
Kobe University Repository : Kernel

PDF issue: 2024-09-12

再帰励起による超自然幅分光法

(Degree)
博士（理学）

(Date of Degree)
2003-09-30

(Date of Publication)
2016-02-18

(Resource Type)
doctoral thesis

(Report Number)
甲2916

(URL)
https://hdl.handle.net/20.500.14094/D1002916

※ 当コンテンツは神戸大学の学術成果です。無断複製・不正使用等を禁じます。著作権法で認められている範囲内で、適切にご利用ください。

中山, 和之



博士論文

再帰励起による超自然幅分光法

平成 15年 9月

神戸大学大学院自然科学研究科

中山和之



目次

第1章序論

1.1 研究の背景

1.2 本論の構成

t

i

-

-

A

吐

第2章再帰励起分光法の理論 7 

2.1 線形応答理論.. . . . • . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . • . .. 8 

2.1.1 線形定常システム.. . . . . . . . . . . . • . . . . . . • . .. 8 

2.1.2 インパルス応答と線形システム.. . . . . . . . . . . . . .• 8 

2.1.3 周波数応答 . . • • . . . . . . . . . . . . . . • . . • . . . .. 10 

2.2 再帰励起分光法. • • . • • . . • . . . . . . . . . . . • • . • . . . .. 11 

2.2.1 再帰励起分光法の原理. • . . . . • • . . • . . . . . . . . .• 11 

2.2.2 再帰励起分光スペクトル周波数解析.. . . • . . . . . . . •. 13 

2.2.3 時間波形解析.......................... 15 

2.2.4 線幅の限界と SjN比. • • • • • • • • • • • • • • • • • • . •• 18 

第3章 アルカリ原子の分光学的性質 23 

3.1 Rb D線のエネルギー準位構造.. . . . • . . . . . . . • • . • . . .• 24 

3.2 超微細構造分裂と超微細構造定数.. . . . . . . . . • . • • . . . .， 28 

3.3 ゼーマン副準位の分裂. • . . . . . . . • . . . . . . • . . . . . . •. 30 

3.4 スベクトル線の線幅 . • • . . . . . . . . . . . . . . • • • • • . . •. 33 

第4章 Na原子 D1線基底状態の再帰励起分光 37 

4.1 optical pumping . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 38 

4.1.1 縦磁場中の opticalpumping . . . . . . . . . . . . . . . . .. 39 

4.1.2 横磁場中の opticalpumping . . . . . . . . . . . . . . . . .. 40 

4.2 基底状態のゼーマン信号測定 . . • • . . . . . . . . • . • • . • . .• 42 



4.3 スペクトル線の尖鋭化 .........................45

第5章 Rb原子 D2線励起状態の再帰励起分光 49 

5.1 量子ビート . . . . . . • . • . • . . . . . • . • . . . . . . • . . . •. 50 

5.1.1 量子ビート . . . . . . . • . . . • . . . . . . . . . • • . . •. 50 

5.1.2 coherenceの生成と検出.. . . . • . . . . . . . . . • . . •• 51 

5.2 再帰励起測定系.. . . • . . . . • . . . . . . . . . . . . . • . . . .. 54 

5.3 共鳴周波数の測定結果.. . . . . • • . . . . . . . . . . . . . . . .. 56 

5.4 解析と考察 . . . • • . . . . . . . . . . . . • . • . • . . . . . • . .. 61 

5.4.1 RbD2線励起状態の超微細構造分裂周波数 .. . . • • . . •. 61 

5.4.2 超微細構造定数の計算と考察 • . . . . . . • • • . . • . . •. 66 

5.5 擬ランダムピンクノイズを用いた実験 . . . . . . . . . . . . • . •. 70 

第6章まとめと展望 75 

付録A 原子系と光の相互作用の基本 77 

A.1 半古典論................................. 78 

A.2 マスター方程式. • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 79 

A.3 3準位系における検出 • . . . . . . • . . . . . . . • . . • • . . . •• 83 

付録B 光強度変調 85 

付録C 二色性と複屈折の検出 89 

C.1 直線偏光二色性と直線偏光複屈折.. . . • • . . . . . • . . • • • .. 89 

C.2 円偏光二色性と円偏光複屈折 . • • . . . . . . . . . . • . . . . . •. 92 

付録D ポラリメーターによる二色性と複屈折の検出 97 

付録E Ti:Sapphireレーザーの波長安定化 101 

謝辞 104 

11 



第1章序論

1.1 研究の背景

1960年代初頭にレーザーOightampli五cationby stimulated emission of radi-

ation)が発明された。レーザーとは、原子や分子による光の誘導放出過程を利用

した光の発振、増幅器であり、その出力光は単色性、指向性、収束性、制御性に優

れ、エネルギー密度が高いといった性質を持つ。これらの優れた性質を持つレー

ザ一光を用いることにより、分光学の分野に革新がもたらされた。特にそれまで

は観測が困難で、あった非線型光学効果を用いたレーザー分光法の分野が開拓され

た。以来、レーザー・ラマン分光法、レーザー誘起蛍光分光、飽和吸収分光、偏光

分光、二光子分光、量子ビート分光など様々なレーザー分光法が開発され、レー

ザ一分光は物理現象や物質の構造を解明する手段としてなくてはならないものと

なった。

物質のエネルギー準位構造の高精度な分光測定は個々の物質について詳細な情

報を与え、また、量子電磁力学の検証等、基礎物理の検証に有力な手段を提供す

る。分光測定で得られる原子のエネルギー準位構造を反映した光学スペクトル線

は様々な要因よる広がりを持ち、原子の共鳴周波数の測定精度はスペクトノレの線

幅によって制限される。スペクトル線の広がりはその物理的な要因により、不均一

広がりと均一広がりに分けられ、これらのスペクトル線の広がりをできるだけ狭

くして観測する様々なレーザー分光法が開発されてきた。不均一広がりとは、原

子、分子等の系のパラメータが統計的な分布を持つことにより生じる線の広がり

である。不均一広がりの代表的なものは、気体試料における分子運動によるドップ

ラ一広がりである。 ドップラ一広がりは、原子ビームを用いた手法[1]、レーザー

冷却法[2]、イオントラップ[3ぅ4]などにより狭めることができる。また対向する

レーザービーム対を用いた分光学的手法[5，6]によってもドップラ一広がりを取り
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除くことができる。一方、均一広がりとは、有限な相互作用時間によって決まる

広がりである。時間と周波数の不定性関係に基づく均一広がりを取り除くことは

一見不可能なように思えるが、均一広がりの要因が、レーザー光と相互作用する

時聞が有限なために生じるトランジットタイム広がりである場合、ラムゼイ共鳴

法[7]を用いて実効的な相互作用時間を増加させることによって線幅を狭くするこ

とができる。光学遷移の線幅を決める主要な要因の一つに、真空場のゆらぎによ

る自然放出で決まる励起状態の寿命がある。この幅は自然幅と呼ばれ、量子力学

的に決まる線幅であり、通常の分光測定で得られる最も狭い線幅であると考えら

れている。自然幅よりも狭いスペクトルを持つ信号を得る分光法として、寿命よ

りも長くレーザーと相互作用する原子を選択するというアイデアに基づく超自然

幅分光法の報告がある [8，9]。

本研究では、これらの複雑な手法とは異なり、より簡便で容易にスペクトノレ線

幅を狭くすることのできる再帰励起分光法[10]の基礎研究を行い、これを励起状

態の分光に応用した新しいタイプの超自然幅分光法について研究を行った。再帰

励起分光の実験概念図を図1.1に示す。再帰励起分光法とは、

付ト付同付加:

~ ~ 繰り返し行う~ 

肩哀薮

/ス¥

肩哀豪 ー一明
図1.1:再帰励起分光の実験概念図
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(1)レーザー光に強度変調を加えて周波数成分が周波数に依らず一定な励起光を

っくり、原子を励起する。

(2)励起光に対する原子の応答を観測する。

(3)応答波形をフーリエ変換し分光スペクトルを得る。

(4)観測した原子の応答と同じ時間波形を持つように励起光を強度変調する。

(5)再度、強度変調した励起光を原子に入射させ、その応答を観測する。

(6)応答波形をフーリエ変換し分光スベクトルを得る。

(7)観測した原子の応答と同じ時間波形を持つように励起光を強度変調する。

とし1う操作を行い、以後 (5)"-'(7)の操作を繰り返して行う分光法である。繰り返

しの結果得られるスペクトルは、通常の分光法で得られるスベクトルの形を再帰

励起の回数だけかけ合わせたものになる。そのため、再帰励起を繰り返し行うに

つれてスペクトル幅は狭くなる。この分光法を基底状態の自由誘導減表信号の観

測に適用した例が報告されている [11]0この分光法は、自然幅にも制限されないた

め、いわゆる超自然幅分光が可能である。この方法を利用すると、大きな自然幅

を持つ原子の励起状態のエネルギー準位構造をより精度良く測定できることが期

待される。

本研究は、再帰励起分光法をNa原子、 Rb原子の基底状態および励起状態の副

準位に適用し、再帰励起分光による超自然幅分光法の基本的特性を明らかにし、超

微細構造準位間の共鳴周波数を精度良く測定することにより、超微細構造定数を

精密に決定することを目的としている。

再帰励起分光を用いた超自然幅分光は、以下に述べるような特徴をもっ。

-周波数分解能が測定時間の逆数のみで決まり、(レーザーの周波数を掃引す

る分光法のように)レーザー光のスベクトル幅に依らない。これは測定信号

がcoherent分光法によって得られる信号であることに起因する。

-高IJ準位問の coherenceを基礎にした分光法であるので、ドップラ一広がりに

埋もれた微細な副準位構造を分離できる。
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-自然幅よりも狭いスペクトルを得ることができ、より高分解能の精密測定を

1Tうことができる。

.これまで報告されている超自然幅分光法とは異なり、信号強度を犠牲にする

こと無しに線幅を狭くすることができる。

本研究では、理論的な考察として線型応答理論に基づいて再帰励起分光スベク

トルの解析を行う。周波数軸で解析を行った後、面IJ準位 coherenceに基づく時間

波形の解析を行い、これが周波数軸での解析と等価なスペクトルを与えることを

述べる。実験では、 Naランプ等で良く知られている遷移強度の高いアルカリ原子

のD線と呼ばれる遷移を用いる。まず、再帰励起分光法の特性を明らかにする予

備的実験として、分裂周波数が小さく信号寿命が長く測定が比較的容易な、 Na原

子の D1線基底状態 F=2のぜーマン副準位聞のコヒーレンスを観測する実験を

行ったo 実験の結果磁場の不均一性によって決まる幅よりも格段に狭いスペクト

ノレを得て、再帰励起分光法によるスペクトル幅の尖鋭化を示すことができた。次

に Rb原子の基底状態 281/2から励起状態 2P3/2への遷移である D2線を採用し、

より測定の困難な高周波で短寿命の励起状態の超微細構造準位間の量子ビート信

号に対して再帰励起分光を行った。励起状態の超微細構造定数を決定するために、

超微細構造問の共鳴周波数を複数測定する必要がある。そこで Rb原子の超微細

構造準位間の複数の共鳴周波数に対して再帰励起分光による超自然幅分光測定を

行い、 85Rb、87Rb原子の励起状態の超微細構造定数を精度良く求めることに成功

した。

1.2 本論の構成

第2章では、再帰励起分光法の議論に必要な理論的背景について述べる。まず、

光学システムの解析に有効な線形定常システムの取り扱いを中心に、線形応答理

論の基本概念と数学的概念について述べる。インパルス応答は線形応答理論の重

要なポイントであるが、本研究のインパルス応答に相当するものは原子系の副準

位 coherenceの振動減表である。まず、線形応答理論による周波数軸での解析に

基づいて再帰励起分光法を説明し、周波数スペクトルの解析について述べ、次に
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系に誘起される副準位 coherenceに時間発展を時間軸上で直接取り扱う方法でこ

の分光法を解析する。またパックグラウンドとして白色雑音が加わった場合の、ス

ベクトル幅の限界と 8/N比について述べる。

第3章では、試料として用いたNa原子及びRb原子等のアルカリ金属原子の分

光学的性質について述べる。アルカリ金属原子は水素に類似したモデルとして取

り扱え、系の状態が比較的簡単なハミルトニアンで記述できるため、本研究のよ

うな分光法の基礎的過程の研究には適当な試料である。また各種物理定数も詳し

く調べられている。アルカリ原子の基底状態 281/2と励起状態 2P1/2、2P3/2 との

聞の遷移に関するエネルギー準位構造について述べ、ゼーマン分裂、原子気体の

持つスベクトル線幅について述べる。

第4章では、 opticalpumpingについて説明した後、再帰励起分光の実験方法と

Na原子の基底状態のゼーマン副準位に対して行った実験について述べる。実験系

は、光源である連続発振の色素レーザー、電気光学変調器による強度変調系、デー

タを取り込む測定系からなっている。光源によって原子系を励起し、測定系で応答

波形を取り込み、次段の励起光として強度変調系で再現した応答波形を使う。こ

のプロセスを再帰的に行う。静磁場を加えた Na原子の基底状態 3281/2のぜーマ

ン副準位の coherence信号について実験を行い、磁場の不均一性によって決まる

幅よりも格段に狭いスペクトルを得ることができた。 n回の再帰励起による測定

で線幅が l/vnに比例して狭くなることが確認でき、理論の予想、と良く一致する

結果が得られることを示す。

第5章では、まず量子ビートについて紹介し、再帰励起分光を励起状態の量子

ビートに適用した実験について述べる。 Rb原子の D2線励起状態の超微細構造分

裂に対する再帰励起分光の実験を行った結果、 coherence信号の協力的な重ね合わ

せによる長く伸びたビート信号が観測され、超自然幅を持つスペクトルが得られ

た。この実験で得られたスペクトルを2章で考察した理論と比較する。スペクト

ル幅は、再帰励起回数に対して理論から予測される結果とよく一致する振る舞い

を示した。その後実験で得られた共鳴周波数から求めた超微細構造定数と過去の

文献値との比較を行う。また初回の励起光が短パルスと同様なスペクトルを持つ

擬ランダムピンクノイズと呼ばれる有限長、有限帯域における理想的な白色雑音

を用いた実験についても述べる。
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第6章では、本論の総括と今後の展望について述べる。
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第2章再帰励起分光法の理論

この章では、本研究に必要な理論の基本について述べる。ここではもっぱら再帰

励起分光法に特有な理論について述べ、レーザー分光における原子系と光の基本

的な取り扱いについては、付録 Aで述べる。

巨視的な系に入力を与えたときの系の応答が入力の強さに比例するとみなせる

場合、系の入力に対する出力の解析をインパルス応答関数を用いた線形応答理論

によって行うことができる。原子系と光の相互作用は一般には非線型現象である。

本研究で行われているポンプープローブ法自体もポンプの電場に対して 2次、プ

ローブの電場に対して 1次の 3次の非線型分光法 [12，13]である。入射光の強度

を大きくすると原子の応答にあらわな飽和効果が現れて、透過光の強度は入射光

の強度に比例しなくなる。本研究の実験においても出力光は飽和の影響を受けて

いる。しかし、インパクト励起に対する原子系の応答としづ意味では線型現象と

見なすことができる。つまり励起光に変調を加え、それに対する透過光の変化を

観測する本研究の実験は、線形応答系とみなした解析を行うことができる。この

章では、線形応答をする系を解析する線形応答理論、線形定常システム論にもと

づいて周波数応答に着目した再帰励起分光法の理論について説明する。また、副

準位 coherenceに基づく時間軸の波形応答に着目したもう一つの取り扱いによる

再帰励起分光法の理論について説明する。
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2.1 線形応答理論

本節では線形応答理論で重要な線形定常システム、システムの特性をあらわす

インパルス応答関数もしくは周波数応答関数による入出力関数の記述について述

ベる。

2.1.1 線形定常システム

いまある演算子£で記述される系(システム)があり、二つの入力信号(関数)

h(t)とん(t)に対して、それぞれ出力信号(関数)91 (t)との(t)が得られるとする。

ι[j1(t)] = 91(t) 

C[h(t)] = 9z(t) 

このとき適当な定数α1とα2を用いて、加法とスカラー倍に関し、

乙[αd1(t)+αzh(t)] = ζ[αd1(t)] + C[αzh(t)] 

ー α1C[j1(t)]+α2乙[h(t)]

-α191(t) +αz9z( t) 

(2.1 ) 

(2.2) 

(2.3) 

としづ性質(線形性)をもっとき、演算子乙で記述される系を線形システム(linear

system) と呼ぶ。また入力信号fn(t)の時間軸を任意の時間 T だけずらして入力

信号がん(t-T)としたとき、出力関数9n(t)も同様に 9n(t-T)となるとき、

C[ん(t-T)] = 9n (t -T) (2.4) 

システムはシフト不変システム (shift-invariantsystem)と呼ばれる。特に上で述

べた時間的現象に対するシフト不変システムは、「定常システム」あるいは「時間

不変システム」と呼ぶ。

2.1.2 インパルス応答と線形システム

演算子£で記述される線形定常システム

ι[ム(t)]=仇(t) (2.5) 
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において単位インパルス c5(t)を加える。単位インパルスは理想的にはデ、ルタ関数

である。

ι[c5(t)] = h(t) (2.6) 

このとき得られる応答をインパルス応答h(t)と言う。線形定常システムのすべて

の特性はとのインパルス応答から求めることができる。重ね合わせの原理により

入力信号をインパルス列によって表現する。インパルス間隔を Tとして、

fnT(t) = 乞 fn(t)c5(t-mT) (2.7) 
m=-c由

ここで、インパルス間隔 Tを無限に細かくした極限状態を考えると、

ムω州(t例tの)=にんμ前州(什付T寸)州6引仰(tト一併
が得られる。式(2.8)を式(2.5)に代入すると、式(2.9)

(2.8) 

仇 (t) = ，C[にん(T)c5(t-けdT]
ーにん(T)乙[c5(t-T)]dT 
ーにん(T)h(t-材 (2.9) 

が得られる。つまり線形定常システムでは、時刻tにおける出力信号(関数)は重

ね合わせの原理により、式(2.9)のようにいろいろな時刻 7における入力信号をイ

ンパルス応答関数との畳み込み積分によって表現できるとしづ性質を持つ。また

時刻tにおける応答はそれ以前の入力に依存するが、 tよりあとの入力には依存し

ないとと(因果律)により、通常インパルス応答h(t)には

h(t) = 0 (t < 0) (2.10) 

のような条件を満たす。また因果律を考慮し、式(2.9)を式(2.11)のように積分範

囲をかえても同じである。

仇 (t)= J~oo fn(T)h(t -T)dア 、、，
a'''

寸
t
i

寸
a
i
• つ白〆'E1
、
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2.1.3 周波数応答

ここでは、系の入出力関係を周波数空間で考える。入力信号ん(t)、出力信号

9n(t)、及びインパルス応答h(t)のフーリエ変換を凡(ω)、Gn(ω)、H(ω)とすると、

凡(ω)ごにん(t)叫 (-iwt)dt (2.12) 

Gn(ω) =に仇(t)ほ p(叫 )dt (2.13) 

H(ω) =にh(t)吋 -iwt)dt (2.14) 

と表される。 (2.9)式の両辺をフーリエ変換して、 (2.12)式、 (2.13)式、 (2.14)式を

用いると

Gn(ω) =ににん(r)h(t-r)dr叫 (-iwt)dt 
ーにん(r)[にh(ト r)叫(一川
ーにん(r)H(ω)exp(一町)dr
= Fn(ω). H(ω) (2.15) 

の関係式が得られる。 H(ω)は線形定常システムの周波数応答関数と呼ばれてい

る。 (2.15)式より出力関数のスペクトル Gn(ω)は、入力関数のスペクトル凡(ω)

と周波数応答関数H(ω)の積になる。つまり、周波数応答関数H(ω)は、各周波数

ωにおいて入力関数のスペクトル凡(ω)に対する系の応答の大きさを与えている。

次節では以上のように導入した線型応答理論を用いて再帰励起分光法の理論につ

いて述べる。
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2.2 再帰励起分光法

再帰励起分光法の概念図を図2.1に示す。再帰励起分光における重要な要素は、

入力信号
αnfn(t) 

放射場

原子系

×αn 

出力信号

fn+1 = gn(t) 

デジタル
データ

図 2.1:再帰励起分光法

デ、ジタルデータと放射場(レーザー)、そして原子系である。これらを用いて再帰

的な測定を行う。まず用意したデ、ジタルデータに基づいて、放射場を発生させる。

これを用いて原子系を励起し、原子系の応答を記録する。そしてこの応答波形を

用いて次段の測定を行う。この再帰的な過程によって得られる応答波形のスペク

トルは原子系の共鳴周波数に収束していき、それゆえ精密な中心周波数測定を行

うことができる。ここでは、 2.1節で扱った線形定常システムにおけるフーリエ解

析に基づいて、再帰励起分光法の説明を行う。また本実験で得られるスベクトル

についても述べる。

2.2.1 再帰励起分光法の原理

原子系を線形定常システムとみなし、はじめの入力信号をん(t)とし応答信号を

go(t)とする。本研究の実験では入力信号はポンプ光であり、応答信号はプロープ

光によって検出する。また以下で述べる入力信号の作成は、ポンプ光を強度変調

することにより実現する。ここで原子系のインパルス応答h(t-r)を、 2.1節と同
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様実数とし、 2.1より応答信号go(t)は

蜘(t)= αof~oofo(T)仰一寸前 (2.16) 

のようにかくことができる。ここで α。は適当な増幅(規格化)係数である。フー

リエ変換を行うと、式(2.16)は、

Go(ω) =凡(ω)・H(ω) (2.17) 

のようにかけ、パワースペクトルは、

IGo(ω)1
2 
= 1凡(ω)12IH(ωW (2.18) 

のようになる。得られた応答信号を用いて2回目の入力信号を作成する(凡(t)= 

Gn-1(t))o n番目の増幅係数を αnとし、以下周波数スペクトルで考える。 2回目

の応答信号G1(t)は、

IG1(ωWニイ!Fl(ω)12IH(ω)12

= Q~IGo(ω)12IH(ω)1 2 

-441凡(ωWIH(ω)1
4 (2.19) 

となり、初回の入力信号のパワースペクトルに系の周波数応答関数のパワースペ

クトノレの2乗をかけたものに比例する。以下再帰的な操作を行い η 番目のデータ

について考えると一般的に、 n番目の応答信号は

IGn-1(ω)1
2 = 1凡(ω)1

2(I1α])IH(ω)12n (2.20) 

のように導かれる。初回の入力信号のパワースベクトルが短パルスやホワイトノ

イズのように周波数に依存せず一定な場合、 n回の再帰励起分光によって得られ

るパワースペクトルは、一度の測定で得られるスペクトルの n乗に比例する。こ

こで IH(ω)12が、半値半幅 γを持つローレンツ型の共鳴スベクトルで、ある場合を

考えてみる、

IH(ω)12 = γ 2" (2.21) 
(ω-ω0)2 +γ 

ピーク周波数ω。付近でテーラー展開を行うと、 1回目の応答信号は

IGo(ω)12叫ん)12= 1 -(引
2

叶(寸 (2.22) 
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のように展開される。そしてn回の測定によってn番目の応答信号は

ぅ iω-ω0¥ .，...11ω ーωo¥ I 
IGn-1(ω) 12α IH(ω)1

2
n = 1 -n(一一一1+ol(一一一11 (2.23) 

¥γ J ¥γ J I 

のようになる。 IG(ω)12n ~:t、中心周波数が ωo のままでスペクトノレ幅がj1Fdこ比

例して狭くなることを示唆している。

2.2.2 再帰励起分光スペクトル周波数解析

インパルス応答関数を第4章、第5章のように

f (1 +αcosωot)e-'Yt (t三0)
h(t) = < 
l 0 (t < 0) 

(2.24) 

として解析を行う。周波数応答関数は式(2.24)をフーリエ変換することで求める

ことができ、

H(ω) =にh(t)叫 (-iwt)出
10
00 

(1-acoswot)叫[一(ω+州 dt

lα1α1  
一一一一+-./ +一 (2.25) 
iω+γ2 i(ω-ω0) +γ2  i(ω+ω10) +γ 

となる。ここで、叫ω0>>γ とし、 ωoの共鳴付近に注目すると、応答波形に対す

るパワースペクトルの具体的な形が求められる。

IGo(ωwα IH(ω)1
2 

~lz(ω-~o) +J 
α(ω-ω0)2 +γ2 

(2.26) 

(2.27) 

というローレンツ形のスペクトルが実験で得られることとなる。スペクトルの半

値全幅ムωは

ムω=2γ (2.28) 

と表される。これが一回の分光法で得られるスペクトルの幅であるo n回の測定

を行ったときのパワースペクトルは、式(2.20)より

IGn-1(ωwα IH(ω)1
2n 
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(2.29) ((ωーム十Jcx: 

この場合具体的な IH(ωwの関数形がわかっこのスペクトルの幅ムωは、となる。

(2.30) 
1 

2 (山J2+J
ているので、

(2.31 ) 戸

より、

(2.32) 

で表される。 nが十分大きいときには

5W よって中心周波数を中心としてF比比例してスペクトル幅が
狭くなり、寿命で制限されるスペクトル幅を持つ励起状態においても、超微細構

と近似できる。

造分裂の大きさを精度良く測定できることが期待される。
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2.2.3 時間波形解析

ここでは、再帰励起分光法における副準位 cohernce(付録A)の時開発展につい

て述べる。単パルスを用いる代わりに周期的なパルス列を用いた高分解能な同期

量子ビート分光の報告がある [14，15]。これは量子ビートの重ね合わせとして信号

を得る方法で、副準位聞の共鳴周波数がパルス列の繰り返し周波数の整数倍に等

しいとき、高IJ準位 coherenceが共鳴的に増大することを利用した分光法である。任

意の周期性を持つ励起光では、系に誘起された副準位 coherenceは干渉の結果強

めあったり打ち消しあったりする。ところが本実験のように、単パルスによって

得られた coherenceの周波数と一致した信号を用いて原子系を励起すると、励起

光の周期性が原子の coherenceの周波数と完全に一致しているため、共鳴的な増

大が起こる。これを再帰的に繰り返せば、多段階的に共鳴の増大が起こると考え

られるo

これを 11)と 12)副準位、 13)を光学遷移で結ぼれた準位とする 3準位系のモ

デルで説明する。単一パルスによって原子の固有状態{12>，11 >，10 >}の副準位

coherence P21は、 ρ21(0)=ρr2(0) = Eのようになる。とこで Eは 1より十分小

さい量である。副準位間隔を ω。、緩和時間を γとすると、インパクト励起後の

coherence は、

P21(t) =ρら(t)= E exp[-(ω。+γ)t] (2.33) 

のように書くことができる。副準位 coherenceを光学的に検出する場合、測定方

法によって coherenceの実部や虚部を反映する信号を得ることができる。ここで

は、測定によって実部の測定を行ったとする。

9o(t) = αoh(t) 

I KE COS ωot exp(-γt) (t三0)
h(t) = K Re[ρ21(t)] = < 

o (t < 0) 
(2.34) 

ここで Kは検出器などによって決まる比例係数である。線型応答理論により i回

目の出力 9i(t)はi回目の入力点(t)とインパルス応答関数 h(t)との畳み込みで

書くことができる。

由(t)=イ∞附)仰-r)dr (2.35) 
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2回目の応答 91(t)は

仇(t) = イ∞JfA以肋州1バ市(ヤ付Tけ)川仰(t一怖 = J:，∞α向仰19川 (t一け
一 2拘α向0αぺ1(干討釘)'tトト2:LいいtれωC∞伽Oωs山 X却p(哨 ρ 

となる。計算では信号に大きく寄与する共鳴項だけを残した。式(2.36)における

因子 tは実効的な coherence時間が長くなり、ビートが長く伸びることを示唆す

る。この計算を繰り返し行うことにより、 η 回目の応答 9n-l(t)は

J 2l rrj::-~ aj ) l手)品 cosωot叫 (-γt) (t2:0) 
9n-l(t) = <¥/¥/  

o (t < 0) 
(2.37) 

となり、 coherence時間は再帰励起回数が nを増加させると因子 tn-1に比例して

長くなることがわかる。そのため吸収率または屈折率などの時間変化を測定する

と強度の振動の減衰はなだらかになり、通常自然幅に制限される分光法より狭い

スペクトル幅が得られ、より高分解能な分光測定を行うことができる。また、 n回

の再帰励起によって得られるスペクトルRn-lは、叫ω0>>γ とし、 ω=ω。付近に

注目すると式(2.37)より

Rn-1(ω) α ftn-1…ot叫(一村)叫

|丸一1(ωwαL 1¥? ， ~?) n 
¥(ω-ω0)2 +γ2) 

(2.39) 

のように計算され、パワースベクトルは

|ん1(ωwα (1._ .1¥?， ..? i n (2.40) 
¥(ω-ω0)2 +γ2) 

となり式(2.29)の周波数応答から考えた再帰励起分光のスペクトルと一致する。上

式に基づいてシミュレーションしたものを図2.2に示す。このように副準位 coher-

enceを再帰励起分光に適用することは、 coherence時間の共鳴的な増大としづ現象

であることがわかる。この分光法は、 coherenceの協力的な干渉効果を利用した、

磁気共鳴(ラーモア再差運動)[16]での実験例や前述の同期量子ビート分光[14，15] 

などに適用することができる。
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図2.2:再帰励起分光で得られる波形とそのスペクトルのシミュレーション。原子

の中心周波数は 20MHz、緩和レート γは4.2MHzで、行った。
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2.2.4 線帽の限界と S/N比

本分光法によって、スペクトノレ幅をどこまで狭くできるかという問題がある。線

幅を制限する要因として、大きく分けて 2種類の要因が考えられる。 1つは物理系

の時間的な揺らぎによるもので、例として磁場の時間的な揺らぎなどがある。も

しくは物質系との相互作用による応答の飽和効果なども考えられる。これらの評

価は一般には難しいが、逆に最終的に得られたスペクトルの幅からこれらの物理

系の揺らぎの大きさをみつもる方法として利用できる。もう 1つは測定値に加わ

る加算的な雑音が考えられる。再帰励起分光法を用いるとスペクトルが尖鋭化さ

れる。しかし測定値にパックグラウンドとして白色の雑音が加わわると、次段の

励起ではその成分から新たに応答信号が生じる。このような状況で再帰励起分光

を行うと線幅にある限界が生じることになる。

ここでは白色雑音が毎回の測定後に加算的に加わり、一般の波形で再帰励起分

光を行った場合のスペクトルの幅の限度と SjN比について考える。増幅係数 αn

を用いることにより、 n十l番目の入力スベクトルと η 番目の入力スペクトルは

Fn+1(ω)=αn[H(ω) + H*(-ω)]凡(ω)+ Bn(ω) 
(2.41 ) 

と書くことができる。ここで Bn(ω)は白色雑音のスベクトノレ成分を表す。式(2.41) 

の絶対値の 2乗を取ると、

IFn+1(ω)12二 |αnFn(ω)H(ωw十 IBn(ω)12+ 2Re[αnFn(ω)H(ω)Bn(ω)つ
(2.42) 

と書くことができる。さらに表式を簡単にするため、アンサンプル平均を取る。こ

こで旬、凡、 Bn(ω)ホはお互いに相闘が無いので、第 3項は消え、

(IFn+1(ωW) = (1αnI
2
)(lFn(ωW)IH(ωW+B2 (2.43) 

と書くことができる。ここでoはアンサンブル平均を表し、 B2= (IBn(ω) 12)は
パックグラウンドの白色雑音のパワースペクトル密度である。逐次的に式(2.43)

を解けば、 n十1番目の入力もしくは n番目の応答が求まる。増幅係数 αnを大き

く取れば、大きい信号が得られるが非線型効果も顕著になる。そこで毎回の増幅
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係数を決める一つの条件として、原子が吸収する放射場のエネルギーが毎回の再

帰励起分光測定で等しくなるように規格化する。

S=Cdω|αn凡い)12IH(ω)12 (2.44) 

この条件は、磁気共鳴法 [1可などの磁場、電場の一次量を摂動量とする実験では

妥当である。 H(ω)をローレンツ型として、

H(ω) =ムωo(2.45)
(ωー均)-iムω。

とし、さらに信号部が吸収するエネルギーとノイズ部が吸収するエネルギーの比F

を

9 ← (州la凶Mα仇叫川州nl2川12内2り)[:00口dル州州ω叫(1凡引州川い川州ω刈)川|門2り引引)1川l直阿酌剛川H町ル州川(いω州ω叫州)川|
一 cd叫ん)12

S 

Aω。πB2

(2.46) 

のように定義する。式(2.43)を再帰的に用いることにより、 n番目のパワースペク

トルのアンサンプル平均は、

(n.;.i/l_ 12¥¥ I πー~ 1H(ω) 12(nート1)
(1凡(ωW)= ( rr (1州2)) 11凡(ω)H(ωtl2+ B2 2: IU ';  /1 (2.47) 

¥k=O / I k=O rr (1αj 12) 
j=O 

のようになる。 (1凡(ω)12)を求めるためには、 (1αn(ωW)の nに対する依存性を求

める必要があり、これは式(2.44)の中身を再帰的に展開することにより、

(1αn1
2
) = r+∞ S 
I dω(IFn(ω)12)IH(ω)12 

(但E苦(1阿同阿州α叫州川州kl山山12門引2勺サ)う)川川|ト|同剛州川凡刷仙州(μ例州ω叫)
k=O rr (1αj 12) 

j=O 

F (2.48) 
{2(n -k) -3}!! 

([((1<>.12)) 山一1)!!?(n-k)-2}!!日(1αk12)) I s 
11" (2n)!! 
'_0. J"O k=O rr (1αj 12) 
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のように書くことができる。ここでローレンツ分布の積分公式を用いた。

i:OO dwIH(w)12m = L1W07r12m -3)!! dωIH(ω)12m =ムωoπ
(2m -2)!! 
(2m -3)(2m -5)・・・5・3・1

(2.49) 
(2m -2)(2m -4)・・・6・4・2

式(2.48)を変形するにあたり初期条件として α0=1、1F0(ω)12= 1を採用し

|州 (2.50) 

とした。最終的なスペクトル幅ムω∞は、再帰励起回数 n三s2で 1jsに収束す

ることを数値的に示すことができる [10]0アンサンブ、ル平均値の周りのスベクトル

の揺らぎ量は、

J川(“ω肌川仙(引肌川山|肌阿脚凡引仰州川川(いω州川叫ω刈州川)川川12一べ(引仇何附川|同阿ル川川凡引仙州川川(μω州附州川ω刈州川州)1川川州|戸門附2勺引)け)叶E(引仇州州川|拘同刷川川α叫州叫州叶kl2山12門介2りサ)ウ)B2叫吋j~仙r 川 十c2 ρ 

と定義される。ここで fは

~IH(ω) 12(n-k-1) 
ご LIH ¥;  
k=O II (1αj 12) 
j=O 

(2.52) 

のように定義される量である。スペクトルの4次の量のアンサンブル平均(1凡(ωW)

を求めるため式(2.41)に戻って計算を行った。これを用いて再帰励起分光法によっ

て得られる SjN比は

(|凡(ω)12)

ゾ((1凡(ω)12ー (1凡(ω)12))2) 
SjN(n，ω) = 

P +c 
J2sIH(ω) 1吋+(，2

(2.53) 

のように書くことができる。式(2.44)の規格化条件のもと、再帰励起分光法の SjN

比は、 n-tに比例して劣化することが式(2.53)から数値的に示される。 SjN比は

nどs2のとき漸近的に 1に近づく。それゆえP以上の回数測定することは有効

ではない。一般に n個のデータの平均によって測定値の SjN比が η1/2に比例し

て改善されるのは良く知られている。 n回の再帰励起分光法によって得られるス

ベクトルが単独のスベクトルを nかけ合わせたものであることを考えると、 n回
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目の再帰励起分光法スペクトルを 1/n乗すれば単独の測定で得られるスベクトル

と比較できることがわかる。信号スペクトルとパックグラウンドの雑音スペクト

ルの比 Zが十分に小さい、つまり十分良い S/N比を持つ再帰励起分光スペクト

ルの場合、

(1十X)l何回 1+ x/n 
= 1+ 月 1 、=1+1(2.54)

S/N(n3/4) 

となり、 S/N比が測定回数 nの3/4乗に比例して改善されることがわかる。こ

れは通常の平均操作による S/N比の改善にくらべ η1/4優れている。

本研究では、初回の変調波形としてパルスを用い、高い S/N比のもとで実験を

行ったため、ここで示した S/N比の改善効果は確認されていない。しかし将来的

には第5章で述べるようなノイズ光を初回の励起光として用い、適当な S/N比で

実験を行うことにより、実験的な確認が可能である。
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第3章 アルカリ原子の分光学的性質

本研究は、再帰励起分光法を励起状態に適用して、超自然幅分光法の基礎的研

究を行ったものである。そのため実験には、構造が単純で分光学的性質の良く調

べられているアルカリ原子、 Na原子及び Rb原子を試料として用いた。 Na原子

とRb原子は、 D線の波長が波長可変レーザーを容易に同調できる波長 (500'" 

800 nm)にあり、また、室温からそれほど高くない温度(350'" 400K)で実験に十

分な原子数密度が得られるなど、実験的にも好都合な試料である。本章では、 Na

原子やRb原子等のアルカリ金属原子のエネルギー準位構造、超微細構造定数、ス

ペクトル線の線幅について述べる。
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3.1 Rb D線のエネルギー準位構造

アルカリ金属原子は、電子配置が安定な希ガス型電子配置の外側に一個のs電子

加わったものである。単体は、典型的な金属性を示し、銀白色でやわらかく、電気

や熱を良く導く。 Na原子は、融点が97.70C、沸点が8900Cであり、自然界におい

ては安定な同位体23Naとして存在する。 Rb原子は、融点が311.5K、沸点が969K

であり、自然界においては二つの安定な同位体85Rbと87Rbとして存在する。そ

の存在比は72.2:27.8である。 Na原子、 Rb原子は気体状態では、その大部分は一

原子分子となっている。アルカリ金属の原子構造は水素原子に類似しており、原

子系を比較的簡単なハミルトニアンで記述することができる。

ここではアルカリ金属の典型的なエネルギー準位構造を、 Rb原子を例に示す。

図3.1にエネルギー準位を示す。エネルギー準位は、 2S+1LJと表記している。ここ

でLは、電子系の軌道角運動量を表し、 Sは電子系のスピン、 Jは電子系の全角運

動量を表す。アルカリ原子では電子系の全軌道角運動量Lと電子系の全スピン角

運動量sとの間の電子スピン・軌道相互作用が存在し、その相互作用ハミルトニア
ン討fsは、 hをプランク定数として

チifs= hc(S . L) 、、‘.
E
E

，，，，

1
1よ
q
d
 

/
l‘、、

と書くことができる。ここで電子の全角運動量演算子J=L+Sを導入する。 J2、

Jz(さらにL2、S2)は、冗fsに対して運動の恒量となっており、 J、Jz、L、Sは良

い量子数である。全系のエネルギーは、電子の全角運動量 Jとその磁気量子数

MJで定まる状態を基底にして、固有値方程式を解くことによって求めることが

できる。ここでJ2、Jzの同時固有状態を IJ，MJ)とする。冗fsの相互作用エネル

ギーは、

(J，MJI討fslJ，MJ) ニ hc(J，MJls. LIJ， MJ) 

一→川JIJ2ー L2_ s21川
-d仰+1)一昨+1) -S(S + 1)) 聞

のようになる。この相互作用エネルギーによって特徴付けられる分裂を微細構造

分裂と呼ぶ。 Rb原子の基底状態は5281/2状態(L= 0， S = 1/2)であり、微細構造

分裂はない。励起状態であるP状態はLとsの結合の仕方により、第一励起状態
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は52Pl/2状態(J= 1/2)、第二励起状態は52P3/2状態(J= 3/2)と二つ存在する。

基底状態から第一励起状態52P1/2への遷移をD1線、第二励起状態52P3/2への遷

移をD2線と呼び、 2つをまとめてD線と呼んでいる。 Rb原子D線の励起状態の

微細構造分裂は、約238.7cm-1、Na原子D線の励起状態の微細構造分裂は、約

17.3 cm-1程度となる

さらに原子核は核スピンIを持っており、核スピンIと電子系の全角運動量Jと

の聞に超微細相互作用が存在する。超微細相互作用のハミルトニアン冗hfsは、

r6(1. J)2 + 3 (1. J) -2I(I + 1)J(J + 1) I 
Hhfs = hA(1・J)+hB||(3.3)l 21(21 -1)2J(2J -1) J 

のように記述することができる [27]。ここでAは磁気双極子相互作用定数、 Bは

電気回重極相互作用定数である。全角運動量F=J +1を導入すると、微細構造の

ときと同様の論理で、 F、MFは良い量子数であり、同時固有状態IF，MF)を用い
て冗hfsの相互作用エネルギーは、

6K2 + 3K -2I(I + 1)J(J + 1) 
(F，MFI千九fslFぅMF)= hA・K+hB・

21(21 -1 )2J(2J -1) 

となる。ここで、

K_F(F + 1)ー J(J+ 1)ー I(I+ 1) 

(3.4) 

(3.5) 

である。全角運動量Fで示されるエネルギー準位は、この相互作用エネルギーに

より細かく分裂する。これを超微細構造と呼ぶ。全角運動量Fは、 IとJの結合に

より

F=  1+よ1+ J -1，…，11 -JI (3.6) 

の値をとる。 85Rbと87Rbの核スピン Iはそれぞれ5/2、3/2である。 D1線では、

電子系の全角運動量 Jは基底状態、励起状態とも J= 1/2であるため、原子全体

の全角運動量は基底状態、励起状態ともに 85RbがF= 3，2、87RbがF=2ヲlと準

位が分裂する。 D2線の場合まず基底状態は、 85Rbが F= 3，2、87Rbが F= 2，1 

と分裂し、励起状態は85Rbが F= 4，3ぅ2，1、87RbがF= 3，2ぅ1ぅOと準位が四つ

に分離する。また23Naの核スピン Iは3/2であり、図3.2のように87Rbと同ーの

エネルギー準位構造をとる。次節では、 87Rb、85Rb原子のD2線の励起状態の超

微細構造定数と分光測定の関係と過去の文献値について触れる。
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図 3.1:Rb D線のエネルギー準位構造
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図3.2:Na D線のエネルギー準位構造
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3.2 超微細構造分裂と超微細構造定数

本論文第5章では、励起状態の超微細分裂周波数の精密な測定を行うことによ

り、超微細構造定数のより精密な値を決める実験を行った。ここではそれに関連

してRbの超微細構造の分裂周波数と超微細構造定数の関係について述べる。また

過去の文献の測定値を参照する。前節より超微細構造のエネルギーは

6K2十3K-21(I + l)J(J + 1) 
(F，MFI千九JslFうMF)= hA. K + hB・

21(21 -1)2J(2J -1) 

のようにあらわされる。アルカリ原子のエネルギー準位は、このように核スピン

に付随する磁気モーメント、核の有効電荷の電気四重極モーメントと電子の作る

磁場との相互作用によって分裂した超微細構造を持つ。これらの相互作用の寄与

の大きさを表すのは磁気双極子相互作用定数A、電気四重極相互作用定数Bであ

り、この式から例えば87Rb原子の52P3/2状態の各準位間のエネルギー差を計算す

ると

F = 0とF= 1の聞が

h(A -B) (3.7) 

F = 1とF=2の聞が

h(2A -B) (3.8) 

F= 2とF= 3の聞が

h(3A + B) (3.9) 

のようになる。これらの共鳴周波数を測定することにより 87Rb原子の52P3/2状

態の超微細構造定数[18Jを求めることができる。さらに 85Rb原子の 52P3/2状態

の各準位聞のエネルギー差は、

F=lとF=2の聞が

刷 -;B) (3.10) 

F = 2とF=3の聞が

B
 

9

一m
A
 

q
J
 

Lμ (3.11 ) 
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F=  3とF=4の聞が

h(4A十;B) (3.12) 

となる。 Rb原子の基底状態およびD1線の励起状態についても同様の計算を行う

ことができるが、現在のところ本実験で測定できない帯域の信号であり、実験で

も取り上げなかったので割愛する。表5.1に過去に測定された87Rb原子の超微細

構造定数 A、Bを、そして表5.2に85Rb原子の超微細構造定数 A、Bを示す。

表 3.1:87Rb原子52P3/2状態の超微細構造定数

A B 文献

(MHz) (MHz) 

85.8土0.7 11.8土0.6 [19] 

84.845土0.055 12.61土0.13 [20] 

84.55土0.58 12.6土1.4 [21] 

表 3ふ 85Rb原子52P3/2状態の超微細構造定数

A B 文献

(MHz) (MHz) 

25.010土0.022 25.89土0.10 [20] 

24.99土0.01 25.88土0.03 [22] 

26.19土0.20 18.9士1.0 [21] 
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3.3 ゼーマン副準位の分裂

超微細構造分裂によりできた準位は一般に縮退しているが、磁場を加えるとゼー

マン CZeeman)効果によりさらに 2F+1本の準位に分裂する。本節ではゼーマ

ン副準位に対する実験を行った23Na原子を例にゼーマン効果について説明する。

超微細相互作用と外部磁場との相互作用による、基底状態或いは励起状態の有

効ハミルトニアンについて考える。有効ハミルトニアン討effは、 μBをボーア磁

子、 gIを核スピンIのg因子、 gJを電子系の全角運動量Jのg因子、 Hを磁場と

すれば、

r6(1. J)2 + 3(1・J)-2I(I + l)J(J + 1)1 
討eff=hA(I-J)+fd||l 21(21 + 1)2J(2J + 1) J 
+μB(gJJ + gII) . H (3.13) 

で与えられる。 gJは、

gJ = 1 + !.(J + 1) -L(L + 1) + S(S + 1) 
J -1.  

2J(J+1) 
(3.14) 

のように記述され、原子の角運動量状態によって異なった値をとる。第 2項は

J，I三1の時のみ存在し、 2Pl/2、2P3/2のように J= 1/2のときには第2項は考え

なくて良い、磁場の方向に量子化すると (3.13)式は

チieff= hA(I. J) +μBHO(gJJz十gIIz) (3.15) 

となる [23]。全系のエネルギーは、全角運動量Fとその磁気量子数MFで定まる

状態を基底にして、再び固有値方程式を解くことによって求めることができる。電

子系あるいは核スピンの角運動量が1/2のときには Breit-Rabiの公式[24]により

エネルギー固有値が容易に得られ、特に電子系の角運動量が1/2の場合には、

F = 1 + 1/2， MF =土(I十1/2)のとき、

μBHO 
E = -_-1土(巴+gI1)一了一2 -¥ 2 μ  

F=I土1/2ヲ一(I-1/2) < MF < (I -1/2)のとき、

(3.16) 

一一E
 

A 9IμBMFHo 
4 h 

土;長瓦2+問品+(21 +リ 、、B』
e''

円

i-ーム
q
tリ
/
1
‘、
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(gJ-gI).. 
Ah I"'B η=  

となる。この計算式から求めた 23Naの基底状態 (F= 1)と励起状態 (F= 2) 

のエネルギー準位の磁場依存a性を図3.3に示す。
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図3.3:Na D1線の 81/2のゼーマン分裂

この図によれば、低磁場ではゼーマン効果により、磁場に比例した間隔をもっ

分裂が起こるが、高磁場においては、磁場に比例しないような間隔をもっ分裂に

31 



なっていることがわかる。低磁場の場合、 (3.16)式、 (3.17)式において磁場に対

して 1次の効果のみを残した近似式として、

(gJ -gI)μBMFHo 
日 -A~ [ー1土(21+ 1)J + [gI土一一一ト一一一 (3.18) 

(21 + 1) J h 

が得られる。ここで複号の+およびーはそれぞれ F= 1 + 1/2とF= 1 -1/2 
の超微細準位に対応する。 (3.18)式の第1項は、超微細相互作用による分裂であ

り、超微細構造定数 Aによって決められる。第2項はゼーマン相互作用による分

裂を表わしている。ゼロ磁場における超微細構造分裂の大きさは A(I+ 1/2)で与

えられることになる。一般に、核スピンの g因子は電子系の g因子に比べて3桁

程度小さいので、 (3.18)式の中で磁場に依存する部分は主に電子系の g因子で決

まり、 Fニ I土1/2の準位に対してほぼ等しい大きさで符号が土となっている。

この超微細構造のゼーマン分裂に対応するエネルギー固有値間隔ムEは、

I (gJ -gI) μBHOI 
ムE=I一一一一一ームM1<'ーでー|I 21 + 1 --， h I 

となる。低磁場の場合は、分裂はほぼ等間隔である。

(3.19) 

磁場と平行に進む円偏光で選択的に励起する場合は、ムMF= 1の準位間に占

有差が生成され、直線偏光の場合にはムMF=2の準位聞に占有差が生成される。

横磁場中では、ムMF=1の場合はゼーマン分裂によるエネルギー準位間隔の1倍

の周波数で、またムMF=2の場合は 2倍の周波数で磁気的異方性が歳差運動す

ることを意味する。
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3.4 スペクトル線の線幅

高分解能な測定を行うと原子のスペクトル線は、単純な線ではなくある周波数

範囲に広がった強度分布を持っている。これをスペクトル線の広がりというo スペ

クトル線はその線広がりをもたらす要因によって、ローレンツ型とガウス型形そ

してより一般的にはそれらの混合したフォークト型の形状を取り、その幅は、不

均一幅、均一幅に分類される。

不均一幅は、遷移の周波数を決めるパラメーターが統計分布をしていることか

ら生じる。特に気体原子においては、ドップラー幅と呼ばれる不均一幅が大きい。

ドップラー幅は、遷移周波数が原子の速度に依存して変化し、原子が速度分布を

持つことによって生じる。つまり光の進行方向を Z方向とし、原子の z軸方向の

速度成分むを考えればドップラー効果により原子からみた周波数は、

ν=均(1-V;) (3.20) 

で与えられる。ここで、均は静止原子の共鳴周波数、 cは媒質中の光速度である。

気体原子の速度は、熱運動のため式(3.21)で表されるガウス型のマックスウェル

(Maxwell)の速度分布をとる。

的)= (晶子Y叫一世2) (3.21 ) 

ここで、 mは原子の質量、 kB はボルツマン定数、 Tは温度、 Uは原子の速度であ

り3つの速度成分 U町内川zに対してJ=d+イ+υ?の関係を満たす。式(3.20)
を式 (3.21)に代入し規格化すると、ドップラー効果によるスペクトル分布関数は

制=え(晶子炉xp{-(合)(三)(ν ー均)2} 
のようになるロまたドップラー効果による線幅〈半値全幅〉は、

ムν'FW=2ν。

となる。

(3.22) 

(3.23) 

本論文で行った実験では、 Na原子の温度430Kであり D1線に対するドップラー

効果による線幅 szノ'FWは約1.0GHzとなる。またRb原子で行った実験では、温度

350Kとして、 RbD1線に対するドップラー効果による線幅ムνFWは約 500MHz 

33 



となる。ところで本実験は、原子の準位間 (100MHz程度)の coherenceによる

信号を検出しているので、一次のドップラー効果による検出信号の線広がりは数

100Hz程度に抑えられ自然幅に比べて無視できる。またドップラーの二次の効果

による線広がりは、一次のドップラー効果に比べさらに6桁低いので無視できる。

均一幅は、相互作用時聞が有限なために生じる線幅である。均一幅の支配的な

要因は実験で観測する信号の種類によって異なる。まずRb原子の励起状態の超微

細構造を観測した実験の場合について述べる。励起状態に遷移した電子は真空場

の揺らぎのため、励起状態から基底状態へ自然放出する。励起状態にとどまる有

限の平均時間を寿命と呼ぶ。系のエネルギーの緩和定数γは寿命 T の逆数で与え

られるo

γ= l/r (3.24) 

分光学的にこれは、スペクトル線の広がりを与え、これを自然幅と言う。表3.3に

Rb原子のD1線と D2線の励起状態の寿命と自然幅を示す。

表 3.3:Rb励起状態の寿命と自然幅[14]

遷移 波長 (nm) 寿命 (ns) 半値全幅 (MHz)

D1線 794.8 28 11.4 

D2線 780.0 26 12.2 

系を乱す他の要因として他に、衝突による効果がある。上記の自然放出と同じよ

うに衝突による量子状態聞の遷移によってスペクトル線の広がりをもたらす。ま

た遷移を引き起こさなくても、位相を乱す効果があり、平均自由飛行時間をroと

するとその逆数で緩和速度への寄与がありスペクトル線を広げる。しかしこれら

は、気体の圧力を下げてやることにより減じることができる。 Rb気体を用いた実

験では、緩衝気体もなく1O-4Torr程度と十分低い圧力で、実験を行っているため、

衝突による広がりは数10kHz程度で無視できる。

他に有限時間で原子が有限のビーム径をもったレーザー光を横切るために生じ

る、スペクトル線の広がりもある。この観測時間による広がりは、 トランジット

タイム (transittime)広がりと呼ばれている。式(3.21)から原子の二乗平均速度
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くり2>は、

w一m>
 

U
 
<
 

(3.25) 

であり、トランジットタイムの逆数に相当する緩和定数 γはEをビームの直径と

して、

ぷ一
t

(3.26) 

で与えられる。これは、寿命による線幅の広がりがない基底状態においても寄与

がある。トランジットタイムによる線幅への寄与は、レーザービームの直径を 2

mmとして約 0.15MHzである。線幅を広げる要因としては、他にも光の強度に

よるものが考えられ、これをパワープロードニング (power broadening)と呼ぶ。

実験では、広がりがでないような十分弱L、光強度(数mW)を用いた。以上のこと

から本実験において、 Rb原子の D2線の励起状態の超微細構造分裂信号の測定に

おいて支配的な線幅の要素は、励起状態の寿命による自然幅 (12.2MHz)となる。

Na原子で行った実験のように基底状態を考える場合、自然放出による緩和の効

果はない。 Naセルには緩衝気体(He:10Torr)が封入されており、衝突の影響の大

きい励起状態がからむ光学遷移の線幅は 100MHz程度に広げられが、基底状態聞

のcoherenceは、衝突による影響は少なく本実験には影響しない[27]。またトラン

ジットタイム広がりは、緩衝気体により 10Hz程度に抑えられる。結局次節で述べ

る、 Na基底状態の実験でスペクトル幅を決める主要な要因は磁場の不均一性に

よる広がりであり、その大きさは1rv2MHz程度である。
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第4章 Na原子 D1線基底状態の再

帰励起分光

ここでは、 23Na原子の基底状態の超微細構造のF=2のゼーマン分裂準位に対し

て行った、再帰励起分光法によるスペクトノレ線幅の尖鋭化の実験について述べる。

本実験ではポンプ光、プロープ光の方向に対して横方向に磁場をかけた状態で行

い(transverse optical pumping[25， 26] )、基底状態の coherenceを生成した。円

偏光のポンプ光によって誘起された基底状態の超微細構造F=2のゼーマン準位

聞の coherenceの時開発展により系の光学的な性質が変動する。この系に生じた

円偏光二色性(付録C)の時間的な変動を原子系に入射した弱いプロープ光の強度

の変動信号として検出(ポンプm プロープ法)する。測定によって得られた応答波

形を用いて再帰励起分光の次段のポンプ光の強度を変調し、再びプローブ光の強

度信号を検出する。とれを繰り返し行うことで、再帰励起分光測定を行った。この

実験を適当な不均一幅を持つ複数の磁場について行った。この章では磁場中での

optical pumpingと測定系について述べ、ゼーマン分裂のスペクトル線の尖鋭化の

結果について述べる。
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4.1 optical pumping 

光を用いて物質の性質の変化させる研究でもっともよく知られたものの一つに

optical pumpingがある。 opticalpumping[27， 28]とは、偏光した光を用いて原子

の角運動量状態を選択的に励起する手法であり、原子系を熱平衡状態から遠くは

なれた状態に準備することができる。ここでは基底状態と励起状態の角運動量 J

とJ'がともに iであるようなモデルを考える。この状態はアルカリ原子の微細
構造 2S1/2、2Pl/2に対応している。光の進行方向を量子化軸にとり、 σ+偏光の共

鳴光が原子に入射して吸収されると角運動量の選択側により、 |J=jぅMJ= -~) 

から IJ'=トMJ'= ~)の遷移だけが許される。励起状態から基底状態へは自然放
出過程で緩和する。 2つの基底状態への遷移強度に差は有るものの、時聞がたて

ば図4.1のように基底状態の副準位聞に populationdifferenceが生じる。 optical

J'=す 昨→一一一

J=+ M戸→

図 4.1:optical pumpingのモデル

pumpmgを考えている系は実際には 4準位系 (σ+励起で、は実際にかかわって

いるのは 3準位系)である。しかし十分励起が弱く励起状態の population及び

optical coherenceが小さいと言う仮定をすると、基底状態の準位だけで構成され

た密度行列で系を記述することができる。基底状態の IJ 二 ~， MJ =~)準位を 12) 、

IJ二 jぅMJ= -~)準位を 11)としと実効的な pumping rate P +を導入すると

A
Y
 +
 

P
 

一一
色
a

一一
仇
石

(4.1 ) 

のように書くことができる。 opticalpumpingでは入射する光の進行方向に対して

平行に磁場をかける縦磁場の配置、進行方向に対して垂直に磁場をかける横磁場

の配置での実験がよく行われる。これらは、付録Aで導入した、擬スピンベクトル
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で記述すると見通しが良い。ここではベクトルとして磁化の 3つの成分 mx'my， 

mzを考え、磁場中の磁化の運動としづ描像を与える。

4.1.1 縦磁場中の opticalpumping 

まずはじめに図4.2の縦磁場の配置を考えよう。光の進行方向 Z を量子化方向

図4.2:縦磁場中の opticalpumping 

にとると、基底状態の密度行列及び、相互作用ハミルトニアン討L、ポンピングの

効果は、スピン演算子の基底(付録A)では、

p=か川-/effP+九 (4.2) 

のように書くことができる。ここで簡単のため緩和レート γ1= /2 =悦11とした。

乍11=γ0+ P+であり、 γoは光以外の効果による緩和レートを表す。この仮定は

バッファガスを封入した試料で妥当である [62]。とこで討L= -nnLのであり熱

平衡状態を初期条件とすると、

ρ(t) = mア(1-e-'"Yefft)σz ( 4.3) 

のように解ける。これは、図4.3のように定常状態 mア一一主ーに向かつて密度
'"Yo+Pt 

行列は時開発展を行う。縦磁場中では p(t)は、 σzだけで構成され、ハミルトニア

ン討L と交換し密度行列の時開発展に寄与しないことが特徴である。
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図4.3:縦磁場中の opticalpumpingにおける mz成分の時間発展

4.1.2 横磁場中の opticalpumping 

次に図4.4のような配置を持つ横磁場中で、の opticalpumpingについて考える。

横磁場中で量子化方向を磁場に対して垂直にとれば、固有関数は球対称もしくは

vy 図 4.4:横磁場中の opticalpumping 
軸対称のもとでの角運動量状態とは異なる。重ね合わせの原理より元の固有関数

の線型結合によって、横磁場中の固有関数が表すことができ新たな基底で見た時

coherenceが誘起されると見るととができる。これはまた磁場中の磁化の運動とし

て眺めることができる。量子化軸を再び光の進行方向にとるとハミルトニアンは、

河T= -DL九のように書ける。磁化ベクトノレの運動方程式は、
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のようにかけ、横磁場中の実験では、光によって誘起された磁化が磁場の周りを

ラーモア周波数で最差運動を行う描像で考えることができる。この系の 3つの固

有値と固有関数

入。=一切れと1= (1，0ヲ0)

ん γe川丸いがし-1)

入ん一→1 一γ附eザ叫f刀f一i仰仇n仇L， ιい1戸=去が(仰似0仏トいい，-z一→へz，一-1)リ) μ 

となりこの基底を用いて、磁場中の磁化の一般解は、 m(t)= (mx(t)， my(t)， mz(t)) 

定常状態の解をm∞ =(mx(∞)，my(∞)， mz(∞))と表して、

m(t) = m(∞) + L C/.je入包t (4.6) 

のようにかける。初期条件として熱平衡状態 m(O)= 0を選ぶと、

m(t) = m∞(1 -cos(S1Lt)e-i'efft + ms si叫f!Lt)e一i'efft (4.7) 

ここで msは、終状態と直交するベクトルである。以上が cw的なレーザー照射

のもとでの横磁場中 opticalpumpingの一般論である。

基底状態のゼーマン副樹立を扱った本実験では、瞬間的に生成された磁化が P+= 

0、γeff γoのもと自由に最差運動を表す式(付録A)が、インパルス応答関数と

なる。これを第2章で扱った再帰励起分光法の理論の形式に合わせると、

f (1 +αcosωot)e一村 (t三0)
h(t) = { 
l 0 (t < 0) 

のようになる。次節では、実験方法について述べる。
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4.2 基底状態のゼーマン信号測定

再帰励起分光の実験配置図を図 4.5に示す。光源には、アルゴンレーザー励起

の、縦直線偏光、連続発振の色素レーザー (DyeLaser)を用いた。まずレーザー

光を音響光学 (Acousto-Optic;A/O)変調器で繰返し周期60Hz、パルス幅15μs

のパルスに切り出す。これは、連続光によるNaのD1線遷移の飽和効果を抑える

ためである。またA/O変調器で切り出された光は、音波による光子の回折を利用

しているため光の周波数がシフト (80MHz)する。そのため切り出した後の光を

Na原子の D1線の共鳴周波数に同調するようにレーザー光の波長を調整する。

次にビーム・スプリッターで光をポンプ光とプローブ光に分ける。ポンプ光は、

電気光学 (Electro-Optic;E /0)変調器を通して強度変調を加える。入射光の偏光

方向と E/O結晶 (LiTa03)の光軸との角度を450にし、その出力光を入/4波長板

とグランプリズムに通すことにより、強度変調光を発生させる(付録B)。電気光学

結品にかける電場は、任意波形発生器 (ArbitraryWaveform Genera七or;AWG)で

発生させ、パワーアンプで増幅したものを用いる。また強度変調をかけるとき、線

形性を保ちつつ変調度が大きくなるように、 AWGの電場の振幅と入/4板の回転角

で調整する。 E/O結晶の帯域は140MHz、AWGのサンプリングレートは1GHz/s

でアナログ帯域は230MHz、パワーアンプの帯域は400MHzである。強度変調を

加えたポンプ光は、入/4波長板で円偏光にしたあと Naセルに入射させる。実験

では、初回の励起光として単パルス状に強度変調したものを用いて測定を行った。

プロープ光は、直線偏光のままセルに入射させる。励起光とプロープ光の交差

角は約 30で、交差位置でのビーム径は、励起光、プロープ光とも約1mmであっ

た。 Naセルに入射する直前で励起光の強度は20mW、プロープ光の強度は1.7mW

であった。またNaセル内に緩衝気体として 7TorrのHeが含まれており Naセル

内の温度はおよそ420Kであった。 Naセルに入射したプロープ光は、ポンプ光に

よってNa原子に生じた円偏光二色性を反映して楕円偏光になる。 Naセル内を透

過してきたプロープ光を入/4波長板に通し、ポラリメーター(付録D)によって円

偏光二色性の検出を行う。ポラリメーターを用いた検出法は零位法であり Na原子

と相互作用した光を高感度で検出できる。ポラリメーターのPD(フォトダイオー

ド)は受光面の直径が3mm、帯域が30MHzのものを使用した。
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ポラリメーターで検出した強度波形を帯域500MHzのアンプで増幅し、高域通

過フィルターで2.5MHz以下の振動成分を取り除きデジタル・オシロスコープに取

り込む。フィルターを通すことによって、現在興味のある帯域にある複数の準位

間 coherenceを反映する信号以外に低周波成分として測定される縮退したゼーマ

ン準位間の coherence信号を取り除いた。

得られた強度波形をデ、ジタル・オシロスコープに取り込み、波形データを 10000回

積算したものをコンビューターに転送した。波形データを高速フーリエ変換(FFT)

して再帰励起分光第1回目の強度波形のパワースベクトノレを得る。また今興味の

ある周波数領域外の周波数成分をカットした強度波形をAWGに転送した。この波

形を次段の測定においてEjO変調器を駆動する電圧波形として使い、励起光を変

調する。再帰励起分光第2回目の測定では、この励起光を用いて先ほどと同じ方法

で分光を行い、得られた波形データをFFTして再帰励起分光第2回目のパワース

ペクトルを得る。そして得られた波形データをAWGから出力し第3回目を行うた

めの励起光を作る。この操作を n回繰り返し η 回目のパワースベクトルを得る。
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図 4.5:実験配置図
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4.3 スペクトル線の尖鋭化

ここでは、パルスを初回励起光に用いた再帰励起分光による 23Na原子D線の基

底状態の超微細構造F=2のゼーマン分裂周波数についての測定実験の結果につい

て述べる。

まず、約 8ガウスの横磁場のもとでのゼーマン分裂周波数(5.7MHz)の場合に、

再帰励起分光測定によって得られた結果を示す。このゼーマン分裂周波数信号に

対して、再帰励起回数50回の測定を行った。 1から 50回目の応答波形を図4.6に

示す。一回目の応答波形は、パルス励起による応答波形であり、量子ビートそのも

のである。再帰励起回数を増やしていくにしたがって、応答波形のビート部分が

長く伸びていくのがわかる。これは、ポンプ光による励起がビート周波数と同期

していることにより生じている。ビート部分の伸びは、スベクトノレ幅が狭くなっ

ていることを示している。それぞれの応答波形より計算したパワースペクトルを

周波数領域3.5MHzから 8.5MHzの範囲で図4.7に示す。再帰励起回数を増やして

いくにしたがって、スペクトル幅が狭くなっていくことがわかる。

第2章で議論したように本実験の再帰励起分光によって得られるパワースペク

トノレは、式(4.9)の形状を持つことが期待される。

IGn(ω)12αr_ 1¥? I _?)n (4.9) 
¥(ω 一ω0)2十γ2)

実験データに対するフィッテイングパラメーターをω。、 γとして、理論式へのブイツ

テイング、を行った。その結果求まったスベクトルの半値全幅の再帰励起回数に対

する依存性を次項の図4.8に示す。縦軸がスペクトノレ幅ムω/2π(MHz)であり、横

軸が再帰励起の繰り返し回数nで、いずれも対数表示で示している。実線は理論

曲線である。式(5.9)のスベクトルの半値全幅は、 2章で求めたように十分大きい

再帰励起回数 nでは近似的に

吊刊
A

山
一
%
~

(4.10) 

と記述される。実験で得られたスベクトルの半値全幅は、繰り返し回数の増加に

対して理論と良く一致した振る舞いを示している。

つぎにそれぞれ約 14ガウス(9MHz )約 20ガウス(14MHz )約 28ガウス(

20MHz)の横磁場のもとで、再帰励起分光測定によって得られた結果を示す。図
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図 4.6:応答波形(5.7MHz)
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4.9は3つの異なる磁場のもとで再帰励起分光によって得られた1回目と 50回目

のパワースペクトルを示す。これらも同様に再帰励起回数を増やしていくごとに

スペクトル幅が狭くなっていくことがわかる。また各磁場における波形の時間ス

ケールが異なっている。これは磁場を高くするとより磁場の不均一性が増してい

くことに加え、 2次のゼーマン効果が現れてくることからの寄与である。

14Gauss 20Gauss 29Gauss 

咽 l /"、、

、」E』.2 圏t 

5 7 9 11 13 15 10 12 14 16 18 20 15 17 19 21 23 25 

n=50 I n=50 I b n=50 

』

5 7 9 11 13 15 10 12 14 16 18 20 15 17 19 21 23 25 

Frequency (MHz) Frequency (MHz) Frequency (MHz) 

図4.9:3つの異なる磁場条件での応答(14Gauss、20Gauss、28Gauss)

本節では、ゼーマン副準位の信号に対して、再帰励起分光法によるスベクトル

の尖鋭化の実験を行った。実験は理論と良く一致した振る舞いをしスペクトル線

の尖鋭化を確認することができた。本実験において最終的な線幅は、線型応答理

論による解析が困難になる要因となる磁場の時間的な揺らぎによって決まるもの

と思われる。次章では、 Rb原子で、行った超微細構造の分裂信号への超自然幅分光

についての実験の報告を行う。超微細構造の測定実験では、実験機器としてより

広帯域のものが必要となる。 Rb原子で行う実験の波長領域(rv800nm)では、広帯

域の EjO変調器が使用でき、高周波測定により適している。
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第5章 Rb原子 D2線励起状態の再

帰励起分光

ここでは、 Rb原子 D2線の励起状態の超微細構造分裂に対して行った再帰励起分

光の実験について述べる。実験では 87Rb原子の第二励起状態 52P3/2の F=O

、F= 1、F= 2準イ立聞と、 85Rbの第二励起状態52P3/2のF= 2、F= 3、F= 4 

準位聞の超微細構造分裂に対して再帰励起分光による測定を行った。本実験では

円偏光のポンプ光によって原子系の励起状態の超微細構造準位聞に coherenceを

作り、原子系に弱し、プロープ光を入射し、誘導ラマン過程によるへトロダイン信

号[29]としての強度の変動信号として検出する。測定によって得られた応答波形

で次段のポンプ光を強度変調し、測定を行う。そして再びプロープ信号の強度変

調として副準位分裂信号を検出をする。このプロセスを繰り返し行うことで再帰

励起分光測定を行った。

はじめの節では、本実験におけるインパルス応答関数に対応する量子ビート [30，

31]現象について述べる。次に実験系について触れた後、得られたデータを示し、

その解析を行う。また初回の励起波形としてパルスではなく、擬ランダムピンク

ノイズ[32]と呼ばれる有限長における理想的な白色ノイズを用いておこなった予

備実験について紹介する。
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5.1 量子ビート

5.1.1 量子ビート

本実験の場合、インパルス応答に相当するものは量子ビートである。量子ビー

トとは、励起状態がある周波数で小さく分裂した副準位を持つ系に対して、分裂

周波数よりも広い周波数幅を持つパルス光で励起すると、副準位間に coherence

が生成され、系の蛍光やプロープ光に量子力学的な干渉を反映したビートが現れ

る現象である。図5.1のような、単純な三準位系を光パルスで励起するモデルを

勺
'
B
E
 

12) 

E1 11) 

n
u
 
E
 

、、，，Aυ 

図 5.1:量子ビート

考える。ここで基底準位10>はエネルギー eo= 1iω。を持ち、光励起状態副準位

11 >、 12>は、それぞれエネルギー el 九州、 e2= 1iω2を持ち、光との相互作

用では11>一10>間遷移と 12>一10>聞の遷移が許されるとする。このとき励

起パルス光の周波数広がりが両励起準位にまたがり、副準位の両方に共鳴する偏

光特性をもつなら、 11>と 12>のコヒーレントな重ね合わせ状態ができる。この

状態から自然放出により原子が基底状態に緩和すると、放出された光はどちらの

励起状態から放出されたのか区別することができない。このため11> -10 >と

12 >ー10>の経路の不定性のため量子力学的干渉が現れ、放出される光には周波

数ω21二 (ε2-ed/1iのビートが観測される。これを量子ビートと呼んでいる。干
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渉現象は物理学において普遍的なものである。これは、ある系が時間発展すると

き、 2つまたはそれ以上の可能な道筋があって、実際にどの道筋を進んで、いくか区

別できないときはいつでも起こる。

5.1.2 coherenceの生成と検出

以下では密度行列に基づいて、系の副準位 coherenceの生成、検出過程を調べ

る。再び図5.1であらわされる 3準位系について考える。実験で用いる偏光に対

して、 3準位系の相互作用ハミルトニアンhの行列要素の相対値を<21hl0 > : < 

11hl0 >=α: bとし、簡単のため、 α，bは実数でα2+ b2 = 1を満たすとする。現

象の解析を簡単にするため、ユニタリ一行列U を導入する。
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U によってもとの三準位系{12>，11 >，10 >}は新たな三準位系{12'>，11' >，10' >} 

に式(5.2)にしたがって変換される。

(|2汁 (12'> 

11 > I = u I 11' > 

10> J ¥ 10' > 

よって三準位系{12'>， 11' >， 10' > }は、三準位系{12>，11 >，10 >}によって、

(|2パ(a12> +b11 > 

11' > I = I -b12 > +α11 > 

10' > J ¥10  > 

変換した系では、<2'lhI0' >=α2 + b2 = 1、<l'lhIO' >=αb-bαニ Oとなり

12' > -10' >間の遷移だけが許されるので、二準位系の{12'>，10' > }光励起を考

えればよい

ある時刻t=Oに6関数的に短い光パルスで励起する。 t=Oーにおける系の密度

(5.2) 

(5.3) 

行列が、 Po'o' (ρ00) = 1で他の行列要素はOとする。パルス励起直後t= 0+で

はPo'o，(O+)= 1 -d、ρ2'2，(0+)=ム ρ1'1，(0+)= 0と書くことができる。 5は光吸

収による占有数の変化を表し、吸収された光子数に比例する。光パルスによる励
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起の効果はこのように単純な形で表現できる(インパクト励起近似)。一般に光学

的 coherenceに対応する P2'，O'(0+)チ0が現れ、光学的自由誘導減衰 (opticalfree 

induction decay)を与えるが、ここで取り扱うのは、副準位聞の coherenceによ

る量子ビートであるので、いまはこの項には興味がない。

励起パルスの切れた後の系の時開発展を調べるために、系の固有状態{12>， 11 > 

，10 >}について見直すと、

の関係式を用いて、

ρぃ=~二 uJJ，ρ山，Um'm

ρ21 (0+) ニ ρら(0+)=ーαM

P22(0+) = α28 

ρ11(0+) = b28 

ρ。0(0+) = 1-8 

(5.4) 

(5.5) 

が得られる。 11>と 12>の占有数の緩和定数をともに%、 11>一12>聞の coher-

enceの緩和定数をη とすると、 t>Oの密度行列要素の時間発展は、

ρ幻(t) = ρ~2( t) 

αM exp[-(iω21 +γ2)t] 

P22(t) =α28' 

P11(t) = b28' 

Pω(t) ニ 1-8' (5.6) 

とかくことができる。ここで、 8'= 8 exp(一%のである。 coherenceP21は減表振

動を示す。

ここで蛍光による coherenceρ21 (t)の検出について考える際には、再び{12>' 

，11 >'う 10>'}系で見直すと便利である。量子力学的干渉効果を観測するため副準位

の分裂周波数よりも広い帯域の光検出器を用意する。式(5.4)の逆変換を用いて、

系の時開発展は、

P2'2，(t) = 0 [(α4 + b4) exp(-γ1 t) 

+2α2 b2 COS W21 t exp(-γ2t)] 
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ρ1'1，(t) = 28[α2 b2 exp(一γ1t)

ー α2b2 COS ω21t exp(-γ2t)] 

P2'1，(t) = 8αb[(α2 _ b2) exp(-γ1t) 

ー α2exp{-(ω21 +γ2t)} 

+b2 exp{ +(iω21一γ2t)} (5.7) 

のようになる。ここで、例えば、励起光と同じ偏光または直交する偏光の蛍光の成分

を観測することを考えれば、蛍光の強度はそれぞれ式(5.7)のρ2'2，(t)、ρ1'1，(t)に比

例するので、その時間変化から ω21、γ1、ηの測定を行うことができる。この蛍光強

度の振動が量子ビートの導入で述べた、副準位 coherenceに起因する 12>一10>、

11 >一10>遷移 ({12>， 11 >， 10 >}系で見た場合)の量子力学的干渉効果である。

また適当な偏光の短パノレスのプロープ光を用いて Po'o，(t)一向叩(t)、ρ。'o，(t)-
ρ1叩(t)に対する吸収率または屈折率の時間変化を測定することによっても ω21、

γぃ%の測定が可能である。一方副準位聞にまたがらない狭帯域なプロープ光を

用いる場合、 {12>，11 >， 10 >}系で考えると現象を把握しやすい。 12>一10>聞

の遷移とプロープ光が共鳴に近いとすると光と原子系の相互作用により、インパ

クト励起によって生じた ρ21(t)が、 ρlO(t)に移換する (coherencetransfer)。この

ように PlO(t)によって生じた分極とプローブ光が干渉する、つまりラマンヘテロ

ダイン的な検出を行っていると考えることができる [29]0

励起状態を扱った本実験においては、量子ビートをデルタ関数的な入力励起に

対する応答信号、つまりインパルス応答として扱うことができる。肩Ij準位の占有

数の緩和γ1が副準位聞の coherenceの緩和初を引き起こす支配的な要因である、

つまり初旬 γ1=γであるとすると、原子系の単純化されたインパルス応答は一般

に次のようにかける。

叶(;+αcoswot)e-
(5.8) 
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5.2 再帰励起測定系

再帰励起分光の実験配置図を図 5.2に示す。大まかな構成はNaで、行った基底状

態の測定実験と同様である。光源には、アルゴンレーザー励起の、リングキャヴィ

ティーチタンサファイアレーザー (899Ring Cavity Ti:S)を用いた。まずレーザー

光を A/O変調器で繰返し周期 60Hz、パルス幅5μsのパルスに切り出す。これ

は、連続光による RbのD2線遷移の飽和効果を抑えるためである。また A/O変

調器で切り出された光は、音波による光子の回折を利用しているため光の周波数

がシフト (200MHz)する。そのため切り出した後の光を Rb原子のD2線の共鳴

周波数に同調するようにする。また本実験で用いた Rb原子気体のドップラー幅

はNa原子ドップラー幅の約半分であり、レーザーの長期的なドリフトが気になっ

たためレーザーの周波数を原子線にロックした(付録E)。

切り出されたレーザーは、ビーム・スプリッターでポンプ光とプロープ光に分

ける。ポンプ光は、電気光学変調器を通して強度変調をかける。入射光の偏光方

向と E/O結晶 (LiTa03)の光軸との角度を 450 にし、その出力光を入/4波長板

とグランプリズムに通すことにより、強度変調光を発生させる。電気光学結晶に

加える電場は、 AWGで発生させ、パワーアンプで増幅したものを用いる。また強

度変調を加えるとき、線形性を保ちつつ変調度が大きくなるように、 AWGの電場

の振幅と入/4板の回転角で調整する。色素レーザーを用いた前章の実験よりもチ

タンサファイアレーザーを用いた本実験では広帯域の E/O結晶を使用でき、その

帯域は 500MHzである。 AWGのサンプリングレートは lGHz/sでアナログ帯域

は230MHz、パワーアンプの帯域は 400MHzであるので、本実験で扱う二つの超

微細分裂信号 (72MHzと156MHz)の観測には問題ない。強度変調を加えたポン

プ光は、入/4波長板で円偏光にしたあと Rbセルに入射させる。実験では、初回

の励起光としてパルス状に強度変調したものを用いて測定を行った。

プロープ光は、直線偏光のままセルに入射させる。励起光とプロープ光の交差

角は約 3。で交差位置でのビーム径は、励起光プロープ光とも約 2mmであった。

Rbセルに入射する直前で励起光の強度は約 lmW、プローブ光の強度は約O.lmW

であった。またRbセル内に緩衝気体は含まれておらずRbセル内の温度はおよそ

350Kであった。 Na原子のゼーマン信号の実験と比べ、 Rb原子の励起状態の超微
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細構造分裂信号の周波数は高く一般的にポラリメーターを用いた検出は困難であ

る。そこで本実験ではRbセノレ内を透過してきたプローブ光をグランプリズムに通

して、元の偏光と直交する成分を通し、高速なアパランシェ・フォトダイオード

(Avalanche Photo Diodej APD)で検出する(付録C)oRbセルに入射したプロー

ブ光はセル内でRb原子の分極と干渉し、グランプリズムを通すことによりパック

グラウンドの影響を減らしRb原子と相互作用した光を効率よく検出できる。 APD

は受光面の直径が lmm、帯域が700MHzのものを使用した。 APDで検出した強

度波形を帯域500MHzのアンプで増幅し、高域通過フィルターで5MHz以下の振

動成分を取り除きデジタノレ・オシロスコープに取り込む。デジタルフィルターを

通すことによって、現在興味のある帯域にある複数の準位間 coherenceを反映す

る信号以外の縮退したゼーマン準位聞の coherence信号を取り除いた。

得られた強度波形をデ、ジタル・オシロスコープに取り込み、波形データを10000回

積算したものをコンビューターに転送した。波形データを高速フーリエ変換(FFT)

して再帰励起分光第1回目の強度波形のパワースペクトルを得る。また今興味のあ

る周波数領域外の周波数成分をカットした強度波形をAWGに転送した。この波形

を次段の測定においてE/U変調器を駆動する電圧波形として使い、励起光を変調

する。再帰励起分光第 2回目の測定では、この励起光を用いて先ほどと同じ方法

で分光を行い得られた波形データを FFTして再帰励起分光第 2回目のパワース

ベクトルを得る。そして得られた波形データをAWGから出力し第 3回目を行う

ための励起光を作る。との操作をn回繰り返しn回目のパワースベクトルを得る。
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図 5.2:実験配置図

5.3 共鳴周波数の測定結果

ここでは、パルスを初回励起光に用いた再帰励起分光による87Rbの第二励起状

態52P3/2のF= 0、F= 1、F= 2準位聞と 85Rbの第二励起状態52P3/2のF=0 

、F=1、F=2準位間超微細構造分裂周波数の測定実験の結果について述べる。

まず87Rb原子の励起状態Fニ O、F 二 1準位聞の超微細構造分裂に対して、再

帰励起分光測定によって得られた結果を示す。この超微細構分裂信号に対しては、

25回測定を行った。 l、5、25回目の応答波形とそれぞれの応答波形より計算した

パワースペクトルを周波数領域50MHzf'V1 OOMHzの範囲で示したものを図5.3に示

す。 1回目の応答波形は、パルス励起による応答波形であり、量子ビートそのもの

である。再帰励起回数を増やしていくにしたがって、応答波形のビート部分が長

く伸びていくのがわかる。これは、ポンプ光による励起がビート周波数と同期し

ていることによる協力的な干渉効果により生じている。ビート部分の伸びは、ス

ベクトル幅が狭くなっていることを示している。

つぎに励起状態F= 1、F= 2準位聞の超微細構造分裂に対して、再帰励起分
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光測定によって得られた結果を示す。ここでも 25回の再帰励起測定を行った。 1、

5、25回目の応答波形と周波数領域130MHzr-.J180MHzの範囲で、応答波形をフー

リエ変換して得られたパワースペクトルを図5.4に示す。こちらも同様に再帰励起

回数を増やしていくごとにスベクトル幅が狭くなっていくことがわかる。とこで

測定した二つの共鳴周波数より励起状態の超微細構造を計算することができる。
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図5.3:87Rb原子 D2線励起状態F=O、F=1準位聞の超微細構造分裂に対応す

る72MHzの応答波形

同様に85Rb原子に対して行った、超微細構造分裂周波数の測定実験について述

べる。ここでは85Rbの第二励起状態52P3/2のF= 1、F= 2、F=3準位問超微細

構造分裂周波数について測定を行った。まず85Rb原子の励起状態F= 1、F= 2準

位間の超微細構造分裂に対して、再帰励起分光測定によって得られた結果を示す。

この超微細構分裂信号に対しては、 25回測定を行った。 1、5、25回目の応答波形と

それぞれの応答波形より計算したパワースベクトルを周波数領域40MHz"，90MHz

の範囲で示したものを図5.5に示す。先に述べた87Rb原子について行った実験と
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図 5.4:87Rb原子 D2線励起状態F= 1、F=2準位聞の超微細構造分裂に対応す

る156MHzの応答波形
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同様に振動成分が長くなり、スペクトルの尖鋭化の様子を示している。

つぎに励起状態F=2、F=3準位間の超微細構造分裂に対して、再帰励起分光

測定によって得られた結果を示す。ここでも25回の再帰励起測定を行った。 l、5、

25回目の応答波形と周波数領域95MHz"-'145MHzの範囲で、応答波形をフーリエ

変換して得られたパワースペクトルを図5.6に示す。こちらも同様に再帰励起回数

を増やしていくごとにスベクトル幅が狭くなっていくことがわかる。
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図5.5:85Rb原子 D2線励起状態F= 1、F=2準位聞の超微細構造分裂に対応す
る63MHzの応答波形
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図 5.6:87Rb原子 D2線励起状態F=2、F=3準位間の超微細構造分裂に対応す

る 120MHzの応答波形
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5.4 解析と考察

この節では、前節で得られた超微細構造分裂信号のパワースペクトルを 2章で

述べた理論と比較して解析する。実験データを Levenberg-11arquardt法 [33]によ

り理論曲線へフィティングし、スペクトル幅と中心周波数を求める。得られたス

ペクトル幅の再帰回数に対する依存性を調べ、二つの共鳴周波数より超微細構造

定数を決定した。最後に残った問題と今後の課題について述べる。

5.4.1 RbD2線励起状態の超微細構造分裂周波数

2章で議論したように本実験の再帰励起分光によって得られるパワースベクトル

は、式(5.9)の形状になることが期待される。

IGn(ω) 12α (1 _ 1¥')， ') i n (5.9) 
¥(ω-ω。)2+γ2) 

まずD2線励起状態の F=OとF=1の聞の超微細構造分裂信号について述べる。

実験データに対するフィッティングパラメーターをスベクトルの高さ、 ω。、 γとし

て、最小二乗法による理論式へのフイッティングを行った。その結果求まったスペ

クトルの半値全幅の再帰励起回数に対する依存性を図5.7に示す。縦軸がスベクト

ル幅ムω/2π(11Hz)であり、横軸が再帰励起の繰り返し回数nで、いずれも対数表

示で示している。実線は理論曲線で、破線は自然幅である 12.211Hzを示している。

式(5.9)のスペクトルの半値全幅は、 2章で求めたように十分大きい再帰励起回数

nでは近似的に

日
午
一
%
引

(5.10) 

と記述される。実験で得られたスペクトルの半値全幅は、繰り返し回数の増加に

対して理論と良く一致した振る舞いを示している。実験の結果、 25回の再帰励起

によって2.711Hzのスベクトル幅を持つスベクトルが得られた。これを図5.8に示

す。この幅は自然幅の 1/4以下である。実験結果をフィッティングすることにより

求まった中心周波数は、 72.59土O.Ol11Hzとなった。

同様にD2線励起状態の F=1とF=2の間の超微細構造分裂信号についても、

スペクトル幅の再帰励起回数依存性を図 5.9に、また25回の再帰励起によって得
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られたパワースペクトルを図5.10に示す。 25回に再帰励起により 3.0MHzのスペ

クトル幅を持つスペクトルが得られた。フィッテイングにより F=lとF= 2の

聞の超微細構造分裂の中心周波数は、 157.50土O.OlMHzとなった。
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100 10 
再帰励起回数

1 

図5.7:RbD2線の励起状態の超微細構造分裂信号 (F=O朴 F=l)に対するスペク

トル幅の再帰励起回数依存性。

以下に 85Rb原子について行った同様の信号について解析を行う。 85Rb原子D2

線励起状態の分裂周波数は 30MHz、60MHz、120MHz付近にありどれも本実験で

十分測定できる帯域にある。大きなDC成分からの解離及び各周波数間隔の分離と

L サ観点から高い周波数を持つ二つの共鳴線を採用した。まずF=2とF= 3の聞

の超微細構造分裂信号についてのスペクトル幅の再帰励起回数依存性を図5.11に、

また25聞の再帰励起によって得られたパワースペクトルを図5.12に示す。 25回の

再帰励起により 3.6MHzのスペクトル幅を持つスペクトルが得られた。フィッティン

グにより F=2とF=3の聞の超微細構造分裂の中心周波数は、 62.88土O.01MHz

となった。次にF= 3とF=4の聞の超微細構造分裂信号についてのスペクトル

幅の再帰励起回数依存性を図 5.13に、また 25回の再帰励起によって得られたパ

ワースペクトルを図5.14に示す。 25回に再帰励起により 4.4MHzのスペクトル幅

を持つスペクトルが得られた。フィッティングにより F=3とF=4の聞の超微

細構造分裂の中心周波数は、 120.06土0.02MHzとなった。
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図5.8:再帰励起回数25回に対するパワースペクトル (F=O件F=l)。破線は自然

幅を示す。
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図5.9:RbD2線の励起状態の超微細構造分裂信号 (F=l件 F=2)に対するスペク

トノレ幅の再帰励起回数依存性。
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図5.10:再帰励起回数25回に対するパワースペクトル (F=l件 F=2)。破線は自

然幅を示す。
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図5.11:RbD2線の励起状態の超微細構造分裂信号 (F=2付 F=3)に対するスベク

トノレ幅の再帰励起回数依存d性。
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図5.12:再帰励起回数25回に対するパワースペクトノレ (F=2朴 F=3)。破線は自

然幅を示す。
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図5.13:RbD2線の励起状態の超微細構造分裂信号 (F=3件F=4)に対するスペク
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図 5.14:再帰励起回数25回に対するパワースペクトノレ (F=3件 F=4)。破線は自

然幅を示す。

5.4.2 超微細構造定数の計算と考察

3.2節で述べたように、超微細構造分裂周波数の二つの測定値より励起状態の超

微細構造定数A，Bを求めることができる。 87Rbの実験から得られた 87Rb二つの

共鳴周波数に対する測定値は超微細構造定数A、Bと

A -B = 72.59土O.Ol(MHz)

2A -B = 157.50士O.Ol(MHz) (5.11 ) 

の関係がある。これらの関係式から 2つの超微細構造定数は

A ニ 84.91土0.02(MHz)

B = 12.32土0.03(MHz) 、町、
.. E，，z' 
内，，“
唱
E
よ

w同
リ
，，a
目、、

と決まる。過去の文献値と今回の実験より得られた値を表5.1のようにまとめるこ

とができる。

文献[19]は、 Senitzkyらによって行われた原子ビームにおける磁気共鳴[17]の

実験である。文献 [20]で Schusslerらによって行われたより高精度な実験として
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表 5.1:87Rb原子 52P3/2状態の超微細構造定数

A B 文献

(MHz) (MHz) 

文献値 85.8土0.7 11.8土0.6 [19] 

84.845土0.055 12.61土0.13 [20] 

84.55土0.58 12.6土1.4 [21 ] 

実験値 84.91土0.02 12.32土0.03

光励起と磁気共鳴法を組み合わせた 2重共鳴法 [34]の実験がある。文献 [21]は

Beachamらによって純粋に光学的な実験が行われたが、これは Schusslerらによっ

て行われた実験よりも低い精度の結果を与えている。過去の文献値聞にエラーパー

を超えた事離が見られる。磁気相互作用定数Aに関して本実験の結果は、もっと

も精度の良い Schusslerらの実験と近い。しかし電気四重極相互作用定数 Bに関

しては今回の結果は他の文献値と比較すると帯離が大きく、さらに系統的な誤差

の再評価が必要と思われる。

同様に85Rb原子の信号について解析を行う。測定周波数と超微細構造定数A、B

l土

3A-1B=6288土0.01(MHz)
20 

叫 ;B= 削 6土0川島) 、、l
'ノ
q
d
 

噌

B
i
E
U
 

/
I
‘、

の関係がある。これらの関係式から 2つの超微細構造定数は

A = 24.841土0.003(MHz)

B = 25.871土0.018(MHz) (5.14) 

と決まる。過去の文献値と今回の実験より得られた値を表5.2のようにまとめるこ

とができる。

85Rb原子 52P3/2状態に関しては、先ほどの Schusslerらと Beachamらの実験

に加え、 Arimondoらの行った交差分光法 [27]による測定結果を文献[22]に示す。

ここで、 Beachamらの行った実験値の事離が顕著で、あるが、信頼度は低い[18]0こ
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表 5.2:85Rb原子 52P3/2状態の超微細構造定数

A B 文献

(MHz) (MHz) 

文献値 25.010土0.022 25.89土0.10 [20J j 

24.99 ::1: 0.01 25.88土0.03 [22J I 

26.19土0.20 18.9土1.0 [21J 

実験値 24.841土0.003 25.871土0.018

れを除いて過去の文献値と比較すると、電気四重極相互作用定数については、文

献値と誤差の範囲でよく一致している。

過去の文献と比較して、現在のところ同程度の精度の結果は得られているが、さ

らにより精度の高いデータが必要である。現在精度を制限しているのは、再帰励

起回数に対して線幅の狭まりの飽和がおこっているため十分な狭窄化を行うこと

ができないからである。レーザー周波数の長時間スケールでのゆっくりした揺ら

ぎは、 FM分光法によるフィード、パック(付録E)を行うことにより 1MHz程度に

抑えている。これは現在のレーザーのスベクトル幅と同程度である。基底状態で

行ったゼーマン副準位に対して行った実験では、バッファガスを封入しており、飽

和分光をおとなってもホールが観測されない程度に、光の遷移の均一幅は広げら

れドップラー幅は逆に狭められている。このため系の応答に対するレーザーの長

期的、短期的な揺らぎは比較的小さいと思われる。一方 Rb原子の励起状態の超

微細構造に対して行った本実験では、バッファーガスを封入していない。これは

原子の励起状態はバッファーガスの衝突による影響が大きく、超微細構造問で容

易にミキシングが起こってしまい[35，36J、本来観測したい信号と変わってしまう

ことを避けるためである。自由な熱気体は各々が狭い均一幅を持ち広い不均一な

広がりをもっスペクトルを構成している。本来副準位 coherenceを元にしている

量子ビート現象は、序論で述べたように、レーザーの線幅に依らないものである。

現在その具体的な要因がわかっていないが、本実験のように繰り返し行う実験で

は、レーザーの短期的な揺らぎが影響する可能性が考えられる。そこで原子線ス

ペクトルとレーザー線幅の相対的なゆらぎ幅を軽減するためレーザーの線幅を広
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げて実験を行うことが考えられる。これにはレーザーに位相変調することにより、

できれば、 ドップラー幅程度まで広げるなどをすればよい。また別の振幅の変調

をノイズ的にかけることにより、低パワーで飽和効果を軽減することによりより

良いデータが得られる可能性もある。最後にこのために行った擬ランダムピンク

ノイズを用いた予備実験について述べる。
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5.5 擬ランダムピンクノイズを用いた実験

線型定常システムに基づいた再帰励起分光法において、初回の励起光のスベク

トルの均一性はとても重要である。また前節で行っていた実験における飽和効果

を軽減する方法としても、ノイズ的に振幅変調を行った励起光を用いるのは有用

な方法と考えられる。図5.15のようにパルスと理想的なホワイトノイズは周波数

領域で見ると、同質な均一スペクトルを持つ。本来ノイズはストカスティックな性

FFT 

。 1000 
Time (ns) 

。 100 
Frequency (MHz) 

。 1000 
Time (ns) 

図 5.15:パルスと理想的なホワイトノイズのスペクトル

質を持つためシングルショットでは、毎回スペクトルはばらつき無限長もしくは大

量のサンブρルのもと均一になると考えられる。そこで有限長、有限帯域で理想的

なフラットなノイズを逆に周波数空間で定義し、時間波形に変換するというアイ

ディアが 1970年代から考案された [37ぅ38]0特に最近では、擬ランダムピンクノ

イズの研究が行われている [32]0擬ランダムピンクノイズの定義は、

r M-l 1 

XPPN(t) = A I土;+乞∞s(Bm-mムωt)士jcos(Mムwt)I (5.15) 

のようにかける。ここで Aは任意定数、土は符号のランダムな選択を示し、 Bm

は各要素 m の位相を表す。これは周期計/ムωで特定の帯域でフラットなスペク
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トルを持つ一般的な擬ランダム系列である。スペクトノレ強度は定義から以下のよ

うになる。

ヲ I A2j4 (m = -M，-M  + 1，・・.，+M)
IXpPN(mムω)I~ 二{

I 0 ( otherwise) 
(5.16) 

擬ランダムピンクノイズの各位相をランダムにとっている cos関数の重ね合わせ

であるので、中心極限定理から振幅分布はガウス分布に近づく。統計的性質とし

てその振幅の平均は可百=0となり、分散量は σ=再万Aとなる。分散 σで
規格化した 1024個のデータ点を持つ波形と度数分布を図 5.16に示す。また乱雑

(a) (b) 

乞.自国~ 2 

• 
言。

43言-21 ・
500 1000 i-a -1 。 1 2 

Time (ns) Amplitude (arb. u凶t)

図 5.16:(a)規格化された擬ランダムピンクノイズの波形。 (b)規格化された擬ラ

ンダムピンクノイズの度数分布。

なガウス分布を持つ振幅で作成したノイズと、擬ランダムピンクノイズのスベク

トルを並べたものを図5.17に示す。

このノイズを用いて EjOで強度変調を行い、 157MHz付近に共鳴周波数を持つ

Rb D2線励起状態のF= 1とF=2の聞の超微細構造分裂信号に対して行った実

験結果を以下に示す。図5.18は入力の波形とスペクトルで図5.19は応答の波形と

スペクトルである。図5.18の (b)のスペクトルは全体になだ、らかな傾きを持って

いるのは、 EjO及び実験系の周波数特性のためで、これはガウス的な傾きを想定

して規格化を行う。 SjNはあまりよくないが応答波形のスペクトルは、 157MHz

付近にピークが得られた。 SjNを低下させる一つの要因として、前節の実験でも

71 



(a) (b) 

E .E 窃 .a 2 ω 診、

百t民コ

Frequency Frequency 

図5.17:(a)ガウス分布振幅から作成したノイズのスベクトル。 (b)擬ランダムピ

ンクノイズのスベクトル。

述べた短期的な揺らぎが考えられ、特に長いエンヴエロップの信号になると、顕

著に影響が現れるものと考えられる。

(a) (b) 
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図 5.18:(a)実験的に得られたピンクノイズの波形。 (b)実験的に得られたピンク

ノイズのスベクトル。
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第6章まとめと展望

本論文は、再帰励起分光法を用いた超自然幅分光法についての基礎的研究をまと

めたものである。理論では線型応答理論に基づいて再帰励起分光の導入を行った

後、これまで行われていないなかった、時間軸上の波形解析を行い、周波数軸上

での解析と等価な結果が得られることを示した。本研究では、再帰励起分光法の

基本的で性質、特徴を調べるための基礎的研究を行うため、試料として光学的性

質のよく知られたアルカリ金属原子を採用した。はじめに信号の検出が比較的容

易な Naの基底状態 F=2のゼーマン副準位に対するスペクトルの線幅の狭窄化

の実験を行い、スペクトル線の尖鋭化の観測に成功した。観測された再帰励起回

数に対するスペクトル線の振る舞いは理論の予測と良く一致することがわかった。

これを受けて D2線励起状態の超微細構造副準位に対して、再帰励起分光の実験

を行った。 coherenceの協力効果により、理論で予測された長く伸びた波形を観測

することができ、超自然幅を示すスペクトルを得ることができた。同様にして複

数の共鳴周波数に対して再帰励起分光測定実験を行い、超微細構造定数を決定す

ることができた。ただし、スペクトル線幅の狭窄化の飽和効果のため、十分な狭

窄化を行うことができず、超微細構造定数の精度は過去の文献値と同程度の結果

を得るのにとどまった。

序論で述べたように本分光法の基礎にしているのは、 coherent分光であり短ノf

ルスに対する応答はレーザーの線幅に依らない。しかし、現在理由ははっきりと

はわかっていないが再帰励起分光法を利用した超自然幅分光法では、信号の波形

が長く伸びるにつれ飽和効果が生じている。これは測定系のもつ時間的な揺らぎ

のため飽和効果が生じている可能性があり、これを取り除く一つ方法として EjO

変調器を用いた位相変調によってレーザーの線幅を広げてやり、レーザーが短時

間に揺らぐことによって原子系の感じる光のスペクトルの変動を小さく抑える方

法が考えられる。もしくは、逆に原子の線幅に比べはるかに狭いレーザーを用い

75 



ても飽和を抑えることができる可能性がある。またレーザーのパワーをもっと低

く抑えるためノイズを用いた実験と組み合わせて行うことも考えられる。

本研究においては、原子の副準位間の共鳴周波数に対する絶対周波数の分光測

定について取り上げた。しかし本分光法の適用範聞は副準位間だけにとどまらず、

光学遷移にも応用可能で、ある。ただし光周波数の絶対値を測ることのできる測定

器は存在しないため、レーザー光とのヘテロダイン的な検出が有効である。 Dinse

らは分子の特定の速度集団を飽和させた状態(hole burning[5] )に対してノイズ

光を用いた相関分光法の実験 [39]を行い、レーザーの周波数と分子系の共鳴周波

数との差で信号が検出されている。この実験は再帰励起分光を用いた光学遷移の

実験として行うことが可能であり、近い将来このような実験を行う計画がある。
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付録A 原子系と光の相互作用の

基本

原子系と光(電磁場)の相互作用の記述方法は取り扱う物理現象によって様々な段

階がある。もっとも単純なものは、原子系を電気双極子の集団として取り扱い光

を古典的な電場として扱う古典的モデル[40，41]である。このモデルでは振動する

電場が双極子を誘起し、振動する双極子が新たな電場の波源となる。これらの二

つの電場の干渉により、吸収、屈折効果を引き起こすと考えるものであるロ一方原

子系と光を共に量子力学的に記述するモデル[42，43， 44]がある。この方法より厳

密ではあるが一般に原子と光は相関を持ちそれぞれを二つの独立な量子力学的要

素として分離できなくなる。また電磁場は無限のモードを持った振動子のように

扱われ、このため問題の取り扱いを困難にする。一つの解析的なモデルとして有

用なものは、 Jaynes-Cummings[45]のものがある。これは、単一の電磁場のモー

ドと原子との相互作用を取り扱ったもので理論的に興味深いものであり、 Cavity

Quantum Electrodynamicsとして実験的にも研究されている [46，47]。また相関し

た原子と光が結合した一つの量子系を考える dressedstate [48]の描像は量子光学

においては、物理現象を捉える上で一つの基本的な描像である。

これらの完全に古典的、量子力学的取り扱いとは別に原子系と電磁場の半古典

的モデル[49ぅ50]も広く用いられている。このモデルで、はハミルトニアンをアンサ

ンブル平均し、原子系は量子力学的期待値そして電磁場は、古典量として取り扱

う。これは原子系と電磁場に聞には相関がないという仮定をすれば良い[49]。また

半古典論は電磁場が coherentstate [51]であれば、十分強l¥電磁場の期待値は古

典的な性質を示し、また電磁場の演算子も古典量に置きかわった古典量と同ーの

型になることからも期待される [52]0ただし電磁場を古典量として扱うため、ス

クイージング [53]、アンチパンチング[54]などの光の相関実験 [55]等光の統計性

[56]を取り扱う現象は議論できない。しかし多くの非線型レーザー分光では、光は
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coherent stateで強度は十分強く、光の非古典性は顕著に現れない。このことから

原子系は量子力学的に、電磁場を古典的に扱う半古典論モデルで、十分物理現象を

記述することができる。

A.l 半古典論

半古典論では実験的に取り扱う多数の原子を個別化せずに、アンサンブル平均で

理論の記述を行う。そのため物理系の期待値の発展を記述する密度行列を用いる。

また密度行列ρ[57]を用いれば、波動関数による記述では困難な熱欲との相互作用

による緩和現象やドップラ一広がりなどの不均一広がりの効果を現象論的に取り

込むことができる。半古典論の物理的描像は、古典論とほぼ同一である。ただし原

子系を電気双極子を量子力学的な期待値で置き換えなければならない。計算の手

順としては、原子系と電磁場の相互作用ハミルトニアンのもと原子系の密度行列

を解き、双極子の期待値を求める。この双極子を新たな波源として、 Maxwell方程

式を自己矛撞着に解く。この一連の連立させた方程式を一般的に Maxwell-Bloch、

Maxwell-Shrodinger方程式などと呼ぶ[58，59]。いったん分極が求まれば、 Maxwell

方程式を SlowlyVarying Envelop and Phase近似 [60]のもと最終的にレーザー分

光で検出される強度は、新たに発生した単独の波源ならば分極量の 2乗に比例し

た量であり、本研究で、行ったようなプローブ光を用いた検出ならば、 Epをプロー

プ光の電場、 P を原子系の分極とすると、

的)ニ2EOC|Ep+ttP|2 (A.l) 

となり、強度の変化分ムI(t)は、

ムI(t)巴 Im[E;.P] (A.2) 

となり一定強度のプロープ光なら原子系の分極に比例する。分極は原子系の双極

子の期待値に原子数密度Nをかけたものであり、

P = N. (-er) = N. Tr[-erp] (A.3) 

となり、原子系の密度行列を求めれば、検出信号の振る舞いを予測できる。
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A.2 マスター方程式

すべてのエネルギー準位を考えて密度行列を解くのは困難であり、有益ではな

い。レーザー分光においては、 2準位系での解法がよく研究されており [49]、基礎

的で汎用性に富むモデルである。今2準位を原子の裸の[61]励起状態 12)基底状

態11)とする。今想定している原子は永久双極子モーメントを持っておらず、電気

双極子の行列成分は (2トerl2)= (11-erl1) = 0、(2卜げ11)= (1トerl2)=ーん
とする。密度行列は、全系のハミルトニアンを冗とすると、その時間発展は、

thft=[討?ρl
dt 

(A.4) 

のように書くことができる。

チi=旬。+冗1+f (A.5) 

であり、旬。は原子のハミルトニアン、討1= -P.Eは相互作用ハミルトニアン、

rは緩和に関する superoperator [62]で、行列表示では、
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と記述することができる。。はラビ周波数で、電場の振幅 Eとんを用いて、

E.μe n =一一 (A.9) 
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と定義される。さらに式を展開する前に電場の周波数に乗った回転座標系で・ハミ

ルトニアンを書き直すため基底の変換より考え出したユニタリ一変換 U(t)
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を導入する。このユニタリ一変換を用いると回転座標系の密度行列〆は、

〆=U-1pU (A.12) 

のように求めることができる。また回転座標系のハミルトニアン討T も変換後の

基底においても時開発展の生成子であるための条件より、

チr= U-1冗U+ iU- 1
• U (A.13) 

となる。回転座標系で光の 2倍の周波数で回転する成分を落とす。これは回転波

近似と呼ばれ、光の領域で妥当な取り扱いである。以下では回転座標系を示す上

付きの Tを省略し、離調ム =ω21ー ω 密度行列を成分をあらわに書くと、

ρ 
ρ11 P12 

h dp [討，ρl
dt 

dρ22 -~[Oホρ21 -C・C・J-f1ρ22 
dt 2 

dρ11 
110*ρ21 -C・C・J+ f1(1-Pl1) 

dt 2 

dρ21 
ー(iム+f仇 -j(ρ11 内2)0

dt 

dρ12 dρ21 * 

dt dt 

(A.14) 

(A.15) 

(A.16) 

(A.17) 

(A.18) 

(A.19) 

となる。ここで密度行列の対角項を population(grating)非対角項を coherenceと

呼ぶ。ところで式(A.3)に2準位系の密度行列を代入すると、
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となる。つまり原子と電磁場の相互作用は coherenceによって支配される。原理

的には coherenceを式(A.19)の微分方程式より求めてやれば、 2準位系における
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応答が求まる。ここで密度行列の式をレーザー分光でよく用いられる基底の表式

に変える。磁化と磁場の相互作用を視覚的に説明する幾何学的モデルがブロッホ

[63]によって示され、後にファインマン[64]らによって 2準位系一般に成立する

描像であることを示した。密度演算子は 2準位系では 3つの自由度を持つので、

3つの直交する基底を選んで表示することができる。 2準位系で、は一般的にパウリ

のスピン演算子 σを基底にとると便利である。磁化を取り扱う時スピン演算子の

成分をプロッホベクトルと呼ぶ。また取り扱う物理現象がスピンではない場合こ

のスピン演算子を基底にした時の成分を擬スピンベクトルと呼ぶ。パウリのスピ

ン演算子は行列表示では、
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と書くことができる。またこれらは良く知られた交換関係を満たす。

[σx，σy] = iσzヲ [σ約九]=iσx， σz，σx]= iσy (A.22) 

1を単位行列として密度行列をこの基底で記述すると、

ρf=j1+Uσx+ V円 +Wσz (A.23) 

のようになる。ここで単位演算子は時間に依存せず観測可能な量に関与しない、そ

れゆえトレースがoとなる成分だけで密度行列を表現しよう。

p= Uσx+ Vσ百十日TO"z (A.24) 

各基底の係数が擬スピンベクトルの成分となる。次に!1=!1*とし、スピン演算

子を用いて式(A.8)のハミルトニアンを書き直すと、

チ{=冗的問+チiint=ω21σz -2!1cos(ωt)σz (A.25) 

となる。スピン演算子を基底に密度行列の時間発展、式(A.4)を書くと

p = U(t)σx + V(t)η+ W(t)σz (A.26) 

一古川(t)]=十地問-2!1 cos(ωt)O"x， Uσx+ V円 +Wσz](A.27) 
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のようになる。密度行列に係数に関する関係式をまとめると、よく知られた磁場中

の磁化の運動を記述するブロッホ方程式を一般化したものが得られる。特にレー

ザ一分光では光学ブロッホ方程式と呼ぶ。

u = -"(2U-ω21 V 
V =ω21U 一 "(2V -20(t) COS(wt)W 

W = 20(t) COs(ωt)V一泊(W-{-1}) (A.28) 

この定式化ブ、ロツホベクトルR=(杭V，W)は図A.2のようにスヒ。ン演算子によっ

て張られた 3次元空間上で自由に最差運動、章動運動を行う描像を与える。回転

図 A.l:擬スピンの自由運動

座標系で見た運動方程式は、前述と同様の議論で

U = 一"(2UームV

V = ムU一"(2V-O(t)W 

W 二日(t)V一γ1(W-{-1}) 

82 

(A.29) 



のようになる。最も簡単な解は相互作用がない時の解で、擬スピンは最差運動を

行う。

U(t) = (U(O) cos(dt) + V(O) sin(dt))e-'Y2t 

V( t) = (V(O) COs(ムt)-U(O)山(ムt))eーヴ2t

W(t) = W(O)eーが (A.30) 

また cwの単一レーザー光を用いた場合得られる応答である定常解も簡単に得ら

れる。

U(∞) 
{-1}ム0

ーム2+ T2-
2 + fPγ2/γ1 

{-l}D1  
V(∞) = 

γ2 ム2+γ~ + D2γ2/γ1 
(， D2γ2/γ1 ¥ 

W(∞) = {-1}いー ペIIl
¥- d2 +γ? + D2γ2/γlJ 

(A.31) 

パルスを用いた過渡分光法は AllenとEberlyの教科書 [49]に多く紹介されてい

る。光学ブロッホ万程式を用いた解法は非常に使いやすいものであるが、複数の

光を照射する場合や多準位がかかわる場合は適用することはできない。その場合

もとの密度行列に返って摂動的に解く手法が主流である。特に Mukamelの教科

書[65]に多くの実験例に関して理論の適用例が紹介されている。またここで計算

した回転座標系における解から実験室系の解を得るには、ユニタリ一変換 U(t)を

逆に施してやればよい。

A.3 3準位系における検出

本研究では、ラジオ波領域の周波数分裂を持つ光学禁制遷移の副準位間と、光学

遷移で結ぼれた準位で構成された3準位系を取り扱う。実験では副準位聞に生じ

たcoherenceを光周波数の coherenceの変換することにより(coherence transfer 

)ラマンビート [29]として検出している。 3準位系一般的には 2準位系のように解

析的に取り扱えない。そこで 3準位系において副準位間 coherneceが五rstorder 

(副準位間 cohernece自体は光の secondorderで生成する)でどのように optical

coherenceに変換するか簡単に議論する。図 A.3のような 3準位系において副準

位を 11)と12)光学遷移で結ぼれた準位を 13)とする。この時光学遷移聞の双極子
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図 A.2:3準位系

モーメントをそれぞれμ31、μ32とし、簡単のため遷移に共鳴しており、 firstorder 

では特定の光学遷移にしか結びつかない電場E31、E32を考えると。 3準位系にお

けるこつの opticalcoherenceの成分は実験室系では、
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i I ¥ E32・μ32 E31・μ31

-(ω32 + r仇-~(ρ22 一 ρ33)一τ一一一一一一ρ2 ¥P'" ，-"'-'/ n 2n 

(A.32) 

のように記述できる。副準位聞の coherenceP21が存在すると仮定する。この時電

場E31をプロープ光として照射すると、本来電場 E32とopticalcoherence P32が共

になくとも ρ32の微分方程式における ρ21の項より opticalcoherence ρ32が生じ

E32の波源となり干渉効果により副準位聞の分裂周波数のビートが観測されるこ

とが分かる。本実験では本質的にこのように副準位分裂の測定実験を行っている。
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付録B 光強度変調

再帰励起分光法では、多段的な励起を実現するために原子系の応答波形を一度デ

ジタルデータとして取り込み、取り込んだ応答波形と同じ強度変化を持つ光を再

現することが必要である。ここでは電気光学(Eledro-Optic; EjO )変調器と、偏

光子そして波長板を組み合わせて光の強度変調を行う方法について述べる。強度

変調系を図 B.lに示す。

3相

似;

玄~z Electro-optic 
crystal 

図B.l:光強度変調系

EjO変調器は電気光学を利用したデバイスで、結晶に印加した電場によって物

質の屈折率変化を引き起こす。電気光学効果[66]のうち電場の強さに比例する現

象をポッケルス効果，電場の2乗に比例する現象をカー効果と呼ぶ。この現象は光

エレクトロニクスにおいて、光の変調やスイッチなどに幅広く使われている。 EjO

変調器に用いた素子は LiTa03結晶であり、反転対称性を持たず2次の電気感受

率χ(2)を持つ。この結晶を用いることにより光の位相は、印加した電場の振幅に

よって制御できる。電圧は、結晶の光軸に対して平行にがかけられるようになって

いる。直線偏光の入射光を、結晶の光軸と偏光面を平行にして入射させると、偏

85 



光はそのままで光には位相変調がかかる。一方直線偏光の光を電気光学結晶の光

軸に対して 450傾けて入射させると、入射軸に対して垂直な2つの方向ではそれ

ぞれ屈折率が違うため偏光が乱れ楕円偏光になる。これを補正するため、同じ結

晶素子をもう 1つ用意し電圧を加える結晶素子に対して 900 回転させたものにも

続けて光を通す。その結果、電圧を加えないときには2つの方向は等方的で、あり、

偏光は乱れない。

今 EjO変調器に適当な電場Vを加えるととにより、屈折率の異なる直交した

軸が生じる。 このとき常光軸と異常光軸の位相差をrとする。以下、偏光に対す
る光学素子の作用をジョーンズベクトルとジョーンズ行列[67]を用いて取り扱う。

この手法では二つの直交する電場の共通の時間、空間要素を取り除いて議複素振

幅について取り扱う。光の偏光を z、ν平面で考え直線偏光を基底に取ると電場ベ

、、l
'ノ

唱
E
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ここで、 y軸方向に偏光した光を考える。
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のように記述されるとする。

直線偏光が、常光軸に対して偏光面が450で入射する場合、光の偏光の基底を一度

EjO変調器の常光軸と異常光軸に対してとり、位相の相対変化だけを考えてもと

の基底に戻すと、 EjO変調器を通った後の電場の偏光変化は変換W

(B.3) 
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EW = W(r)E 

を用いて、

(B.4) 

と表すことができる。その後検光子(グランプリズム)を通すと印加電場によっ

て制御された強度変調(振幅変調)が実現できる。グランプリズムでもとの偏光
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と直交する成分(Ex)を抜き出すことは今の場合、変換P

p = (~ ~) 
で表現でき、これを用いて最終的な電場EPは、

EP PEw 

-G:)(J1r 二~nG)
一イ:つ

となり、その強度は次のようになる。

Iα IEPI2 cx: siぺ
sin2 (竺互)
2 V7r 

ここで、 V7rは、光の位相差を半波長分与えるために必要な電圧である。

(B.5) 

(B.7) 

(B.8) 

バイアス電圧を加える代わりに、光を波長板に通して5だけ位相差を与え、正
弦波で適度に小さい振幅で振動する電場でEjO変調器を駆動する場合を考えると

変動位相差rは、次のようにかくことができる。

F=;+lnsi (B.9) 

式(B.9)を式(B.7)に代入し、ベッセル関数(Jn)を用いると一般に式(B.ll)のよ

うに展開できる。

I αsベ
一 jれト[ドれl+s討1I叩I
一 ;討沖l卜1+n乏主み(川

ここでrm<<1でで、あれば、式(B.10)の最低次の項だけを残して

I4(1十九 S1山 (B.ll)
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のように書くことができる。強度変調の線形性が保たれるような位相を、 E/O変

調器と偏光子の間にある入/4或いは入/2波長板の回転角で調整する。またfm<<1 

がみたされるように任意波形発生器 (ArbitraryWave Generator; AWG)の振幅

を調整する。このように任意の周波数をもっ強度波形が再現できるので、 E/O変

調器の帯域が許す範囲で適度な振幅の波形を再現できる。
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付録C ニ色性と複屈折の検出

物質の状態(populationや coherence)を調べる方法として、適当な偏光を持つ

弱L、プロープ光を試料に通しプローブ光の偏光の変化を測定する方法(偏光分光法

[68])がよく用いられる。ここでは、光と物質の相互作用の結果試料に誘起された

偏光の二色性や複屈折性(光学的異方性)を直交グランプリズムを用いたクロスー

ニコル法について議論する [62，34J。まず直線偏光の二色性と複屈折性の光検出に

ついて述べ次に、回転対称性もしくは円筒対称性を持つ系において有用な円偏光

の二色性と複屈折性の検出方法について述べる。

C.l 直線偏光ニ色性と直線偏光複屈折

プローブ光の偏光面を Z軸方向にとり、それに対して偏光面を450傾けたポン

プ光を考える。図C.l(a)にあるように、プロープ光の電場を E としポンプ光に

沿った向きぬ=方(a+ y)の成分とそれに直交する向きぬ=方(a-y)の成分

の和とする。ここでふ 9はそれぞれZ方向U方向の単位ベクトルであるロポンプ

光による、二つの方向成分に対して吸収係数 α11、ゲが異なる(直線偏光二色性)

ので、透過光のぬ成分と合成分に差ができる。これは結果としてプロープ光の

偏光面に回転を与える。また一般には、それぞれの成分に対する屈折率η11、νに
も差を生じる(直線偏光複屈折性〉ため2成分の相対的位相がずれ、これらを合

成した透過光の偏光は楕円偏光となる。いずれの場合にも検光子を透過する光強

度を通じて光学的異方性が観測される。具体的には図C.l(a)の状況を考える。

この図では、検光子と偏光子が直交している。試料の長さ Lを透過したプロー

プ光の電場は

町ト方則的吋ω IILjc-山仰向白山也jc-0.1-L/2)J (C.l) 

となる。ここでE。は入射時のプロープ光の電場の振幅である。また入射プロープ
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(a) 

Oム GD
CIRCULAR PROBE 

LINEARPUMP PROBE PUM.P 

車線偏光ニ色性 ;t 

h α-αιαム λ "，..
:fi;?tczGG 

直線構光複屈折

An=n"-nムく〉 An=n+wn¥=GD 
図 C.l:生成された光学異方性によるプロープ光(直線偏光〉の変化。

(a)直線偏光励起、 (b)円偏光励起。
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図 C.2:光学的異方性の直線偏光によるプロープ二

(a)直線偏光励起の場合、 (b)円偏光励起の場合。
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光の電場は次式で表されている。

E(O) =会則ぬ+ぬl=ん£ (C.2) 

いま、屈折率の平均n=(η"+η上)/2及び吸収係数の平均 α=(α11+αよ)/2を定

義すると、この式は

E = Eoexp(iωnL/cー αL/2)[a(cos B cosh A -i sin B sinh A) 

+y( -cos B sinh A + i sin B cosh A)] (C.3) 

となる。ここでB= (nll -nム)ωL/2c はポンプ光で誘起された複屈折を表し、

A= (α11-αム)L/4はポンプ光で誘起されたこ色性を表している。また、 ν軸から

微小角 0だけ検光子の偏光面を回転させたとすると、検光子を透過するプロープ

光の電場は

1ωL  
E = Eo[O-こ(αlI-o:-1-)L+iー (η11ーポ)+ ib] (C.4) 

2c 

と表される。なおこの式ではA、Bについて最低次の項だけ残している。 ibは

偏光子、検光子の不完全性などによる微少なパックグラウンドの影響を考慮した

項である。検出器の信号強度は透過光の電場の 2乗に比例するため、これらをふ

まえてプロープ光の信号強度は

1 = 2ε。IEI2c
ーん[c+ 02 + b2 - O(α11ーαよ)L/2+ b(nll -nム)ωL/c

寸い11_0:-1-)小4(nil-州
となる。ここで ε。は真空の誘電率、 Cは光速、んは入射時のプロープ光の強度、 5

は偏光子の消光比を表している。

C.2 円偏光ニ色性と円偏光複屈折

次に試料を円偏光で励起した場合に誘起される光学的異方性(円偏光二色性・円

偏光複屈折性)を直線偏光のプロープ光で検出することを考える(図C.l(b))。
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これは本研究で取り扱った実験状況なので少し詳しく検討してし、く。プロープ

光の偏光を Z方向とし、その電場を

E = Eoei(ωt-kz)a (C.5) 

とする。これを直交するこつの円偏光σ+とσーを基底にした時の成分E+とEー

で分解する(図 C.1(b))。

E=E+σ++E-σ一 (C.6) 

E+ = E.吋tμ川e♂i

E-一=E可よ〆ε♂ei(伽(い山ω
¥/;乙5 

このときまたσ+偏光あるいはσ一偏光のポンプ光により σ+偏光とσ一偏光に対

する吸収係数α+、αーの差(円偏光二色性〉及ひー屈折率η+、ηーの差(円偏光複屈

折性〉が生じているとする。試料の長さ Lを透過したプロープ光のσ+偏光とσー

偏光の電場成分は

E+ = Etei{ωt一計L+i(臼+/2)L} 

E一=EOei{ωt-k-L+i(臼ー/2)L}
、i'ノnδ ρし

〆
'az

、

と表される。吸収係数の差をムα=α+-αーとし屈折率の差をムn= n+ -nーと

すると、 2成分の位相差と電場振幅の差はそれぞれ次のように表される口

(k+一 k一)L= (ωL/μC吋)(n+一 η一)= (ωL/μCの)ムn (C.9的) 

号{ヤe一肘川片川)μL一川叫 刊

号ト{ヤe一(停ι今午午午す子子糾旦£向二斗)日一eJ鼎向内千や内判L勺切)リ} 
Ti' ~，+ 

ヱ(~() L -~() L) (α+ L，O'.-L<< 1) 
2 ¥ 2 2 

_ EOLムα
4 

プロープ光の経路の試料以外の光学素子が円偏光二色性・円偏光複屈折性を持つ

場合その効果を次式の形で表現することができる。

ムゆ -

ムE = 

b士=bf+ibf
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ここで、 bfは円偏光複屈折性、 bfは円偏光二色性を表している。試料を透過した
プロープ光の電場は、 σ+とσ一成分の和として次式で表される。

E(L) = E+σ++E一σ+

-jEo片山川-iaL/2+ib;}
x{(a +ゆ)exp(iム)+ (a一場)exp(-is)} (C.11) 

で与えられる。ここで

n = (n+ + n-)/2ぅ α=(α+十α一)/2，b = (b+ + b-)/2 (C.12) 

sn η+-nーヲ ムα=α+ー αーヲ ムb= b+ -b-

ム =ω(Lムn+ムbr)/2c -i(Lムα/4+ムbd2)

である。ムは複素位相因子である。

いま、検光子の偏光面が y軸から微小角。<<1だけ傾いているとすると、検光

子を透過する光の電場は

Et = Ex sin () + Ey cos () 

である。ほとんどの場合ポンプ光による吸収係数及び屈折率の差ムα、ムnはとて

も小さく、パックグラウンドによる複屈折も技巧的に最小限にとどめることがで

きるため

Lムα<<1，Lムk<<1ヲムb<<1 (C.13) 

と仮定することにより、式(C.11)のexp(iム)を展開することができる。こうして

微小角。<<1( cos ()同 1，sin ()向。)により、透過光の電場は

Etニ Eoelwtexp{ iω(nL+bT)/c-1αL -bi}(() +ム) (C.14) 
2 

となる。検出器の信号強度は透過光の電場の2乗に比例するため

S(ω)α It(ω) = CEoEtE; 

と表すことができる。また()=oの場合においても若干のもれを検出するため、そ

の影響(It= fJo)を考慮すると

It Ioe一白L一山(ご+I() +ム12)
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-Ioe-aL-2b{MF2+(j以叶ムbiLd.α
。 Lムα 内

+ ~ ()' Ld.n + C;:_ Lムn)2+ (一一)2} (C.15) 
4 

を得る。ここで、()'= () +ωj(2c)・ムんとした。
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付録D ポラリメーターによる二色

性と複屈折の検出

物質の円偏光の二色性や複屈折性を検出に直交グランプリズムを用いたクロスーニ

コル法は非常に優れた方法で、ある。プローブ光を用いた光検出は、基本的にはヘテ

ロダイン的な検出方法である。よって直交グランプリズムを用いる時、試料に生じた

coherenceの一次に比例する信号を検出するには、プロープ光の偏光成分方向にグ

ランプリズムを傾ける必要がある。プロープ光との干渉により検出信号は増幅され

るが同時に大きな直流成分が検出信号に加算される。そこで光検出器を2つ用い、そ

の出力を引き算することによりパックグラウンドを打ち消し(BalancedDetection)、

偏光の二色性や複屈折性を高感度に検出するポラリメーター(Polarimeter)と呼ぶ

光検出器がある。ポラリメーターの構造を図D.lに示す。

直線偏光のプローブビームはグランプリズムによって2つの互いに直交する直

線偏光成分に分けられて、それぞれのフォトダイオードで電流に変えられる。 2つ

の光電流は共通の抵抗で引き算され、その差に対する電位差が抵抗の両端に現れ

る。グランプリズムとフォトダイオード、は回転ホルダーに一緒に闘定され、全体

を回転させるととができる。プロープビームの偏光面に対して、グランプリズム

が450になるようにすると、 2つの光電流は打ち消しあって電位差は生じないが、

偏光面が変化するとバランスがくずれて抵抗の両端に電位差が生じ、信号となる。

試料に円偏光複屈折性を持つ時、直線偏光のプロープ光の偏光は回転する。こ

のことは、直線偏光プロープ光を等しい振幅の σ+偏光と σ一偏光にわけで考え

ると、電場の両成分の聞に位相差ができたことを意味する。ポラリメーターでは、

偏光面の回転を光の強度として検出している。また試料に円偏光二色性を持つ場

合、直線偏光のプロープ光の偏光は楕円偏光になる。このことは、同様にσ+偏

光と σ一偏光の基底で考えると、電場の両成分の聞に強度差ができたことを意味

する。ポラリメーターの前に入/4板を配置することにより円偏光の二色性による
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図 D.l:ポラリメーターの構造
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偏光への変化を偏光面の回転に変換することにより、ポラリメーターを用いてそ

の差を検出することができる。直線偏光の二色性や複屈折性を検出も同様に、屈

折率の異方軸に対して偏光面が 45度回転した光でプロープすることにより、その

直線偏光が複屈折偏光面の乱れがポラリメーターの出力の差として検出される。

直線偏光のプローブが円偏光の二色性や複屈折性の試料を通過したあと電場は

直線プロープ光の偏光と 450傾いたぬ、 722基底では、

E(L) = E+σ+十E一σ+

一;ιe♂作t
x{〆l(e♂i(ム+'i)+ e-i(ム+'i))十〆2(♂(s-'i)

_ e-i(s-'i))} (D.l) 

のように書くことができる。ここで因子ムは以下のように定義する。

n (n+ + n一)/2ぅ α=(α++α一)/2ヲ

A 十一.・十一.n n' -n . Llα=α ‘ー α.

ム =ω(Ld:.n)/2c -i(Lムα/4)

ポラリメータの二つの検出器の出力 ι、んはそれぞれ、

、、，
a
，ノ
ワムD
 

〆

''E、、

ι = 2t:oIE(L)・ぬ 12c，
12 = 2t:oIE(L)・合 1

2c (D.3) 

のようになる。ポラリメーターを用いた光検出ではこの強度の差ム1= 11 - hが

検出される。ここでは簡単のため円偏光の複屈折性と二色性がそれぞれ顕著な領

域での検出を考え、それぞれどちらかの異方性だけについて考慮する。ローレン

ツ型のスベクトノレ構造をもっ場合、二色性については吸収線の中心で行うことに

より、ムの吸収率の異方性だけを考える。十分異方性が小さいとすると、

ム1= 11ーん -loe-
αLsinh Lムα/2

回 -loe一日LLムα/2 (D.4) 

となり、出力強度は吸収率の差に比例する。ここでん =2t:olEol2cとする。一方複

屈折性は吸収の十分小さい領域で行うと、ムの屈折率の異方性だけを考えること

ができ、

ム1= 11 - 12 -loe-
O/L sin 2ム

99 



同一Ioe-aL2ム=e-aLω(Lムn)/c (D.5) 

となり、出力強度は屈折率の差に比例する。複屈折性の測定は一般に吸収小さい

領域で行うため検出を行いやすい。また物質がローレンツ型のスペクトル構造を

もっ場合、二色性と複屈折性はそれぞれ吸収線とレーザー周波数の離調 6が十分

大きい場合、 1/82、1/8の依存性を持つため、複屈折性と 2色性の効果の分離も容

易である。

以上よりポラリメーターは偏光面の回転の検出に対して非常に高感度であり、直

交グランプリズムの方法に比べて次のような利点をもっている。

1.セルのガラス部分などによる、プロープ光の偏光のみだれの影響を受けない。

2.偏光回転角が小さいときは、出力が回転角に比例する。

3.プロープの光強度の揺らぎは光電流の引き算で打ち消される。

4.小さくまとまっていて扱いやすい。

欠点は、出力がプロープ光の入射する位置に敏感であるため、振動や空気の対流

によるビームの変動の影響を受けやすいことである。また高周波(r-..J 100MHz )信

号は回路のマッチング条件が厳しくなるため作成が困難になる。
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付録E Ti:Sapphireレーザーの波

長安定化

ここでは、 Ti:Sapphireレーザーの波長安定化について述べる。本実験で一度の測

定は、通常 4"，8時聞かかる。そのため、 Ti:Sapphireレーザーの長時間的および短

時間的な波長変動を数MHz以下に抑える必要がある。短期的な変動に対してレー

ザーは 1"，2MHzの幅に抑えられているが、長期的な変動についてはこれよりも

二桁も大きい。そのためTi:Sapphireレーザーの周波数は数分から数 10分の聞に

数 100MHzシフトしてしまい実験測定中に共鳴線を外れてしまう。

本研究においては、 Ti:Sapphireレーザーの波長を原子の吸収線にロックさせる

[69]ことによって、この長時間的な波長変動の抑制を行った。ここではRb原子のD2

線にTi:Sapphireレーザーの波長をロックすることにした。 RbD2線はTi:Sapphire

レーザーで容易に問調可能であるが、約 500MHzのドップラー幅を持つので、こ

のまま Ti:Sapphireレーザーをロックしても十分な波長の安定度は得られない。し

かしながら、飽和吸収分光[34]を行うことによって、自然幅 02.2MHz)を持つ

ホールが得られるので、このホールを用いれば十分な波長安定度が得られる。こ

のホールに対してFM分光[70，71]を行うと分散型の信号が得られる。この信号を

誤差信号としてTi:Sapphireレーザーに帰還することによって、その波長をRb原

子にロックすることができる。

図E.1はTi:Sapphireレーザーの波長安定化系を示したものである。 Ti:Sapphire

レーザーの出力光の一部を分岐し、それを励起光とプロープ光とに分ける。励起

光に対しては変調などの操作は行わず、プロープ光と対向するようにRbセルに入

射させる。プロープ光に対しては、電気光学変調器 (EOM)を用いて位相変調を

行い、 Rbセルを通過させたあと、アヴァランシェ・フォトダイオード (APD)に

よってその強度を電気信号に変換する。 EOMの変調信号は10MHzの正弦波とし

た。この正弦波はまた、適当に位相を調整してミキサーの LocalOscillator (LO) 
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端子に入力した。 APDの出力は、高域通過フィルターを通過させて変調成分のみ

取り出したあと、適当に増幅してミキサーの RadioFrequency (RF)端子に入力

した。ミキサーの IntermediateFrequency (IF)出力を低域通過フィノレターに通

して直流成分のみ取り出した。これを誤差信号としてTi:Sapphireレーザーのコン

トローラーに入力し、波長の安定化を行った。

p田np

Ti:Sapphire 
Laser 

図E.l:Ti:Sapphireレーザー波長安定化系。飽和吸収分光を行うことによって自

然幅を持つホールを得る。このホールに対して FM分光を行うと分散型の信号が

得られる。この信号を誤差信号として Ti:Sapphireレーザーに帰還すれば、その

波長を Rb原子の吸収線にロックすることができる。

図E.2(a)は、 Rb原子D2線の基底状態の F= 2の準位から、励起状態の Fニ

1う2ラ3の準位への遷移を測定したものである。図E.1の系において帰還ループを閉

じずに、 Ti:Sapphireレーザーの周波数を掃引して測定した。上に述べた3つの遷

移と 3つのcross-oversignals、合計6つの分散型の信号が得られている。この信号

の幅は約 20MHzで、あった。

この信号を誤差信号として波長安定化を行った結果を図E.2(b)に示す。図中の

曲線"FreeRun円は帰還ループを閉じていない場合の誤差信号の時間変化を示した

ものであり、"Stabilized"は帰還ループを閉じた場合のものである。時刻 t=Oに
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おいて、 Ti:Sapphireレーザーの周波数を図E.2(a)の矢印で示した値とした。測定

は1秒ごとに 4000秒間行った。図E.2(a)と(b)の縦軸のスケールは等しい。 Free

Runのときは誤差信号が大きく変動している。 (a)と比較するととにより、 4000秒

間に約 140MHz低周波側にシフトしているととがわかる(このシフトの大きさと

方向は環境により異なる)。円Stabilized"では、 Ti:Sapphireレーザーの波長の長期

的な変動は 1MHz程度に抑えられていることがわかる。これは再帰励起分光の実

験を行うのに十分な値である。

古
田
回
想
山
』
②
』
』
閉
山

。 1000 0 4000 

Frequency [MHz] Time [s] 

図E.2:Ti:Sapphireレーザー波長安定化系の誤差信号。 (a)Rb原子 D2線の基底

状態の F=2の準位から、励起状態の F= 1，2ヲ3の準位への遷移を測定したも

の。この信号を波長安定化のための誤差信号として用いる。 (b)誤差信号の時間変

化。 "FreeRun刊は帰還ループを閉じていない場合、円Stabilized刊は帰還ループを

閉じた場合のもの。時刻 t= 0において、 Ti:Sapphireレーザーの周波数を (a)の

矢印で示した値とした。 (a)と(b)の縦軸のスケールは等しい。
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