心の近赤外領域でのフェムト秒パルス（パルス幅 10 fs以下）でのダイヤモ
ンド励起を行なった。この光のエネルギーは 1.55 eV 近傍であり，ダイヤモンドのバンドギャ
ップエネルギーの半分にも満たなく，光吸収は無視できる。平行偏光での相対位相制御ダブル
パルスを用いた量子経路干渉の実験では，25 fs 周期の光学フォノンの干渉縞が観測された。励
起パルス対の遅延時間がゼロ付近では，約 2.7 fs周期の干渉パターンが観測されるが，これは励
起パルス対自身の光干渉によるものであることが分かった。(この結果は，Physical Review B 
101 (2020) 174301に掲載) 
 
３）GaAs/AlGaAs多重量子井戸におけるエキシトン量子ビートの量子経路干渉 
構築した理論で予測される光吸収過程での量子経路干渉パターンが実際に観測されるのかを調
べるために，GaAs/AlGaAs 多重量子井戸を試料とした実験を行なった。GaAs/AlGaAs 多重量子
井戸はΓ点においても軽い正孔(LH)と重い正孔(HH)の準位が分裂する。極低温では，バンドギ
ャップ近傍の光吸収により生成した電子は正孔と結合し，二種類のエキシトン（LH エキシトン
と HH エキシトン）を生成する。800nm 中心のスペクトルを持つフェムト秒パルス光照射によ
り，基底状態(|G>)から LH エキシトン状態(|L>)と HH エキシトン(|H>)状態の両方の状態に光励
起することができる。この状態で過渡反射率計測を行うと，|H>と|L>の間隔に相当する振動数
でのコヒーレントな振動が観測され，量子ビートと呼ばれている。こうした過程は，|G>, |H>, 
|L>の３準位系として取り扱うことができ，GaAs のコヒーレントフォノン生成で用いた 4 準位
モデルの中の電子基底状態と，電子励起状態でのゼロフォノンと１フォノン状態の３準位間の
遷移とよく似た取扱ができる。特に，エキシトン量子ビート生成経路は，コヒーレントフォノ
ン生成の光吸収経路に対応するものになる。そのため，エキシトン量子ビートを用いて，光吸
収過程に対応する量子経路干渉パターンの確認ができる。 
10K に冷却したサンプルに対して，シングルパルス励起で過渡反射率計測を行うと，|H>-|L>間
のエネルギー間隔に対応する 3.3 THz のコヒーレント信号（量子ビートシグナル）が観測され
た。その減衰の寿命は約 300 fs であった。相対位相制御パルス対励起すると，励起パルス時間
遅延に応じて量子ビートシグナル強度が変化する。この強度変調パターンには，量子ビート振
動の破壊的干渉のタイミングでの強度の浮き上がりが見られず，２倍の振動数で振動するパタ
ーンが得られた。これは，３準位系を用いて光吸収経路に支配されたとして計算される量子経
路干渉パターンに対応するものであった。 
 
４） SnSeサンプルでの量子経路干渉 
位相制御パルス対を用いた量子経路干渉法の応用として，SnSe 単結晶の格子振動のコヒーレン
ト制御を行なった。SnSe は熱電材料として応用されている物質である。シングルパルス励起の
過渡反射率計測では Ag(0)モード(29.7 cm-1)と Ag(1)モード(67.5 cm-1)の振動が観測される。
Ag(1)モードは光励起後に振動数の高振動側へのシフトが観測され，Cmcm 構造から Pnma 構造
に 3 ps以内に対称性のスイッチングが起こることが分かった。(この結果は，Journal of Physical 
Chemistry Letters 13 (2022) 422に掲載) 
ダブルパルス励起では，二つの振動モードの強度比を選択的に制御することができた。また，
励起光パルスの重なった時間領域では，光干渉が建設的干渉の時にはフォノン強度が小さく，
光干渉が破壊的干渉の時にはフォノン強度が大きくなることが分かった。(この結果は，Journal 
of Physical Chemistry Letters 13 (2022) 2584に掲載) 
 
 
５）コヒーレントフォノン生成に関する摂動法を超えた理論計算 
GaAs 試料のコヒーレント光学フォノン生成の理論計算において，量子リウビル方程式を解く際
に，摂動法を用いない方法を試みた。状態ベクトルを４準位（電子２準位，フォノン２準位）



を基底状態として展開し，その展開係数に関する連立微分方程式をたて，数値的に解いた。シ
ングルパルス励起におけるコヒーレントフォノン生成の計算に応用し，励起パルス強度の小さ
い場合には，これまでの二次摂動計算と同じ結果が得られることを確かめた。この方法では，
生成するコヒーレントフォノンの励起パルス強度依存性の計算が可能となり，強励起条件では
生成するフォノン強度が光強度に比例する直線的変化からずれて飽和傾向を示した。 
実験ではn型GaAs(001)のシングルパルス励起での過渡反射率測定で，コヒーレントフォノン生
成に対する光パワー依存性を測定し，40 mW程度の光照射で直線性からのずれを確認した。 
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