
Kobe University Repository : Kernel

PDF issue: 2025-01-15

ルビジウム原子におけるスピンの光制御

(Degree)
博士（理学）

(Date of Degree)
2009-03-25

(Date of Publication)
2014-08-08

(Resource Type)
doctoral thesis

(Report Number)
甲4509

(URL)
https://hdl.handle.net/20.500.14094/D1004509

※ 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。

守安, 毅



博士論文

ノレピジウム原子におけるスピンの光制御

平成21年1月

神戸大学大学院自然科学研究科

守安毅

博士論文

ノレピジワム原子におけるスピンの光制御

平成21年日

神戸大学大学院自然科学研究科

守安毅



目次

目次

1 序論 1 

1.1 はじめに

1.2 本論文の構成.. . . . . • . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 7 

2 ライトシフト 8 

2.1 古典論によるライトシフト.. • . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 10 

2.2 半古典論によるライトシフト . . . . . . . . . . . • . . . . . . . .. 13 

3 ルピジウム原子 18 

3.1 ルピジウムのエネルギー準位構造.. . . . . • . . . . . . . . . . .. 19 

3.1.1 超微細構造 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . • . . . .. 20 

3.1.2 ノレピジウムの吸収スベクトノレ ド. . . . . . . . . . . . . . ..  21 

3.2 磁場に対する磁気副準位の分裂.. . . • . . . . . . . . . . . . . .. 24 

3.2.1 Breit-Rabiの公式.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 25 
3.2.2 ルピジウム原子における磁気副準位の分裂.. . . . . . . .. 28 

3.3 ルピジウムの遷移確率.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 29 

3.4 スベクトルの線幅.. . . • . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 36 

3.4.1 自然幅.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 38 

3.4.2 ドップラー幅.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 40 

3.4.3 衝突(圧力)広がり幅. • • • • • • • . • • • • • . • • • • . .• 42 

4 光誘起磁化 44 

4.1 光誘起磁化の生成と検出.. . . . • . . . . . • . . . . . . • • . . .. 45 

4.1.1 光誘起磁化の生成(光ポンピング) .............. 45 

4.1.2 光誘起磁化の検出.. . . . . . . . . . . . . . . • . . . . • .. 46 

4.1.3 ポラリメーター. • . . . . . . . . . . . . . • . . . . . . . .. 49 

4.2 磁気円偏光二色性と磁気円偏光複屈折の観測.. . . . . . . • • . .. 50 

4.2.1 磁気円偏光二色性と磁気円偏光複屈折のスベクトル.. . .. 51 

5 光誘起磁化の過渡現象 54 

5.1 密度行列によるアプローチ.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 55 

5.1.1 量子ビート . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 56 

5.1.2 光誘起磁化の自由誘導減衰.. . . . . . . • . . . . . • . . .. 58 

5.2 自由誘導減衰の観測 . . . . . . . . . . . • . . • . . . . . . . . . .. 64 

5.2.1 自由誘導減衰の実験配置.. . . . . . . . . . . . . . . . . .. 64 

5.2.2 自由誘導減衰の信号 . . . . . . . • . . . . • . . . . . . . .， 65 

5.3 自由誘導減衰の緩和 . . • . . . . . . . . . . . . . . . . . . . • . .. 68 

5.3.1 トランジットタイム(官邸lsittime)による緩和.. • . . . .. 68 

目次

自次

l 序論 1 

1.1 はじめに

1.2 本論文の構成.. . . • . . . .. . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 7 

2 ライトシフト S 

2.1 古典識によるライトシフト舎.. . . . . . . . . . . . . . . . .. 10 
2.2 半古典輸によるライトシフト . . . . . . . . . . . • . . . . . . . .. 13 

3 んどジウム原子 18 

3.1 ノレピジウムの広ネノレギ一端位構造..‘・・・・・・・・・・・. 19 
3.1.1 超微結場違 . .. .. .. .. ~ .. . .‘.  .. 20 

3.1.2 ノレ1:::'"ジウムの吸奴スベクトノレ ド・・・・・・・・・・・晩.. .. 21 
3.2 磁場に対する儲気高IJ準誌の分裂・・・・・・ e ・・・・・ a ・・ 24 

3.2.1 Breit-抗abiの公式.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 25 
3.2.2 ノレピジウム原子における磁気高IJ準{立の分裂.. . . . . . . .. 28 

3.3 ノレピジウムの遷移擁率.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 29 

3.4 スペクトノレの線趨‘・・・・・・・・・・・・・・・・・・令。ー 36 
3.4.1 自然蝿. • . • • • • . . . . . • • . . . . . • • • • . . . . • •• 38 

3.4.2 ドッブラー幅 .ー・・・・・・・・・・・・・・.. . . . . . . .. 40 
3.4.3 欝 突 ( 庄カ)広がち楠位

4 先読詔磁化 44 

4.1 光誘起舷化の生成と検出惨.. . . . . . . • . . •. 45 
4.1.1 光誘組磁化の生成(光ポンピング) .............. 45 
4.1.2 光誘超織化の検出.. . . . . . . . . . . . . . . • . . . . • .. 46 

4.1.3 ポラジメ…ター.... .. .. .・・・・・・・・・ 扮

4.2 織気円鑓光ニ色性と綾気丹偏光被履安の観測.. . . . . . . • . . .. 50 
4.2.1 磁気円偏光二台性と磁気円鵠党複屈折のスベクトノレ.. . .. 51 

5 先誘起磁化の過渡現象 54 

5.1 密度行列によるアブローチ.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 55 

5.1.1 盛子ピート 離を・・・・・・・・・・・・・・・.. . .. 56 
5.1.2 光誘起滋化の自由誘導減諜.. . . . . . . . . . . . . . . • .. 58 

5.2 自曲誘導誠衰の観誤Ij ...........•..•........... 64 

5.2.1 自由誘導誠衰の実験配置・・・・・・.. . .. 64 
5.2.2 自由誘導誠衰の信号 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .， 65 

5.3 自由誘導減諜の緩和 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . • . .. 68 
5.3.1 トランジットタイム('日時ansitti思 e)による緩和筒.. . .. 68 



目次 11 

5.3.2 拡散による緩和.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 68 

6 光誘起磁化の純光学的制御 71 

6.1 ゼーマンライトシフトによる仮想的な磁場. • . . . . . . . . . . .• 72 

6.2 純光学的制御の実験 . . . . . • . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 77 

6.3 純光学的制御の実験結果.. . • . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 81 

6.3.1 歳差運動の位相制御 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 81 

6.3.2 任意軸周りの回転.. . . . . . . . . . . . • . . . . . . . . .. 83 

6.4 純光学的制御の実験の考察.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 93 

6.4.1 歳差運動の位相制御 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 93 

6.4.2 任意軸周りの回転.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 94 

7 光誘起スピンエコー 100 
7.1 磁気共鳴におけるスヒ。ンエコー.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 100 
7.2 従来の光誘起スピンエコー.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . j02 

7.2.1 実験.. . . . . . . . . . . . . . . . . . • . . . . . . . . . . . 102 

7.2.2 理 論 .. . . . . . . . . • . . . . • . . . . . . . . . . . . . . . 111 

7.3 光誘起スピンエコーの理論.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 115 

7.3.1 再整列能率 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 117 
7.4 光誘起スヒ。ンエコーの実験.. • . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 121 

7.4.1 オンレゾナンスの光誘起スピンエコー . . . . . . . . . . . . 121 

7.4.2 不均一磁場の生成.. • • • • • . • . • • . • . • • • . • • . . • 122 
7.4.3 オフレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコー . . . . . . . . . . . . 129 

7.5 光誘起スピンエコーの実験結果.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 131 

7.6 光誘起スピンエコーの実験の考察.. . . . . . . . . . . . . . . . . . 136 

7.6.1 ベクトルモデル.. . . . . . • . . . . . . . . . . . . . . . . . 136 
7.6.2 光誘起スピンエコーの周波数依存性.. . . . . . . . . . . . . 139 

7.6.3 光誘起スピンエコーの制御光パルス幅依存↑生.. . . . . . . . 141 

7.6.4 スピンの任意軸周りの回転.. . . . . . . . . . . . . . . . . . 141 

8 まとめと展望 143 

A スピンの光制御の応用 145 

A.1 量子情報.. • • . • • • . • • • • . • • • • . • • • • • • • . • • . . • • 145 

A.2量子位相.. . . • . • • . . • • • . • . • . . . • • • • • • • • . • . • • 146 

A.3スピントロニクス.. . . . . . . . . • . . . . . . . . . . . . . . . . . 147 

A.4高速スピンダイナミクス.. . . . . • . . . . . . . . . . . . . . . . . 148 

謝辞 149 

目次 11 

5.3.2 拡散による緩和... .. .. .. ..‘..  68 

6 先誘組織化の純光学的制御 71 . 

6.1 ゼーマンライ Iトシフトによる仮想的な磁場. • . . . . . . . . . . .. 72 

6.2 結党学的制調の実験 . . . . . • . . . . • . . . . . . . . . . . . . .. 77 
6.3 純光学的制御の実験結果.. . • . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 81 

6.3.1 識懇運動の設相制御 .. '" .. ..・ e ・・・・・・・・・・・・.. .. 81 
6.3.2 任意軸毘りの回転.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 83 

6.4 純光学的棋御の実験の考察.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 93 
6.4.1 歳差運動の{立相制御 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 93 
6.4.2 任意鞍j萄りの回転.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 94 

7 光誘起スピンエロ… 100 
7.1 議気共鳴におけるスピンエコー.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 100 
7.2 従来の光誘起スピンエコー.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .102 

7.2.1 爽験 ・・・・・・・・.. . . . . . . . . . • . . . . . . . . . 102 
7.2.2 理論.. . • . . . . . . • • • . • • . . . . • • . . . . • . . • . 111 

7.3 光縁起スヒ。ンエコーの理論・・・・・・ー.. . . . . . 115 

7.3.1 再整列能率 .. " .. .. ..・・・・・・・ー・.. . . . . . 117 
7.4 光誘起スピンこにこコーの実験.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 121 

7.4.1 オンレゾナンスの光誘起スピンエ口… . . . . . . . . . . . . 121 
7.4.2 不均一磁場の生成.. • • • • . . • . . . . • . • • . . . . . . • 122 
7.4.3 オフレゾナンスの光誘起スピンエコー . . . . . . . . . . . . 129 

7.5 光誘恕スぜンエコーの実験結果.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 131 
7.6 党誘溜スヒ。ンニにエコーの実験の考察.. . . . . . . . . . . . . . . . . . 136 

7.6.1 ベクトノレそデノレ..‘・・・・・・・・・・・・・・.. . . . . . . 136 
7.6.2 光誘起スピンエコ ーの用技数故存性今.. . . . . . . 139 
7.6.3 光誘結スピンニじコーの制調光パルス謡{ま存性.. . . . . . . . 141 

7.6.4 スピンの任意軸j欝ちの回転‘.. . . . . . . . . . . . 141 

8 まと誌と展盟 143 

A スピンの先制櫛の応用 145 
A.1量子情報.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 145 

A.2量子位指.・・・・・・・・+・.... .. " ..ー・・・・・・・・.. 146 
A.3スヒ。ントロニクス.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 147 

A.4高速スピンダイナミクス.. . . . . • . . . . . . . . . . . . . . . . . 148 

語i~手 149 



1.序論

1 序論

1.1 はじめに

レ}ザ}分光学[2Jや量子光学[3，4，5J，光エレクトロニクス [6Jと呼ばれる研究分

野において光を使って様々な系を制御する研究が現在盛んに進められている.1960 

年にレーザー(LightAmplifica七ionby Stimulated Emission of Radiation : LASER) 

が発明され，その性能や技術は大きく向上してきた.光も制御できる電磁波とな

り，従来の研究では不可能で、あったことが次々に可能になってきている.レーザー

は，従来の光源に比べて時間領域(パルス性)，周波数領域(単一周波数，周波数変

調，周波数掃引性)，空間領域(指向性，偏光性)，エネルギ}領域(高輝度性，エネ

ルギ}集中性)などにおいて優れた制御性を備えている.制御に活用されるのは，

レーザーを特徴づけるいくつかのパラメーターである波長，偏光，位相，スペク

トノレ幅，光強度，そしてパルスレーザーの場合にはパルスの時間幅およひ、パルス

聞のタイミングなどである.これらのパラメーターを適切に制御することによっ

て，レーザーとの相互作用により特定の量子状態を選択的に誘起および制御する

ことができる.

現在，光を用いた量子状態の制御の研究は， トラップされた原子やイオンの量

子状態の制御に光を用いる研究[7，8]のような，光学的な遷移を直接用いた制御が

主流である.本研究では，制御する量子状態としてスピン系をとりあげる.ここ

でいうスピンとは，磁気共鳴などで制御されている磁化のことであり，磁気副準

位間のコヒーレンスが関係する.磁化とスピンには， μαSの関係があるため，磁

化の制御はスピンの制御と等価である.

磁化の純光学的な制御は，高速・広帯域・高感度の磁気測定を可能にする有用

な手段として知られているが，スピン系を量子コンピューターに応用する可能性

が示唆され，近年特に，スピン系を光で高速に制御しようとする機運が高まって

いる.光を用いたスピンの量子状態の制御は，量子情報や量子位相，スピントロ

ニクス，高速スピンダイナミクス等の研究への応用としても重要である.

光学的な遷移を直接用いてもスピンの制御はできない.光学的な遷移を直接用

いるとフォトンエコーのように，磁気共鳴における基底状態の副準位間に生成さ

れたコヒーレンスを光学的なコヒーレンスに拡張した制御になる.この種類の制

御は，光を用いているため非常に高速な制御が可能ではあるが，励起状態と基底

状態の間のコヒーレンスを用いているためコヒーレンスの寿命が非常に短く応用

が難しい.

本研究では，ライトシフトと呼ばれる効果を用いることによって，光を用いて

スヒ。ンの制御の研究を行った.詳しくは後の章で説明するが，ライトシフトとは，

図1.1(a)のように原子の共鳴周波数から Aだけ赤方離調された光が入射すると励

起状態と基底状態のエネルギー準位が外側に広がるという効果である.一方，青

方離調された光が入射した場合は，ライトシフトによって励起状態と基底状態の

1.序論

1 序論

1.1 はじめに

レーザー分光学[2Jや量子光学[3，4，5J，光こじレクトロニクス!号と呼ばれる研究会

野において光を使って様々な系を鞘揮する研究が現准盛んに進ゐられている.目指

年にレーザー(LighもAmpli長caもionby Stimulated Emission of Ra出品ion:LASER) 
が発明され，その性能や技術は大きく向上してきた.党も制調できる電磁波とな

り，従来の研党では不可能であったことが次々北可能iこなってきている.レーザ…

氏従来の光器に比べて持関領域(パノレス性)， J顎波数領域(単一周波数，周波数変

額，J萄技数掃きi性)，空開領域(指向性，偏光性)，ニにネノレギー領域(高輝度性，エネ

ルギー集中性)などにおいて復れた制御性を備えている.制御に活用されるのは，

レーザ}を特徴づけるいくつかのパラメータ}である波長，儲光， {立相，スベク

ト/レ幅，光強度，そしてパノレスレーザーの場合にはパルスの時間搭およびパルス

聞のタイミングなどである.これらのパラメ)タ…を漉切に棋f持することによっ

て，レーザーとの相五作用により特定の量子状態安選訳的に誘怒および制御する

ことができる.

現在，光を用いた綾子状慈の鶴鐸の努究誌， トラッフ令された原子やイオンの

子状慈の語Ul諒iζ光さと患いる研究[7，8]のような，光学的な遷移を直接用いた制御が

主語である.本研兜では，制御する量子状態としてスピン系をとりあげるJここ

でいうスピンとは，磁気共鳴などで制御されている磁化のことであり，磁気副準

{立問のコと}レンスが関係する.磁化とスピンには， μCくSの関係があるため，磁

化の制御はスピンの制御と等価である.

磁化の純光学的な制御は，高速・広帯域・高感度の磁気難定を可詫にする存患

な手段として知られているが，スピン系を量子コンピューターに広尾する可能控

が示唆され，近年特に，スピン系を光で高速に制御しようとする機運が高まって

いる.光を用いたスピンの量子状態の説得は，量子靖報や量子位相，スピントロ

エクス，高速スピンダイナミクス等の研究への応用としても重要である.

元学的な遷移をきま接馬いてもスピンの制御はできない.光学的な遷移を直接用

いるとフォトンエコーのように，磁気共鳴における器成状臨の菌，}準位聞に生成さ

れたコヒーレンスを光学的なコヒーレンスに拡張した制御になる.この種類の制

御は，光を用いているため非常に高速な制御が可能ではあるが，励起状態と基車

状態の聞のコヒーレンスを用いているためコヒーレンスの野命が非常に短く広尾

が難しい.

本研究では，ライトシフトと呼iまれる効果を患いることによって 2 売を用いて

スヒ。ンの朝御の窃究を狩った，詳しくは後の章で説明するが，ライトシフトとは，

図1.1(a)のように京子の共鳴j莞技数からムだけ赤方離関された光が入射すると励

詫状撃と基志状態のエネルギー準{立が外f~，ljに広がるという効果である.一方，青

方離寵された光が入射した場合は，ライトシフトによって励起状態と基底状態の
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エネルギー準位が内側にシフトするという効果が現れる.ライトシフトの効果を

用いると，原子の共鳴周波数から離調させた周波数の円偏光は，光の進行方向の

仮想的な磁場として振る舞う.このことは次のように説明することができる.図

1.1(b)のような基底状態と励起状態にそれぞれs=1/2を持つ4準位系に，赤方

離調したσ+円偏光が入射した場合を考える.光電場が偏光しているときは電気双

極子遷移が許容された準位のみが相互作用するため， σ+円偏光が入射されると，

その選択則から Sz= -1/2から Sz= +1/2への遷移のみが起こることになる.こ

の時， σ+円偏光が離調しているとライトシフトの効果が起こり，相互作用してい

る準位のみがシフトを起こすことになる.結果，基底状態と励起状態の縮退が解

けて分裂し，仮想的な磁場が原子に印加されたとみなすことができる.この効果

を用いると，基底状態の磁気副準位聞に生成されたコヒーレンスを光によって制

御することが可能で、ある.ライトシフトの効果を用いた仮想的な磁場は，パルス

の継続時間だけ印加できる磁場として働く.このため，基底状態のスピンを高速

で制御することが可能になる.また，制御対象のスピンは基底状態の副準位聞に

生成されるものであり，そのコヒーレンスは，光学的なコヒーレンスに比べ寿命

が比較的長いため，非常に応用に長けていると考えられる.磁気共鳴の分野では，

スピンの制御の研究は良く確立されており，近年では量子コンビューターや量子

位相の検証実験なども実現されている.ライトシフトの効果を用いた仮想的な磁

場が実用的なものになれば，磁気共鳴で行われている様々なスピン制御を用いた

実験をより高速に行えるようになる可能性がある.

(a) (b) 

d. 

J一一一一一 +112
-r--一一一一--112 

σ+ 
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一一一一 -112

図1.1:ライトシフトとライトシフトによる仮想的な磁場の発生. (a)赤方離調し

た場合のライトシフトの効果. (b)赤方離調したσ+円偏光による仮想的な磁場の

発生.

ゼーマンライトシフトを観測したSkallaらの実験 [9]を紹介する.ゼーマンライ

トシフトの効果は，図1.2に示すような実験によって効果的に観測で、きる.円偏

光のポンプ光によって Z方向に光誘起磁化を生成した後，瞬間的に (π/2)rfパルス

をかけることによって光誘起磁化を Z方向に倒し，その時開発展を Z方向の検出
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の時， σ÷ 再議光が離関しているとライトシブトの効果が謹こり，相互作用してい

る準位のみがシフトを恕こすことになる.結果，基Jit状鵡と励起状態の縮退が解

けて分裂し，復想的な磁場が原子に手p加されたとみなすことができる.この効果

を用いると，基底状態の磁気副準位開iこ生成されたコヒーレンスを光iこよって制

縛することが可能である.ライトシフトの効果を用いた仮恐的な議場は，パルス

の継統時酷だけ昂加できる議場として働く，このため，基患状態のスぜンを高漉

で制調することが可能iこなる.また，制御対象のスピンは基底状態の蓄Ij準位聞に

生惑されるものであり，そのコ t…レンスは，先学的なコ記ーレンスに比べ寿命

が比較的長いため，非常に応用に長けていると考えられる.磁気共鳴の分野では，

スピンの制御の研究は長く確立されており，近年では量子コンピュータ

位指の検証実験なども挺現されている.ライトシフトの効果を用いた仮懇的な磁

場が実F詩的なものになれば，磁気共鳴で行われている援々なスピン説街を用いた

実験をより高速に行えるよう iこなる可能性がある.
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図1.1:ライトシフトとライトシフトiこよる奴想的な議場の発生. (a)掠方離翻し

た場合のライトシフトの効果. (b);赤方敵調したσ十円備光による装想的な磁場の

発生.

ゼ…マンライトシフトを援謝したSkal1aらの実験[9]を詔分ずる.ゼーマンライ

トシフトの効果は，鴎1.2に示すような実験によって効果的に観罷できる.円儲

光のポンプ光によってz方向に党誘怠磁化を生成した後，瞬間的に付/2)rfパルス

をかけることによって先誘起磁化な Z方舟に倒し，その時開発展をz方舟の検出
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光により測定する.この実験は 85Rb(F=3)の基底状態に作られた光誘起磁化を

観測している.ライトシフトを引き起こさせる光(ライトシフト光)が入射されて

いない場合，外部磁場によるラーモア歳差運動のみが起こり図1.2の下のような

FID(肝eeInduction Decay)信号が得られる.この信号をフーリエ変換したものを

基準とする.その結果が，図1.3(a)である.次に，ライトシフト光を外部磁場と

同じ方向に入射する.この状態で得られた信号をフーリエ変換すると図1.3(b)の

ような，シフトを起こさない線と，ライトシフトの効果によってシフトした線が

観測される.この結果は，レーザー光のもつガウス型の不均一な光強度の分布を

考え，一様にポンフ。されたサンフ。ルの拡散とスピン交換衝突を仮定することで説

明された [9].スピン交換衝突を仮定しているのは，バッファガスに窒素が使われ

ているからと考えられる.この仮定によって，ライトシフトを受ける光誘起磁化

と受けない光誘起磁化があることが説明できる.このことは，これらの原因を取

り除くことにより，ルピジウムでは完全な共鳴線のシフトを起こすことが可能で

あることを示している.しかしながら，このような研究はあまり発展してこなかっ

た.その理由としては，その当時のレ}ザーが非常に不安定で扱いにくく高価で

あったことや，レーザーを用いずルピジウムランプなどを用いて実験が行われて

きたからだと考えられる.

a 

ワー
x

pumPJつ b

rf(y) 一~

light shift I L 

mxー蜘ぃー
図1.2:ゼ}マンライトシフトの実験.(a)レーザー光と外部磁場の配置図.kd， kp， k1 

の波動ベクトルは，それぞれ検出光，ポンプ光，ライトシフト光の方向を表す.Bo 
は外部磁場を表す.(b)基底状態のスピン共鳴スベクトルを検出するための，制御

タイミング:
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光により鵠定する.この実験はおRb(F誌は3)の基患状態に搾られた光誘起磁化を

観測している.ライトシフトをきI~恕こさせる充(ライトシアト光)が入射されて

いない場合，外部磁場によるラ…モア議運運動のみが悲こち摺1.2の下のようえZ

FID(Free Induction Decay)信号が得られる暑この信号をフ…ジエ変換したものを

基準とする.その結果が，図1.3(a)である.次に，ライトシフト光を外部磁場と

閉じ方拘に入射する.この状態で得られた信号をフーリコニ変換すると函1.3(めの

ような，シフトを起こさない線と，ライトシフトの効果によってシフトした線が

懇挺される.この結果は，レ}ザ…光のもつガウス型の不均…な光強度の分布を

考え，…様にポンプされたサンプルの拡散とスピン変換積突を諜定することで説

明された [9].スピン交換衝突を仮定しているのは，パッアァガスに蜜素が震かれ

ているからと考えられる.この仮定によって，ライトシアトさと受ける光誘起磁fと

と受けない光誘起磁化があることが説明できる.このことは，これらの原器を取

り除くことにより，ルピジウムでは完全な共鳴線のシアト安恕こすことが可能で

あることを吊している.しかしながら，このような研究はあまり発展してこなかっ

た.その理由として詰，その当時のレ』ーザ}が非常に不安定で、扱いにくく高価で

あったことや， レ}ザーを用いずノレピジウムランプなどな用いて実験が行われて

きたからだと考えられる.
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国1.2:ゼーマンライトシフトの実験.(a)レ}ザー光と外部磁場の配童盟.ん，kp，kl 

の波動ベクトノレは，それぞれ検出光，ポンプ光，ライトシフト光の方向を表す.Bo 
i立外部磁場を表す.(b)義感状態のスピン共鳴スベクトノレを検出するための，制御

タイミング
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図 1ふゼーマンライトシフトの実験結果[9].(a)ライトシフト光をブロックした

場合の磁場Bo= 133.4μT中の 85Rb(F， 3)基底状態の磁気共鳴スベクトル. (b) 

(a)の状態に加え， FIDの起こる間ライトシフト光を，Boと同じ方向に入射した場

合の磁気共鳴スベクトル.両方のスベクトルの原点は623kHzのラーモア周波数.

実験条件は，T=70
o
C，バッファガスとじて N2が25mbar (約 19Torr)封入され

ており，離調ム=-3 GHzのライトシフト光の強度はん rv5m羽'/mm2である.

近年，低温の磁性半導体の伝導電子において，スピンの超高速コヒーレント制

御が議論された [10]. この実験は，図1.4に示す方法で行われている.実験配置は

図1.4Aのようになっている.磁性半導体(ZnSejCdSejMnSequantum wells)に，

共鳴する(ムfV0)の生成光 (pump)を入射して，光誘起磁化を生成すると，それ

に対して垂直に印加された外部磁場 (Hoz)によって光誘起磁化が歳差運動を始め

る.その状態にパルス幅fV150おの非共鳴(ム >"0)の制御光 (tippingpump)を入

射することによって光誘起磁化を制御光周りに回転させる.光誘起磁化の時開発

展の様子は，検出光の偏光面の回転によって検出している.光誘起磁化の時開発

展の様子は，図1.4Bに示すとおりである.この実験の測定結果は図1.5のように

なる.実験結果から，制御光の光強度を上げていくと，回転角も大きくなってい

ることがわカミる.

この実験は，ライトシフトによって引き起こされる仮想的な磁場を，パルス幅で、

きまる時間の間だけ印加することが可能であることを示している.しかしながら，

1.序論 4 

関1.3:ゼーマンライトシフトの実験結果[9J.(a)ライトシフト光をブロックした

場合の磁場Bo= 133.4μT中の郎氏b(F， 3)基窓状態の続無共鳴スベクトル. (吟
(a)の状態、に加え， FIDの起こる間ライトシフト光を， Boと問℃方向に入射した場

合の磁気共鳴スベクトノレ.同方のスベクトルの原点は623kHzのラーモア居波数.

実験条件は， T=70oC，パップアガスとじて N2が25mbar (約 19Torr)封入され

てお札難誘ム=-3 GHzのうライトシフト光の強度はん rv5mW/mm2である.

近年，低温の磁性半導体の伝導龍子において，スどンの超高速コとーレント制

御が競輪された [10}. この実験i土間1.4~こ示す方法で符われている.実験記震は

図1.4Aのようになっているー磁性半導{本(ZnSe/CdSe/MnSe弓uaおもumwells) {こ，

共鳴する(ム""0)の生成光 (pump)を入射して，光誘起線北を生成すると，それ

に対して垂置に印加された外部磁場 (Hoz)によって光誘起磁化が歳差運動を始め

る.その状態にパルス楢""150 fsの非共鳴(ム >"0)の制御光 (tippingpump)を入

射することによって光誘起織化を制御光周りに回転させる.光誘起磁化の時間発

擦の様子i主検出光の鵠光揺の臨訟によって検出している.光誘起磁化の時開発

壌の藤子誌，題1.4Bに恭すとおちである.この実験の測定結果は図1.5のように

なる;実験結果から，棋譜光の光強度を上げていくと，部転角も大きくなってい

ることがわかる，

この実験は，ライトシブトによって引き起こされる按想的な羅場を，パルス揺で

さまる時間の間だけ印加することが可能であることを示している.しかしながら，
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図1.4:低温の磁性半導体の伝導電子における，スヒ。ンの超高速コヒーレント制御

の実験概念図 [10].Aは生成光 (pump)と制御光 (tippingpump)，検出光 (probe)の

入射方向，および外部磁場の印加方向.光誘起磁化の時開発展はプローブ光の偏

光の回転によって観測される.生成光によって光誘起磁化が生成される.生成さ

れた光誘起磁化は， Bにおける x-y平面の歳差運動を起こす.この状態に，制御

光パルスが入射されると，光誘起磁化は制御光の周りを θTipだけ回転する.

この実験は，図1.5に示すように， π/2-パルス付近までしか実験を行えていなし¥

理想的なスピン制御には，磁化を反転させる F パルスまで必要である. Guptaら

はスピンを回転させたと主張しているが，吸収によって磁化がつぶれただけの可

能性も否定できない.

スピンを純光学的に空間的にも時間的にも制御するためには，磁化の光による

①生成，②検出，③位相の制御，④任意軸周りの回転が，最低限必要であると考

えられる.本研究は，ルピジウム原子気体を用いて，これらの制御が可能である

ことを示し，純光学的スピン制御を実現することを目的としている.スピン系の

量子状態を光によって直接制御する研究に対して，現在，様々な試みが行われて

いるが，理想的な制御という意味ではまだほど遠いのが現状である.理想的な制

御を行うために，また不明確な部分を明確にするためには，本研究のような基礎

研究的なアプローチが必要であると考えられる.

本研究で行う光誘起磁化の純光学的制御の実験では，完全な共鳴線のシフトに

よる理想的な仮想磁場の発生を目標とするため，以下のような条件で、実験を行っ

た.スピンをもたないためにスピン交換衝突を起こさなし汁He原子をバッファガ

スに用い eHeの場合はスピン交換衝突が起こる.)，その封入量を"，5Torrと下

げることによって，衝突回数も極力減らした.また，レーザー光のビーム径を大

きく広げその中心部分を実験に用いることで一様な光強度の分布を得た.その結

果，ライトシフト効果による仮想的な磁場の発生を正しく評価することができた

ライトシフトの効果は，光照射によるエネルギー準位のシフトとして以前から

よく知られており，最近では，光双極子トラップ [11]と呼ばれる原子をトラップ
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図1.4:低温の磁性半導体の伝導電子における，スピンの超高速コヒーレント制御

の実験概念図 [lO].Aは生成光 (pump)と制御光 (tippingpump)，検出光 (probe)の

入射方向，および外部磁場の印加方向.光誘起磁化の時開発展はプローブ光の偏

光の回転によって観測される.生成光によって光誘起磁化が生成される.生成さ

れた光誘起磁化は， Bにおける x-y平面の歳差運動を起こす.この状態に，制御

光パルスが入射されると，光誘起磁化は制御光の周りを θTipだけ回転する.

この実験は，図1.5に示すように， π/2-パルス付近までしか実験を行えていない.

理想的なスピン制御には，磁化を反転させる F パルスまで必要である. Guptaら

はスピンを回転させたと主張しているが，吸収によって磁化がつぶれただけの可

能性も否定できない.

スピンを純光学的に空間的にも時間的にも制御するためには，磁化の光による

①生成，②検出，③位相の制御，④任意軸周りの回転が，最低限必要であると考

えられる.本研究は，ルピジウム原子気体を用いて，これらの制御が可能である

ことを示し，純光学的スピン制御を実現することを目的としている.スピン系の

量子状態を光によって直接制御する研究に対して，現在，様々な試みが行われて

いるが，理想的な制御という意味ではまだほど遠いのが現状である.理想的な制

御を行うために，また不明確な部分を明確にするためには，本研究のような基礎

研究的なアプローチが必要であると考えられる.

本研究で行う光誘起磁化の純光学的制御の実験では，完全な共鳴線のシフトに

よる理想的な仮想磁場の発生を目標とするため，以下のような条件で、実験を行っ

た.スピンをもたないためにスピン交換衝突を起こさない 4He原子をバッファガ

スに用い(3Heの場合はスピン交換衝突が起こる. )，その封入量を"，5Torrと下

げることによって，衝突回数も極力減らした.また，レーザー光のビーム径を大

きく広げその中心部分を実験に用いることで一様な光強度の分布を得た.その結

果，ライトシフト効果による仮想的な磁場の発生を正しく評価することができた.

ライトシフトの効果は，光照射によるエネルギー準位のシフトとして以前から

よく知られており，最近では，光双極子トラッフ [11]と呼ばれる原子をトラップ
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スピンの超高速コヒ}レント制御図1.5:低温の磁性半導体の伝導電子に対する，

の実験結果 [10].

する方法として盛んに利用されている.本研究では，ライトシフトの効果を"仮想

的な磁場の発生"という別の視点から捉えてスピン制御に利用するものであり，こ

のような試みはこれまで、あまり報告されていない.ライトシフトの効果を用いた

スピン制御による磁化の時開発展を動的に観測する数少ない例として本研究で取

り上げる光誘起スピンエコーの実験がある.光誘起スヒ。ンエコーは，主に福田，

谷川ら [12，13]と， Mlynek， Suter， Rosatzinら[14，15]によって実現されてきた.

福田らと Mlynekらの光誘起スピンエコーの研究は，それぞれ原子の吸収線に対し

てオンレゾナンスとオフレヅナンスで行われており，その発生の原理は大きく異

なっていて，全く別のタイプの研究として独自に発展してきたと考えられる.ラ

イトシフトの効果を用いた光誘起スヒ。ンエコーの実験はオフレゾナンスの光誘起

スピンエコ}である.後に示すように，この実験では， 1台のレ}ザーによる一つ

の波長のみを用いており，制御光を離調させると，生成光と検出光の周波数も一

緒に動いてしまう.そのため，オフレゾナンスのエコーをどれだけ正しく評価で

きているか疑問である.本研究では， 2台のレーザーを用いて，生成光と検出光の

光周波数を固定し，制御光を任意に掃引することによって，光誘起スヒ。ンエコ}

におけるライトシフトの効果を正しく評価することができた
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の実験結果[10].
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てオンレゾナンスとオブレゾナンスで行われており，その持生の原理は大きく異

なっていて，全く別のタイプの研党として独自に発展してきたと考えられる.ラ
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の波長のみを用いており札，制御光を離調させると，生成光と投出光の毘波数も一

緒に動いてしまう.そのため，オフレゾナンスのエロ}安どれだけ正しく評留で

きているか疑問である.本研究では， 2台のレ}ず}を用いて，生成光と検出光の

光毘渡数を閤定し，制御光を任意に掃引することiこよって，党誘恕スぜンヱコ}

におけるライトシアトの効果を正しく評話することができた.



1.序論 7 

1.2 本論文の構成

本論文の構成について簡単に説明する.本研究はライトシフトと呼ばれる効果

を用いたスピン制御の研究であるので，まずはじめに第2章で古典論と半古典論

の観点、からライトシフトの効果の導出及び説明を行う.第3章では，本研究で用

いたサンプルであるルピジウム原子について，実験で、必要になってくる光学特性

等についてまとめた.第4章で，ライトシフトの効果によって制御される対象で

ある光誘起磁化の生成と検出法について説明し，第5章で実際に検出された光誘

起磁化の過渡現象について記す.〆第6章と第7章に，光誘起磁化の制御の実験につ

いて記し，第8章でまとめと展望を記す.最後に，付録として本研究の応用例を

記した.
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2 ライトシフト

原子と光の相互作用には，光子の吸収放出の他にライトシフトと呼ばれるエ

ネルギー準位のシフトを引き起こす効果がある [16，17， 18， 19， 20， 21]. c ライトシ

フトは，電磁場中にある原子が光との相互作用により原子中に双極子モーメント

が誘起され，ポテンシャルエネルギーがシフトすることから生じる.一様な外部

電場をかけた時に起こるエネノレギーシフトをシュタルクシフト (DC、ンュタルクシ

フト)と呼ぶ.これと対比して，正弦波の光電場によるシフトであるライミトシフト

は， ACシュタルクシフトとも呼ばれる.本研究で行うスピンの光制御には，この

ライトシフトと呼ばれる効果を用いる.

ライトシフトの効果は， Ba.rratとCohen-Ta.nnoudjiによる光ポンピングのサイ

クルに関する理論研究の中で予言され， Arditiや Cohen-Ta.nnoudji， Dupont-Roc 

らによって実際に観測された.ライトシフトの効果は，非常に大きい離調をとった

領域で支配的になる.吸収の効果がほとんど無視できるため，ライトシフトの遷

移は仮想的な遷移と呼ばれることがある.この仮想的な遷移によって引き起こさ

れるライトシフトは， (1)すべての基底状態の準位を等しい量でシフトする center-

of-massライトシフト， (2)アルカリ原子の基底状態の磁気双極子相互作用定数に

等しいシフトを起こすhfsライトシフト， (3)仮想的な磁場と磁気双極子モーメン

トの相互作用によるゼーマンライトシフト， (4)電場勾配と四重極モーメントの相

互作用によるテンソルライトシフトがある.本研究では観測されない (1)と(2)は，

光のスベクトル特性に依存するが偏光には依存しない.(4)は，静電場によって引

き起こされるテンソノレシュタノレクシフトに酷似している.軽いアルカリ原子では

ドップラー幅に比べ励起状態の超微細構造が小さいため無視できるが，ルピジウ

ムやセシウムでは，超微細構造準位がよく分離されており無視できない.本研究

では，サンプルにルピジウムを用いたが，円偏光による励起によって双極子モー

メントが生成されており，図2.1に示すような四重極モーメントまたはアライメン

トと呼ばれる状態は作らないためにテンソルライトシフトは関係しないと考えら

れる.本研究では，離調された円偏光によるゼーマンライトシフトの効果を用い

てスピンの制御を行う.

2.ライトシブト S 

2 ライトシフト
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領域で文記的になる.接収の効果がほとんど無視できるため，ライトシフトの遷

移は長想的な選移と呼ばれることがある.この諜想的な選移によって引き組こさ
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トの相友作舟iこよるゼ…γ ンライトシフト， (4) 鵡場勾~2.と居重櫨モーメントの相

五作用によるテンソルライトシフトがある.本研究では観測されない(1)と(2)I土
光のスベクトル持性に依容するが鋪光には哉容しない.(4)は，静電場によって引

き組こされるテンソノレシュタルクシフトiこ酷似している，軽いアノレカジ原子では

ドップラー憾に比べ勤恕状態の超徹結構造がIJ、さいため無視できるが，ルピジウ

ムやセシウムでは，超微細境遊詩書{立がよく分離されてお号無視できない，本研究

では，サンプルに/レピジウムを用いたが，円偏光による劫起によって双極子モー
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分極なし -0ーイ〉ー -0-0-ー -0ー-0-ー
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m=  -1 m=O ロ1= +1 

図 2.1:多重極分極.
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間 2.1:多重諜分極.
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2.1 古典論によるライトシフト

ここでは，ライトシフトの効果を古典的に考える.物質を様々な固有振動数を

持つ電気双極子の集まりとみなす.一つの電気双極子をパネで束縛された電荷と

みなし，速度に比例する摩擦力を受けながら振動する調和振動子として扱うロー

レンツモデ、ルを考える.外部電場中のもとでの運動方程式は，

d2r _dr " 
m寸+mr-~~ + m(イr= -eE(t) ωt2 . ----dt (2.1) 

と書ける.ここで m，e，ω。は，それぞれ荷電粒子の質量，電荷，固有振動数と

する.電場がレ}ザーのように単一の角振動数ωLで振動しているとすると，強制

振動によって変位rも角振動数ωLで振動すると考えられる.ただし，摩擦力があ

るために両者の位相は一致しないため， α#β として，

E(t) = Eo cos(ωLt+α) 

r(t) = rO cos(ωLt + s) 

のように書き表わせる.複素表示を用いると，

E(t) = Eoei(ωLt+a) _色eiWLt， E = Eoeia 

r(t) = rOei(ωL附 =reむLt， F=roem

となる.式(2.3)を式(2.1)のEとrに代入して計算すると，

町 -e .=. 

m(ω;-ωL -irωL) 

(2.2) 

(2.3) 

(2.4) 

となる.気体や液体 ガラスなどのように等法的な物質で しかも電場があまり

強くないときは分極はその場所の電場に比例する.分極ベクトルにも複素表示を

用いると，

p=支e(ωL)E (2.5) 

となる.ここで，Xe(ω'L)は，角振動数ωLの電場に対する電気感受率(electricsus-

ceptibiliも，y)である.単位体積中の原子の数をNとすると分極ベクトルは，

P = -Nef (2.6) 

と書けるので，式(2.6)に式(2.4)を代入して式(2.5)と比較することによって

Ne2 1 
ふ(ωd=τア六2 ..2 I .: 

lIb WO  - wLι る

(2.7) 
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が得られる.これを実部と虚部に分けると

χe(ωL) 三沢民(ωL)]=生2 wd-4 

Ne2 r，ωL 
χ:(ωL) 三~[支e(ωL)] 一一一一 2" (2.8) 

m(ω;-ωl)2 + r2ωL 

となり，た(ωd=χe(ωd+iχ~(ωL) として表される.χe(ωL) と -χ~(ωL) には図 2.2

に示すような関係がある.

-x~(ωL) 

ω。 ， 

ωL 

図 2.2:ふ(ωL)の実部と虚部.

分極ベクトルの実部は，

P(t) = 況{定(ωL)E(t)} (2.9) 

=χe(ωL)Eo COs(ωLt+α)一χ:(ωL)Eosin(ωLt +α) (2.10) 

となる.

電揚が電荷に対して行う仕事は，単位体積，単位時間当たりで，W = ip(t). E(t) 

によって得られる.

なので，

ip(t) = 
δP(t) 

at 

一一ωLχe(ωL)EosiIi(ωLt+α)ー ωLX:(ωL)EoCOs(ωLt+α) 

(2.11) 

(2.12) 

W = ip(t). E(t) (2.13) 

一一ωLXe(ωdE~山(ωLt+α)cos(ωLt +α) 

ーωLχ:(ωL)E~cos2(ωLt+α) (2.14) 
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が得られる.これを業部と虚部に分けると

χe(ωd 

χ~(は)

一 罰判叩恥[反協支ιe(ω凶ωルLρ)

一 s報私制援協凶e(仇凶凶ωは叫L斗L)]万トi (2.8) 

となり，支e(ωL) Xe(ωL) +iX~(ωL) として表される . Xe(ωL) と -χ~(は) ~こ i玄関 2.2
に示すような関係がある.

-Xe(ωL) 

Wo 
乙VL

図 2.2:;ふ(ωL)の実部と属部.

分極ベクトルの実部は，

P(t) 口説{支(ω'L)E(t)} (2.9) 

= Xe(ωdEocos(ω'Lt+α) -X~(は)Eosi叫ωLt+ α) (2.10) 

となる.

電場が電荷に対して行う仕事i丸単位体積，単位時間当たりで，vV口 ip(t).E(t) 

によって得られる.

なので，

ip(t) … 
。P(t)
δt 

-一ω'LXe(ωL)EosiIi(ωLt+ α) 一 ωLX~(ωL)Eo cos(ωLt十α)

(2.11) 

(2.12) 

W = ip(t). E(t) (2.13) 

一一ωLXe(ω'L)E~sin(ω'Lt十α)cos(ωLt+α) 

…ω'LX~(ωL)E~ cos2(ω日十 0:) (2.14) 
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となる.第1項は時間と共に正負に振動するので，振動の 1周期について平均す

ると消える.これに対し，第2項を 1周期T=2π/ωLについて平均すると，

噌 rT

礼州ω'Lt+α)dt=j

となるので，電場がする平均の仕事は，

w ~ lT 

Wdt 

=-j叫(は)E5

(2.15) 

(2.16) 

(2.17) 

として得られ， χ~(ωd に比例することがわかる.式 (2.8) より， X~(ωt) は負になる

のでWは正になる.これは，電場が分極に対して単位体積，単位時間当たりにす

る仕事を表している.これは，これだ、けのエネルギ}が分極に吸収されるといって

もよい.よって，分極が電場から吸収するエネルギーは，図 2.2 の χ~(ωL) のよう

な共鳴点ωL=ω。付近で大きな値を持ち， r程度で急、に減表する振る舞いをする.

一方，ライトシフトの効果は，電場と電気双極子のク}ロン相互作用によって

引き起こされ，分極が電場から吸収するエネルギーに加えられる.電場と電気双

極子のクーロン相互作用は，

unt=-jP(t)E(t) 問)

= Xe(ωdEocos2(ωLt+α) 

-X~(ωL)Eo sin(ωLt +α) cos(ωLt+α) (2.19) 

によって得られる.ここで， 1/2は，双極子モーメントが永久的なものでなく誘起

されたものであることを示している.分極が電場から吸収するエネルギーを求め

た時と同様，振動の 1周期T=2π/ωLについて平均すると，

唱 rT

札∞S2(ωLt+榊 =j (2.20) 

となるので，平均のエネルギーは，

ι九九n悦t=一jシι為以eバ机州(い仇ωω札川哨Lρ)

となり，支ふe(いωLρ)の実部に比例することがわかる.この平均エネルギーは，ライト

シフトによるエネルギーを表している.よって，ライトシフトの効果は，図2.2の

Xe(ωL)のような振る舞いをし，赤方離調(ωL<ω'0)の時 Uintく Oとなり，青方離

調(ωL>ω0)の時， Uint > 0となる.

吸収とライトシフトの効果は，図 2.2 の χ~(ωd と Xe(ωd のような振る舞いをす

る.吸収の効果は， ω0=ωL付近で大きくなり，ライトシフトの効果は，離調を大

きくとった |ωLーω0/>>rの時に顕著に現れるようになる.しかしながら，離調が

あまり大きくない領域では，吸収とライトシフトの効果の寄与をお互い無視する

ことができないことがわかる.
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2.2 半古典論によるライトシフト

一般的なライトシフトの効果は，原子と光の相互作用に，原子の共鳴周波数と

光の周波数のズレを考慮することによって簡単に求めることができる.まずはじ

めに，ハミルトニアンHoに対するシュレディンガ一方程式

H。ψ=Eゆ (2.22) 

が，固有エネルギ-Eη と固有波動関数ψnを持っとする.時間に依存するシュレ

ディンガー方程式は，

d¥J! 
i1i -_-= H¥J! 

dt 
(2.23) 

である.ここで，ハミルトニアンHは，時間に依存しない無摂動系のハミルトニ

アンHoと，時間に依存する摂動ハミルトニアンH1(t)を考える，

H = Ho + H1(t) 

無摂動系において，エネルギ- Enをもっエネルギー準位の波動関数は，

世n(r，t) =仇(r)e-iEnt/品

として得られる.二準位系に対して，空間的な波動関数は，

Ho仇(r)= Elψl(r) 

H。ψ2(r)= E2ψ2(r) 

(2.24) 

(2.25) 

(2.26) 

を満たす.ここで， E2 > Elとする.これらの原子の波動関数は全ハミルトニア

ンHo+ H1(t)の固有状態ではないが，任意の時間での波動関数は

w(r， t) = Cl (t)ψ1 (r)e-iE1抑 +C2(t)仇(r)e-iE2t
/九 (2.27)

と表現でき，ディラックのケット表記を用いると，

I ¥J!(υ)) = clI1)e-iw1t + c212)e-iw2t (2.28) 

のように表現できる.ここで， Cl (t)をClI ω1=Ed九のように省略した規格化

すると，二つの時間に依存する係数は，

ICll2 +IC212 = 1 (2.29) 

を満たす.

Zライトシブト 13 
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振動する単色光電場を E(t)= Eo cos(ωLt)とすると，光と原子の相互作用のハ

ミルトニアンは，電気双極子近似の下で，

H1(t) = -p' E(t) (2.30) 

一一(-er) . Eo cos(ωLt) (2.31) 

- er -E-Jnu (e叫 ・t +e-ω・Lt) 

2 
(2.32) 

として書き表わされる.このハミルトニアンは，電場中の電気双極子 -erのエネ

ルギーに一致する.ここで rは原子の中心質量に関する電子の位置である.この

相互作用は，エネルギー E1とE2をもっ2つの状態をミックスする.式(2.23)の

時間に依存するシュレディンガ一方程式に式(2.28)を代入すると，

2Cl = c匂2{e-iいe-ザ刊一→-i(μω叫

t必仇t匂2 - Cl {ei(ω0+凡川(ω0-叫

が導かれる.ここで， ω0=(E2 - E1)/九で，ラピ周波数χは，

χ 一 (11町・ Eo12)
-

1i 
eD121EoI 

昆

によって定義される.ここで， D12は，ベクトル

D12 =伸12)= J山 h

の大きさである.

(2.33) 

(2.34) 

(2.35) 

電気双極子pと光電場E(t)の相互作用 p. E(t)は，共にベクトル量で、あり，光

電場が偏光しているときには電気双極子の対応する成分のみが相互作用する.例

えば x方向に振動する直線偏光E(t)= IEolex cos(ωLt)に関して， PxExとなり，

χ-竺121Exl
-

R 

である.ここで， X12 = (1IxI2) = Dl2/V3である.

(2.36) 

式 (2.33)の(ωL+ω0)の形の項は，とても速く振動するので正味の効果はほと

んどないと仮定し，無視することができる.これを回転波近似 (rotating-waveap-

proximation)と呼ぶ.回転波近似を行うと，式(2.33)は，

2Cl C2e-tAt-χ 
2 
* 

2C2 Clei 一八t 一χ一 (2.37) 
2 
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日一
l
引
引
一
共
同

X

一
6

一…一χ
 

(2.36) 

である‘ここで， X12口 Ulxl2}= D12!..f3である.

式 (2.33)のいん十ω。)の形の壌は，とても速く披動するので正味の効果は誌と

んどないと復定し，無視することができる*これを田転設近似(roぬもi時加waveap悶

proximation)と呼ぶ.回転波近訟を行うと，式(2.33)は，

-i6tX 
?，Cl = 匂e 百

eiL主
tχ

穂

(2.37) ?，C2 = Cl 一一

2 
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と書き直される.ここで，b..は，原子の共鳴周波数ω。とレーザーの周波数ωLの

ズレであり，ム =ω0-ωLである.

回転波近似において無視した回転項は，原子の共鳴周波数ω。をx2j(4ωL)だけ

シフトさせる.これは，磁気共鳴におけるブロッホ・ジーガート (Bloch-Siegert)

シフトとして知られている [22].このシフトは，原子と反回転するレーザー光の電

場との相互作用に起因する.ライトシフトと同様，正弦波の光電場によるシフト

であり，こちらも ACシュタルクシフトに分類される.しかしながら，レーザー周

波数ωLの逆数に比例するこの非共鳴シフトは，高出力のパルスレーザーを用いる

ときは重要になってくるが，本研究で行うような連続発振のレーザーを用いる実

験では普通無視できる.

新しい変数として

i6.t/2 C1 C1e---' 
町一i6.t/2C2 = C2e ._'， 

を定義する.これは，確率振幅の単なる書き換えになる.密度行列

例=(~:) ( ci弓)

= (吋寸)C2Ci IC21 

(P11ρ12) 
ρ21ρ22 

(2.38) 

(2.39) 

(2.40) 

(2.41) 

を考えた場合，この変換は，ポピュレーションに影響を及ぼさないので，Pn = Pn， 

'/522=ρ22であるが，コヒーレンス ρ112とρ121に関しては，PI2 =ρ12 exp(-iムt)と

P21 = P21 exp( iムt)= (，o12)*となる.このPI2と戸121は，光電場ωLでの原子の応答

を与える.これは，原子の共鳴周波数ω。から光電場ωLの回転系に移ったことを

表している.

式(2.37)と式(2.38)から， C1とC2に関する式

tE1=j(-A51+χC2) 

iC2 = 七χC1+ムゐ) (2.42) 

が得られる.初期条件を C1(0) = 1， C2(0) = 0として，この連立微分方程式を解

くと

IC2(t)1
2 
=長sin

2(乎) (2.43) 
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として状態12)における存在確率の時間変化を求めることができる.ここで，W2= 
x2 +ム2である.共鳴条件ωL=ωoでは，w=χなので，式(2.43)は，

IC2(t)1
2 
= sin

2 (子) (2.44) 

となり，存在確率がラピ周波数で振動していることがわかる.磁気共鳴などで用

いられるブロッホ方程式を光学遷移に拡張した光学的ブ、ロッホ方程式の考え方を

用いると，入射光が共鳴条件にあって，緩和が小さい短時間内を考えた場合，ブ

ロッホベクトノレがラピ周波数で回転運動する描像で表現することができる.この

回転運動を光章動と呼ぶ.この考え方は，フォトンエコーを考えるときには重要

になってくる.本研究は，緩和速度がラピ周波数に対して十分大きい状態を考え

ており，基底状態の磁化に関する研究なので光学的ブロッホ方程式と光章動につ

いて触れないことにする. しかしながら，ラピ周波数は，基底状態のコヒーレン

スにも比例係数として現れることになる.ラピ周波数は，電気双極子モーメントp

と光の電場Eを知ることができれば求めることができる.χ はラピ周波数，離調

の効果を考慮している W は一般化したラピ周波数と呼ばれる.

式(2.42)を行列にすると，

: d { e1 ¥ {ーム/2 χ/2 ¥ { e1 ¥ 
l l=||||(2.45)  

dt ¥ゐ} ¥χ/2 ム/2} ¥ e2 } 

となる. この一般角平は，
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の形で得られる.固有値入に関する固有値方程式は，

ーム/2一入 χ/2 1 ¥ 2 (ム¥2 (χ¥2 1=入ー In 1 -(一)= 0 (2.47) x/2 ム/2一入| ¥2) ¥2J 

である.これを解くと，入=土(ム2+χ2)1/2/2となる.χ=0の時，無摂動の固有

値は，ムだけ離れた二つのエネルギー準位に一致する入=土ム/2になる.時間に

依存する摂動論のこの結果は，ムのエネルギー差を持つ二つの状態の時間に依存

しない摂動論に関するものとして考えることができる.これら 2つの状態は，E2 

のエネルギー状態とエネルギーE1+品化で、のエネルギー状態にあたる.

一般的にライトシフトは，吸収の効果が無視できる大きい離調周波数で重要

になってくる. 1ム1>>χで，式(2.47)の固有値は，

入2土台十五) (2.48) 
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として状態尚北おける容在確率の時間変北を求めることができる.ここで，W2 = 
x2十 d2であるー共鳴条イ牛札口偽では，w=χなむで，式(2必)Iえ

|州=sin
2 (子) (2.44) 

となり，存在磁串がラピ潤波数で援勤していることがわかる.磁気共鳴などで用

いられるブロッホ方程式を光学遷移に拡張した光学的ブロッホ方程式の考え方者

用いると，入射光が共鳴条件にあって，緩和が小さい短時間内を考えた場合，ブ

ロッホベクトルがラピ周波数で揺転運動する撞橡で表現することができる.この

間転運換を光権動と呼ぶ.この考え方は，フォトンエこコ…を考えるときに辻盤要

になってくる.本研究は，緩和速度がラピ周技数に対して十分大きい状態を考え
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いて触れないこと iこする. しかしながら，ラピ馬渡数は，基悲状態のコヒーレン

スにも比例議数として現れることになる.ラゼ周波数は，電気双極子よそ}メント p

と光の議場Eを知ることがで、きれば求めることができる.χ はラピ周波数，離拐

の効果を考恵している W は一般化したラピ鰐波数と呼ばれる.

式(2.42)を行列iこすると，
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の形で得られる.国有寵λに関する鶴有イ直方程式は，

-d/2-λχ/2 1 ，2 (d¥2 (χ¥2 
1=λ-{ n I -(一)口o (2.47) 

χ/2 ム/2-λi ¥2ノリ/

である.これを解くと， λ=土(d2十χ2)1/2/2となる.χ なた Oの持参無摂動の臨省

笹は，ムだけ離れたこつのエネルギー準位に一致する λ出土ム/2になる.時需に

依存する摂動論のこの結果は， dのエネノレギー援を持つ二つの状態の時間に依存

しない摂動識に爵するものとして考えることができる.これら 2つの状態は，E2 

のこ乙ネノレギ}状態とエネルギ~E1 十危VL でのエネルギー状態にあたる.
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図 2.3:外部電場と相互作用するこ準位原子のエネルギー. (a)と(b)は，ラピ周

波数の関数としての正と負の離調に対する ACシュタノレク効果(ライトシフト)を

示す.(c)は，外部電場の強さの関数としてのDCシュタルク効果を示す.

となる.この結果は，ムのエネルギー周波数差を持つ二準位が，ライトシフト

土χ2/4ムによってシフトする描写で考えることができる.結果，図 2.3に示すよ

うなエネノレギー準位のシフトが起こる.

ここまでの議論から，光の遷移が許されれば，任意の準位について成り立つこ

とがわかる.このことから，先に述べたようにライトシフトには， center-of-mass 

ライトシフトやhfsライトシフト，ゼ、ケマンライトシフト，テンソルライトシフト

の種類が示されてはいるが，これらは，エネルギ}準位の由来によるものである

と考えられ，単なる光によるエネルギー準位のシフトと考えることができる.

2.ライトシブト
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技数の関数としての正と負の離調に対する ACシュタルク効果(ライトシフト)な

示す. (c)は，外部議場の強さの関数としてのDCシュタルク効果を示す，

となる.この結果は9 ムのエネルギ一周技数惹を持つニ準位が，ライトシフト

土χ2/4ムによってシアトする播写で考えることができる.結果，醤 2.3~こ示すよ

うなエネルギ…準{立のシフトが起こる.

ここまでの議論から，売の遷移が許されればI tま窓の準f立について成り立つこ

とがわかる.このことから，先に述べたようにライトシフトには， center-of-mass 

ライトシフトやhfsライトシフト，ゼーーマンライトシフト，テンソノレライトシフト

の謹類が示されてはいるが，これらは，エネルギ}準イ立の由来によるものである

と考えられ，単なる光によるエネルギー準位のシフトと考えることができる.
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3 ルビジウム原子

本研究では，試料としてアルカリ金属原子であるノレピジウム (Rubidium)原子

気体を用いた.ルピジウムの原子番号は37で元素記号はRb，原子量は85.4678で

あり，自然界において二つの安定な同位体85Rbと87Rbが72.2:27.8の割合で存在

する.アルカリ金属原子は分光学的によく研究され，光学的諸性質がよく知られ

ている.アルカリ金属原子は第 I族の原子であり，その基底状態の電子配置は，最

外殻に電子が一個存在し内殻は閉殻という水素原子に類似した構造を持っている.

そのため，エネルギー準位が他の原子に比べ単純で、あり，分光学の基礎研究にお

いて試料としてよく使われる.アルカリ金属原子は近年，ボースアインシュタイ

ン凝縮 (BEC)や電磁誘導透過 (EIT)，原子時計などの研究によく利用されている.

ルピ、ジウムの基本的な性質を表3.1に示す.ルピジウムの融点は，大気圧にお

いて室温に比べて高いため，室温ではやわらかい銀白色の金属である.実験では，

ルピジウム原子とバッファガスとしてヘリウムが 5Torr封入された長さ 1cmの

セノレを用いた.

表 3.1:ルピジウム原子の基本的な性質 [23].

原子番号 37 

天然存在率 85Rb 72.17 (2) % 
87Rb 27.83 (2) % 
85Rb 84.9117924 

原子量 87Rb 86.9091858 

Average 85.4678 (3) 

比重 1.532gjcm3 

融点 38.8900 (at 1 atm) 

沸点 68800 (抗 1atm) 

85Rb 1.41 x 1O-25kg 

質量 87Rb 1.44 x 1O-25kg 

A verage 11 1.42 x 10-25kg 
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3 )レビジウム原子

本研究では，試料としてアノレカジ金属原子であるノレゼジウム (Rubidium)原子

気体を用いた.ノレピジウムの原子番号は37で元素記号はRb，原子量は85.4678で

あり，自然界記おいて二つの安定な間位体85Rbと87Rbが72ふ27.8の割合で存復

する.アノレカリ金属原子は分光学的によく研究され2 光学的藷性質がよく知られ

ている.アノレカリ金属原子は第 I族の原子であり，その器成状態の竃子記壁i主

外殻に電子が…{閤存在し内殻は閉般という水素原子lこ類似した構造を持っている，

そのため，こにネノレギ}準位が他の原子に比べ単純であり，分光学の基礎研究にお

いて試料としてよく袋われる.アルカリ金属原子は近年，ボースアインシュダイ

ン凝縮(BEC)や電磁誘導透通 (EIT)，京子時計などの研究によく利用空れている.

ノレピジウムの基本的な性震を表3.Uこ示す.ノレゼジウムの謹点は，大紫にお

いて室温に比べて高いため，箆?認ではやわらかい銀詣色の金属である.実験では，

ノレヒージウム原子とバッファガスとしてヘリウムが 5Torr封入された長さ 1cmの

セノレを用いた.

表 3.1:ノレどジウム原子の基本的立性質 [23].

京子番号 37 

天然存在率
85Rb 72.17 (2)弘

87Rb 27.83 (2) % 
85Rb 84.9117924 

原子量 87Rb 86.9091858 

Average 85.4678 (3) 
比護 1.532gjcm3 

融点 38.890C (at 1 aもm

沸点 6880C (at 1 aもm)

85Rb 1.41 x 1Q-25kg 

質量 87Rb 1.44x10-25kg 

Average 1.42 x 1Q-25kg 
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3.1 ルビジウムのエネルギー準位構造

ルピ、ジウム原子は， D線と呼ばれる強い吸収線をもち，そのエネルギー準位構

造は比較的単純である.図 3.1にルピジウム原子D線のエネルギー準位図を示す.

微細構造作用によるエネノレギー準位を η28+1LJと表記している.ここで nは主

量子数を表し，Lは軌道角運動量， Jは電子系の全角運動量を示す.電子系の全角

運動量Jは軌道角運動量Lと電子のスピンSを用いて J=S+Lと表せる.5p軌道

は軌道角運動量L=1を持つためスピン・軌道相互作用によって 52P1/2と52P3/2の

それぞれに微細構造分裂している.基底状態 5
281/2から第一励起状態 5

2
P1/2への

遷移を Dl線 (794.8nm)，第二励起状態 52P3/2への遷移を D2線 (780nm)と呼び，

それらをまとめて D線と呼んでいる.
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図 3.1:ルピジウム D線のエネノレギー準位構造.分裂エネルギーの単位は周波数

ν= Ejh(Hz)である.

ルピジウム原子の自然界において安定な二つの同位体 85Rbと87Rbは，それぞ

れ核スピン1=5/2と1=3/2をもっ.そのため，微細構造準位は，超微細相互作用
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3.1 )(.，ピジウムのエネルギ…準位構造

ノレピジウム原子は.D議と呼ばれる強い設校諒をもち，そのエネルギー準位構

造は比較的単純で、ある. ~3.1 に/レピジウム嘉子 D懇のエネルギー準{立国を示す.

微細構造作用によるエネルギー準イ立を n2S+1LJと表記している.ここで， η は主

量子数在殺し.Lは軌道角運動議， Jは電子系の全角運動議を訴す.電子系の金魚

運動量Jは軌道角運動量Lと電子のスrンSを用いて J出$十Lと表せる.5p軌道

誌軌道角遊説堂L=ェ1を持つためスピン・軌道相互作用によって 52Pl/2と52P3/2の

それぞれに縁結構造分裂している‘議患状慈 5
281/2から第…励組状態 5

2
P1/2への

遷移を抗議 (794.8nm)，第二島怒状態 5
2
PS/2への選務を D2線 (780nm)と時び，

それらをまとめて D隷と呼んでいい
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国 3.1:Iレゼジウム D線のエネルギ)準位構造.分裂エネルギーの単設は見渡数

νぉ E/h(Hz)である.

/レ1::'、ジウム原子の自然界において安定な二つの問位体 85Rbと87Rbは，それぞ

れ該スどン1=5/2と1=3/2をもっ.そのため， 1教組構造準位は，超微細相五作用
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によって原子全体の全角運動量F=J+1の量子数F(=J+1，'"，IJ -11)で示され

る準位にさらに細かく分裂する.この分裂を超微細構造分裂とよび，その準位を

超微細構造準位と呼ぶ.

3.1.1 超微細構造

超微細構造分裂の大きさは，核スピン，電子スピン相互作用によるアルカリ原子

の有効ハミルトニアン [24]

f6(1. J)2 + 3(1・J)-21(1 + l)J(J + 1)1 
チtゅ =fzA(I-J )+ fz B| |( 3. 1)l 21(21 -1)2J(2J -1) J 

から得られる固有エネルギーから求まる.ここで，Aは磁気双極子相互作用定数，

Bは電気回重極子相互作用定数であり，超微細構造定数と呼ばれる表3.2に示す定

数である.

表 3.2:ノレピジウム原子の超微細構造定数 [25].

581/2 5P1/2 5P3/2 
同位体 A (MHz) A (MHz) A (MHz) B (MHz) 

85Rb 1011.910813 (2) 120.72 (25) 25.009 (22) 25.88 (3) 
87Rb 3417.34130642 (15) 406.2 (8) 84.845 (55) 12.52 (9) 

式(3.1)から得られる固有エネルギーは，超微細構造作用による微細構造準位か

らのエネルギーシフトである.式(3.1)の第一項は核スピンに付随する磁気モーメ

ントと電子の作る磁場との相互作用による分裂であり，第二項は核の電気四重極

モーメントと電子の作る磁場との相互作用による分裂である.電気四重極モーメ

ントは JとIがともに l以上の時に起こる.このハミルトニアンにおいて，全角

運動量Fと磁気量子数mfはよい量子数になっている.

討hfsIF，mF) = EIF，mF) (3.2) 

エネルギー固有値Eは，

E = (F，mFI討hfsIF，mF)

= hAJ{ +印 r~J{2+3K一切+ l)J(J +川
. ..~ L 21(21 -1)2J(2J -1) J (3.3) 

で表される.ここで

K=i IF(F+1)一J(J+ 1) -1(1 + 1)] 
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によって原子全体の全角選動量F=ロJ+Iの量子数F(=J+1，'.. ，11 -11)で示され

る準{立にさらに締かく分裂する.この分裂を題徴結構造分裂とよび，その準伎を

超微細構造準金と呼ぶ.

3.1.1 超微結構造

超撤結構造分裂の大きさ拭，核スピン.電子スピン持五作用によるアルカリ原子

の存効ハミルトニアン [24]

f6(1. J)2十3(1.J) -21(1十 l)J(J十l)1
チlhJs 口 hA(1・3)+fzB1 10.1)  

L 21(21 -1)2J(2J -・， 1) J 

から得られる躍有エネルギーから求まる‘ここで，Aは様気双梅子相互作揺定数，

Bは電気詔重極子相互存毘定数であり，超微細構造定数と呼ばれる殺3.2に示す定

数である.

表 3.2:ノレピジウム原子の縮微細構造定数[25].

581/2 

A(踏まz)

1011.910813 (2) 

3417.34130642 (15) 

2
h同
一
一
史
的

h
一
川
純
一
泊
…
リ

5

山一五一川町

(3.1)から得られる回有エネルギーは，超微細構造作用による微細構造準位か

らのごにネノレギーシフトで為る.式(3.1)の第一項は核スぜンiこ付随する怒気モーメ

ントと龍子の作る磁場との相互{乍舟による分裂であち，第二項は接の竜気回霊握

モーメントと童子の作る磁場との相主作用による分裂である.電気四重掻よそーメ

ントはJとfがともに 1以上の時に趨こる.このハミノレトニアンにおいて，全角

運動量Fと磁気量子数mJはよい量子数になっている.

千九JsIF，町、) = EIF，mp) (3.2) 

ごにネノレギ…間有鑑EIま，

E = (F，mpl仇 JsIF，mp) 
十hBr~]{2+ 紘一町九 l)J(J 十勺

L 21(21 -1)2J(2J ・叩・・ 1) J 
(3.3) 

で殺される.ここで

K=j[F(F÷。…J(J+ 1) -1(1 + 1)] 
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である.

超微細構造をもっ原子にレーザー光をあて，微細構造準位聞の電気双極子遷移を

起こさせる場合，起こりうる遷移の選択則は，ムJ=O，土1かっムF=O，土1.ただ

し，ノレピジウム原子のD線には存在しないが J=O→J'=0とF=O→F'=O

のときは，禁止遷移である.

3.1.2 ルビジウムの吸収スペクトル

ルピジワム原子D1線の吸収スペクトルを図 3.2に示す.試料にはバッファガス

無しのノレピ、ジウムセルを用いた.横軸は，吸収線付近でのレーザーの掃引周波数

で縦軸は吸収係数である.ルピ、ジウムのエネルギー準位図から実際は計8本ある

吸収線が 85Rbの励起状態の F=2とF=3の周波数分裂間隔363MHzがルピ

ジウム原子D1線の350Kにおけるドップラー幅".500MHzより小さいので， ドッ

プラー広がりのために 6本に見えている.また，核の質量の違し1から 85Rbと87Rb

は有効質量が異なり，吸収の重心がずれるアイソトープシフトが起こっている.

0.14 

、tg.J 〆
0.12 

0.10 ・ー

3 0.08・，

60 ロ4 

0.06 

任。 0.04 
」〈En コ

0.02 

。。 2 4 6 8 10 

Frequency (GHz) 

図3.2:ルピジウム原子D1線の吸収スペクトル.バッファガス無しの 7cmルピ、ジ

ウムセルを用いて，室温付近(360C)で透過光強度を測定して求めた.横軸は，吸

収線付近でのレーザーの掃引周波数である.

吸収係数は試料の透過光強度から求めた.入射光が試料中を微小距離dxだけ進

むときの強度の変化分dIはdxに比例しているので

dI=一μIdx (3.4) 
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である.

起数結構造をもっ京子にレーザー先安あて，微締講造準{立問の霞気双極子選移を

恕こさせる場合笥こりうる遷移の選択則はE ムJ=O，土1かっムF=O，ごと1.ただ

し，ノレどジウム原子のD線には存在しないが J=O→J'口 OとF=む→F'口 G

のときは，禁止潜移である.

3.1.2 )レピジウムの設設スペクトん

ノレピジウム涼子Dl線の鼓q又スペクトノレを冨3.2に来す.試料iこはパップアガス

無しの/レピジウムセんを用いた.横軸は，吸収議付近で、のレーザーの諦引周技数

で縦軸は吸収係数である.ルピジウムのエネルギー準故弱から実際は計8本ある

段q又線が 85Rbの説記状態のF口 2とF=3のj莞波数分裂間関363MHzがノレど

ジウム原子Dl線の350Kにおけるドッブラー幅，.500M廷zより小さいので， ドッ

プラー広がりのために5本に見えている.また，該の費量の濯し功￥ら 85Rbと87Rb

iま有効質量が異なり，吸収の議心がずれるアイソト}プシフトが起こっている.
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国 3.2:ノレピ、ジウム京子Dl線の扱q又スベクトノレ.パップアガス無しの7cmノレヒゃジ

ウムセノレを舟いて，窓温付近(360C)で透過光強度をと澱定して求めた.議軸は，吸

収繰付近でのレーず…の掃51)電波数である.

吸収係数は試料の透過光強震から求めた.入射光が試料中を微小距離dxだけ進

bときの強度の変化分dIはdxに詑倒しているので

dI口一μIdx (3.4) 
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として表せる.ここで比例定数μが吸収係数である.式(3.4)を積分すると透過光

の強度が

1 = Ioe一μz (3.5) 

と表せる.ここでんは試料への入射光強度である.式(3.5)をμについて書き直す

と，吸収係数を求める式

-
一
んn

 

l
-
z
 

一一μ' 
(3.6) 

が得られる.ここで，吸収線に共鳴しないときの透過光強度を I。とすると，ノレピ

ジウム原子の吸収以外で吸収スペクトノレに影響する要因を補正することができる.

吸収係数から試料の温度を割り出すことができる.表3.3はルピジウム原子の温

度T(K)と飽和蒸気圧 P(mmHg)の関係である.図 3.3に表3.3の値をプロット

したものと，その近似曲線を示す.近似曲線に用いた式は，

log10 PmmHg =α-2 (3.7) 

であり，ここではα=7.03、b= 4.04 X 103とした.吸収係数と飽和蒸気圧は比例

の関係にある.このため，吸収係数を測定すれば，図3.2の360Cでの吸収係数を

基準にして式(3.7)から温度を見積もることができる.

表 3.3:ルピ、ジウム原子の温度と飽和蒸気圧 [26].

。C p・106mmHg 。C P ・106mmHg ℃ P .104 mmHg 

40 1.64 55 6.55 74 0.336 
47 3.21 65 16.8 82 0.640 
50 4.13 93 1.43 

。C P.104 mmHg 。C P.104 mmHg 。C P.104 mmHg 

96 1.61 91.4 0.520 115.0 2.36 

103 2.91 98.2 1.025 122.1 4.86 
104.9 1.59 124.7 5.30 
111.6 2.13 126.9 6.25 

。C mmHg 。C mmHg 。C mmHg 。C mmHg 

250 0.06 330 2.66 346 3.67 365 5.51 

292 0.98 333 2.95 353 4.25 367 6.14 

305 1.46 340 3.29 356 4.57 
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として表せる.ここで比剖定数μが摂取係数である.式(3.4)を積分すると透進光

の強度が

1 = Ioe一向 (3.5) 

と表せる.ここでんは拭料への入射光強度である.式(3.5)安μについて書き躍す

と，吸収保数を求める式

f

一hn
 

l
…
z
 

一一μ
 

(3.6) 

が持られる.ここで，吸収線に共鳴しないときの透過光強度をんとすると，ノレピ

ジウム原子の接収以外で摂取スペクトノレに蕗響する要国を補正することができる

摂取係数から試料の温度を割り出すことができる.表 3.3はノレピジウム原子の混

度T(K)と飽和蒸気EEP (mmHg)の関係である.関 3.3~こ表 3.3 の穫をプロット
したものと，その近飢曲線を示す.近似曲隷に用いた式は，

陥叩zα-; (3.7) 

であり，ここでは α山 7.03、b= 4.04 X 103とした.吸収係数と飽和探究監は比例

の関係にある.ここのため，吸収係数を鎮定すれば，臨3.2の360Cでの鼓q引系数を

基準にして式(3.7)から温度を見讃もることができる.

表 3.3:ノレピジウム原子の譲渡と飽和蒸気圧 [26].

℃ p・106mmHg ℃ P ・106mmHg 。C F襲 104mmHg 

40 1.64 55 6.55 74 0.336 
47 3.21 65 16.8 82 0.640 
50 4.13 93 1.43 

…ー

。C P ・104mm百g 。C P ・104mmHg ℃ P ・104mmHg 

96 1.61 91.4 0.520 115.0 2.36 

103 2.91 98.2 1.025 122.1 4.86 
104.9 1.59 124.7 5.30 
111.6 2.13 126.9 6.25 

。C mmHg "c mmHg ℃ mmHg oc mm到g

250 0.06 330 2.66 346 3.67 365 5.51 

292 0.98 333 2.95 353 4.25 367 6.14 

305 1.46 340 3.29 356 4.57 



3.ルピジウム原子 23 

log九m

。」。 マζ20 30 40 

10
4 

一、
-h

T 

-5 ~ 、、.

図 3ふルピジウム原子の飽和蒸気圧曲線.・は表3.3をプロットしたものであり，

直線は式(3.7)による近似曲線を示している.
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図 3.3:ルピジウム原子の飽和蒸気圧曲線.・は表3.3をフ。ロットしたものであり，

直線は式(3.7)による近似曲線を示している.
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3.2 磁場に対する磁気副準位の分裂

超微細相互作用と外部磁場によるゼーマン効果によって微細構造から分裂す

る系の有効ハミルトニアンは，

r6(1. J)2 + 3(1. J) -21(1 + l)J(J + 1)1 
?九ff=hA(I-J)+hB||l 21(21 -1)2J(2J -1) J 

+μB(gJJ + g]l) . Ho， (3.8) 

である.ここで， μBはボーア磁子1 g]は核スピンIに対する g因子1 gJは電子系

の全角運動量Jに対する g因子1 Hoは外部磁場である.ルピジウム原子 D1線の

場合は電気四重極子モーメントを持たないので，電気四重極子モーメントによる

項を無視することができ，

チ-leff= hA (1・J)+μB (gJJ + g]l)・H。 (3.9) 

のようになる.

電子系のg因子は，

J(J + 1) -L(L + 1) + S(S + 1) 
gJ回 1+

2J(J + 1) 
(3.10) 

で与えられる.

gJとmの実験によって求められた値を表3.4と表3.5に示した.

表 3.4:ルピジウムの基底状態と励起状態のgJの値.

State 

5S1/2 

5九/2

6九/2

6九/2

2

2

2

2

2

勺

，f
j

f

j

v

，J
，d
'
-
Mワ

R
乃

島

乃

島

P-

7

7

8

9

9

H

 

gJ 

2.00233113(20) 

1.3362(13) 

0.6659(3) 

0.671(20) 

1.3353(12) 

1.334(1 ) 

1.337(4) 

1.3337(10) 

0.6655(5) 

1.3365(16) 

1.1998(15) 

1.3335(15) 

1.1995(15) 

1.3332(20) 

Reference 

Arimo凶 oet αl.， 1977 [27] 
Arimo凶 oet a1.， 1977 [27] 

Feie巾 get αl.， 1973 [28] 
Anisimova et αl.， 1968 [29] 
Arimondo et α1.， 1977 [27] 

Schussler， 1965 [30] 
Ani凶novaet α1.， 1968 [29] 

Feiertag et αl.， 1973 [28] 
Fei町七aget αl.， 1973 [28] 
Arimondo etαl.， 1977 [27] 
Belin et αl.， 1976 [31] 
Belin et αl.， 1974 [32] 
Belin et α1.， 1976 [31] 

Belin et α1.， 1976 [31] 
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3.2 磁場に対する磁気自準位の分裂

超畿締棺1i.1'乍用と外部議場によるゼーマン効果iこよって微結構造から分裂す

る系の響効ハミノレトニアンは，

f60・3戸+3(1. J) -21(1十 l)J(J十1)l
討eff= hA(1・J)十f zBii

L 21(21 -1)2J(2J -1) J 
+μB(9JJ十911). Ho， (3め

である.ここで， μBfまボーア磁子， 91は核スピンIに対する g国子， 9J は電子系

の全角運動量J~ζ対する g 因子， Hoは外部磁場である.ノレピジウム原子 Dl線の

場合は電気四議極子モ}メント安持たないので，電気自重極子そーメントによる

項を無視することができ，

究eff= hA (1・J)十μB(9JJ十911)・Ho (3.9) 

のようになる.

電子系のg顕子は，

J(J + 1) -L(L十 1)+ S(S + 1) 
9J ~ 1 + 

2J(J十 1)
(3.1む)

で与えられる.

9Jと91の実験によって求められた備を表3.4と表3.5に示した.

3.4:ノレrジウムの基感状態と励起状慈のおの値.

5S1/2 

5九/2

6P1/2 

6九/2

2

2

3

2

2

勾

，f

，/汁
v

，J
J

M

Z

:吋

九
九

D
一
九

D
一
間

7
7
3
9
9
H
A
 

9J 
2.00233113(20) 

1.3362(13) 

0.6659(3) 

0.671(20) 

1.3353(12) 

1お 4(1)

1.337(4) 

1.3337(同
0.6655(5) 

1.3365(16) 

1.1998(15) 

1.3335(15) 

1.1995(15) 

1.3332(20) 

R，eference 

Arirr悶

A釘州Y討出巾II加I江moぬondoet al.， 1977 [27] 
Feiertag et al.， 1973 [28] 
Anisimova et al.， 1968 [29] 
Arimondo etαl.， 1977 [27] 
Schussler， 1965 [30] 

A凶simovaet al.， 1968 [29] 
Feierta若etal.， 1973 [28] 
Feiert明 etαl.， 1973 [28] 
Arimondo et αl.， 1977 [27] 
Belin et αl.， 1976 [31] 
Be1in et αl.， 1974 [32] 
Belin et al.， 1976 [31] 
Belin et al.， 1976 [31] 
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表 3.5:ノレピジウムの核の磁気回転比91の値 [27].

同位体 91 

B
5Rb ・0.00029364(6)

B7Rb -0.0009951414(10) 

エネルギー固有値は，

Eeff (F，mFI冗effIF，mF). (3.11) 

によって求めることができるが，電子系の角運動量 Jが 1/2の時は， Breit-Rabi 

の公式[33]を用いることにより，エネルギー固有値を容易に求めることができる.

3.2.1 Breit-Rabiの公式

核スピン91も考慮したBreit-Rabiの公式 [34]は，

ームE〓 • d:.Ehιfpn11  
Eef・f= -2(21お)+ 91μo伽パゴヒII+言fr+tl (3.12) 

(9J -91)μoHz 
with X 

¥07'" 07' /.u--.. 

d:.Ehfs 

である.ここで，mFは磁気量子数でHzは加えられた磁場である.ムEhfsは，磁

場が無い状態での超微細構造分裂の分裂間隔であり，J = 1/2の場合，

均 s= hA (1 +~) (3.13) 

で表わされる.

周波数シフト

νef! ι一h
ム一 (3.14) 

を式(3.12)を用いて少し書き直すと.

A.9IμBmFl!;z A r ，-_2 TT2 • 0_____ TT In T • ， ¥21 ~ 
Veff =一一+ 土 'A~

1
4η:l 

H; + 87]mFHz + (21 + 1)ヤ4 h -4 l-'/ 
--z ' _./.._，._-" ' ，--， -J J 

、、，，，，vo 
噌
'
ムqo 

，，a
E

‘、

B

一
μ
一

釘一

A
一一
h

7
d
-ou
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表 3.5:ルピジウムの核の磁気回転比9/の値 [27].

同位体 9/ 

B
5Rb ・0.00029364(6)

B7Rb -0.0009951414(10) 

エネルギー固有値は，

Eeff (F，mFI旬effIF，mF). 、、E
E

，，
司

'A
司
『
ム• 円。

/
E
Z

、
によって求めることができるが，電子系の角運動量 Jが 1/2の時は， Breit-Rabi 

の公式[33]を用いることにより，エネルギー固有値を容易に求めることができる.

3.2.1 Breit-Rabiの公式

核スピン9/も考慮、した Breit-Rabiの公式 [34]は，

ームE〓 • !J.E〓例「 pn71

EEff=-2(2IL)+gIμo伽 F土寸工II+オfIZ+21 (3.12) 

(9J -9/)μoHz with X ¥:101 :1' /.u--.. 

ムEhfs

である.ここで，mFは磁気量子数でHzは加えられた磁場である.ムEhfsは，磁

場が無い状態での超微細構造分裂の分裂間隔で、あり ，J = 1/2の場合，

均 s= hA (/ +~) (3.13) 

で表わされる.

周波数シフト

νeff 
ムEeff

h 
(3.14) 

を式(3.12)を用いて少し書き直すと.

A ， 9IμBmF}fZ I A r ヨ 2 n T T I n T ， 1 ¥ 21 ~ 
l/eff =一一+ 土-;l47}"l H: + 87}mFHz + (2/ + 1)つ4 h -4 L --， --z . --， -， --.. . ，-- • -/ J (3，15) 

(9J -9/)μB 
i七hη=

hA 



3.ルピジウム原子

となる.

F=I+~ ， mF =土(1+~)の時，

民ff=主I土{包+g]l)也生2¥2・，，"-} 

26 

(3.16) 

である.式(3.16)のHz以外は定数なので，F=I+~， mF=士(1+~)における
周波数シフトは磁場に対して常に線形であることがわかる.

次に，F=1土 j，ー(1-~) < mF < (I -~)の時を考える.低磁場 (μBHz << 
Ah)の場合は，式(3.15)の第2項を磁場に関する 1次の項のみを残して，

1ノeff
A ， g]μBmFHz I A r 8mF(gJ -g])μBH511  !日 (21+ 1)21 4' h -4 I hA . ¥ --. -I I 

A . gIμBmFJf~ I A In T ， ， ¥ r8mF(gJ -gI)μBJfzlt 
一一一+ 士一(2I+1)| +1|(3.17) 4 ' h -4 \-~ . ~I L hA(21 + 1)2 ' ~ J 

ここで，

としてマクローリン展開

58mF(gJ -gI)μBHz 
--hA(21 + 1)2 

(と+ポ =1+jz+

をとに関する l次の項まで用いると式(3.17)は

hfI221-1土(21+中 (3.18) 

となる.式(3.16)と同様，式(3.18)もHzに関して線形である.式(3.16)と式(3.18)

から，外部磁場が低磁場(μBHz<<Ah)の場合は磁気副準位の外部磁場による分裂

は等間隔であることが分かる.

85Rb 81/2と87Rb81/2における，エネルギー準位の磁場依存性を図3.4と図 3.5

に示す.図から低磁場では，それぞれの磁気副準位の周波数シフトの間隔は近似

的に等しいことがわかる.

3.ノレピジウム原子

となる.

F= 1 +!' mF =土(1+訟の時，

A T I IgJ ¥μBHz 
Veff口 一f土[ー十!Ifj-r 2¥2  '';'' J h 

26 

(3.16) 

である.式(3.16)のHz以外泣定数なので，F = 1 +~， 1均出土(1+訟における

周波数シフトは磁場に対して常に諒形であることがわかる.

次に，F口 f土j，一(1-!)く問、<(1-引の時を考える.器磁場(μBHz<< 
Ah)の場合誌，式 (3.15)の第2項を磁場に関する l次の項のみを残して，

νeff 
A ， gIμBmF1L~ I A r8mF(gJ -g1 )TB1Lz21i  1-"'" ¥v

J 

1. A
VJ  

/r-.o--.. + (21 + 1Y 1 
4' h -4 I hA . ，--• -， I 

A {() T I 1 ¥ f8mF(gJ -g1)μBHzli 一一一+::J J I-".t:S"~J:' ....Z 士一(21 十 1)i ÷li(317) 
4' h -4 ¥-- ， -/ L hA(21十 1)2 ' -J 

ここでv

としてマクローリン展開

ご 8mF(gJ-g1)仰 Hz
hA(21 + 1)2 

(いポ =1十jf十

をごに関する l次の項まで用いると式(3.17)は

的ff臼 2旧(山)]十い伝子1t町、Hz (3.18) 

となる.式(3.16)と同様，式(3.18)もHz北関して続完きである.式(3.16)と式(3.1め
から，外部磁場が低議場(μBHz<<Ah)の場合は惑気剖準位の外部構揚による全裂

は等関隠であることが分かる.

85Rb 81/2と87Rb81/2における，エネルギ…準位の磁場依存性を悶 3.4と霞 3.5

lこ恭す.図から低滋場では，それぞれの磁気高IJ準泣の周波数シフトの関隔は近鎖

的に等しいことがわかる.
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それぞれの磁気副準位の周波数図 3.4:85Rb 81/2のゼーマン分裂.低磁場では，

シフトの間隔は近似的に等しい.
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それぞれの磁気自1)準位の周波数国 3.4:8
5Rb 81/2のゼーマン分裂.低磁場では，

シフトの関揺は近鎖的に等しい，
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図 3.5:87Rb 81/2のゼーマン分裂.低磁場では，それぞれの磁気副準位の周波数

シフトの間隔は近似的に等しい.

ルビジウム原子における磁気副準位の分裂

磁気副準位間の間隔ムνmは，F=1土tの内部で

(. . 9J -91¥μBHz 
ムνm= 191 +一一一一 l一一一¥ "n . 21 + 1 ) h 

である.ここで，表3.4と表3.5を見ればわかるように， 91<< 9Jなので91を無視

すると，

(3.19) 

3.2.2 

(3.20) ムν r v 9Jf..LB 
m - h(21 + l)....z 

(3.21) 

、.
、・ー

ー全竺~rv 9JμB 
Hz -h(21 + 1) 

となる.式 (3.21)より，低磁場の場合，磁場に対する副準位の分裂が求まる.

の値は 85Rbでは 0.5MHzjOe， 87Rbでは 0.7MHzjOeである.
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国 3ぷ:87Rb 81/2のゼ--y'ン分裂.低磁場では，それぞれの磁気副準位の周波数

シブトの開障は近f底的に等しい.

Jレピジウム原子における礎気翻準位。〉分裂

勝気高1]準位聞の間隔ムνmは，F口 I土iの内部で

g/十一) f-LBhH
z (ω-g/ μBι 

21十 1J h 

ここで，表3.4と表3.5告と晃ればわかるように， g/<< gJなのでg/を無視

(3.19) sVm 

3.2.2 

である.

すると，

(3.20) ムジ rv 9JμB 
汎 - h(21 + 1)....z 

(3.21) 

ヲ・
、納醐

何 色 rv 9JμB 
Hz -h(21 + 1) 

となる.式(3.21)より，抵議場の場合会磁場に対するおIJ準位の分裂が求まる.

の穫は 85Rbではな5Mお忽jOe，87Rbではな7M封zjOeである.
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3.3 ルビジウムの遷移確率

超微細構造準位は (2F+1)個の準位が縮退している.それぞれの準位聞の相

対遷移確率は Clebsch-Gordan係数を用いることで求めることができる.自然放

出と誘導放出，吸収はアインシュタイン係数によってそれぞれ関係づけられる.

io:. .3 

A21 =斗うB21= r 
7f~CV 

B12 =竺B21'
gl 

(3.22) 

ここで，glとのは準位 1と2の縮重度，A21は自然放出に関するアインシュクイ

ンのA係数，B12とB21は吸収と誘導放出に関するアインシュタインのB係数で

ある.

は，

自然放出に関する Wigner-¥九Teisskopfの理論 [35]によると，自然放出レート r

μ三ω3μ20K3
F 三 2γ=~ーす=ーとー。πf.Onc3 3πf.on 

(3.23) 

である.ゆえに，遷移強度は電気双極子モ}メント μegの2乗に比例する.電気双

極子モーメントは，

J-Leg = CF'M'-+FM (巧吋1/2 (3.24) 

から求めることができる.ここで，CF'M'→FMはClebsch-Gordan係数で、ある.Clebsch-

Gordan係数は，

IF，mF) =玄 C(F，mF;J;mj，!，mJ)1よmJ)II，mJ). (3.25) 
7nJ，甘1]

によって定義され，以下の漸化式によってシステマティックに計算できる.F=mF 

の場合は，

ゾF(F+1)-mF(町、+l)C(F，mF + 1; J， mJ， 1， mJ) 

=、IJ(J+ 1)一帆，(町一 1)C1(F，mF;J，mJ-l，!，mJ) 

+ゾ1(1+1)-mJ(mJ -1)C2(F， mF; J， mJ， 1， mJ -1) (3.26) 

で，F<mFの場合は，

、/F(F+1)一町、(mF-l)C(F，mF-1jJ，mJ，1，mJ) 

= VJ(J + 1) -mJ(mJ + 1)C1(F， mF; J， mJ + 1，!， mJ) 

+V1(1 + 1) -mJ(mJ + 1)C2(F， mF; J， mJ，!， mJ十 1) (3.27) 

3.ノレゼジウム原子 29 

3.3 んどジウムの選移確率

超微細構造準設は (2F十1)鑓の準イ立が結iきしている.それぞれの準故陪の相

対運移確惑は Clebsch-Go主おお部数を舟いることで、求めることができる.告然放

出と誘導救出，吸収はアインシュタイン係数によってそれぞれ関採づけちれる.

p
i
 一一B

山

P
一日

β

た
一
が
の
一
の

一一一一
A

B

 
(3.22) 

ここで，めと 92は準設1と2の縮震度，A21は白熱数出iこ関するアインシュタイ

ンのA部数，B12とB21は吸収と誘導放出に関するアインシュクインのB係数で

ある.

告然放出に関する Wigner川Teisskopfの理論 [35]によると，自然放出レート r
は，

μ20ω3μ2K3 
r話 2γ=…ームーーローとー

371"均五c3 371"fo五
(3.23) 

である.ゆえに，遷移強度は議気双極子モーメント μegの2繋に比例する.霊気双

極子モーメントは，
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(3.24) 

から求めることができる.ここで，GF'M切 PMはClebsch・Gord関係数で、ある.Clebsch-

Gordan係数は，

IF，mF) = L G(F，mFiJjmj，!，m])IJ，mJ)11，m])・ (3.25)

によって定義され，以下の調化式によってシステマティックiこ計算できる.F =コmp

の場合は，

JF(F十1)一句、(mF十 l)G(F，mF十 1;J， mJ， 1， m]) 

口、IJ(J+ 1) -m;(mJ -1)G1(F，mF;J，向 -l，!，m])

+v1(1+ 1)-m](間一 1)G2(F，mp; J， mJ， 1， m]…1) (3.26) 

で， F<mFの場合は3

JF(F十 l)一旬、(町、 -l)G(F，mp-ljJ，m;，l，m]) 

= VJ(J十1)-mJ(mJ十1)G1(F，mpj J， mJ十 1，!，m]) 

十ゾ1(1+ 1) -m市町十 1)G2(F，mp; J， mJ， 1， m]十 1) (3.27) 
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である.

クレブシュゴソレダン係数によって， 85RbD1線の基底状態、の波動関数は以下のよ

うに書き下される.

IF，mF) C1ImJ) ImI) αImJ) ImI) 

13，3) = J~ I~) ID 
13，2) = .J~ I~) lu + J~ I-~) I~) 
13，1) = ，/~ I~) ID + J~ I-~) I~) 
13，0) = ，/~ I~) I-D + J~ I-~) ID 
13， -1) 

13，ー2) = ，/~ I!) I-~) + J~ I-!) I-~) (3.28) 

13，-3) I-!) I-~) 

12，2) =13)|i)-JJ d 1413) 
12，1) = ，/~ ID ID - v'~ I-!) I~) 
12，0) = ，/~ IDI-D -J~ I-!) I!) 
12，-1) = ，/~ ID 卜~)
12，-2) 

同様に， 87RbD1線の基底状態の波動関数は以下のように書き下される.

IF，mF) C1 ImJ) Imj) αImJ) ImI) 

12，2) = ，/i. I!) I~) 
12，1) = ，/~ ID ID + v'~ I-~) I~) 
12，0) = \/~ ID I-~) + v'~ I-!) ID 
12， -1) (3.29) 

12，-2) I-~) I-~) 

11，1) =J  Jd Jli)|i)-JJ J 113)|i) 
11，0) = ，/ ~ 1 ~) 1-~ ) -v' ~ 1-~) 1 ~ ) 
11， -1) =，/~ I~) I-~) - v'~ I~~) I-~) 

3.ノレピジウム探子 30 

である.

クレブシュゴノレダン係数によって， 85RbD1繰の基底状態の波動関数は以下のよ

うに饗き下される.

IF，mp) G¥ ImJ) Imr) C2ImJ) Imr) 

13，3) = .J~ I~) I~) 
13，2) ロ I~) I計十 I-!) I~) 

13，1) 口同)I~) + J~ I-~) IV 
13，0) = .J~ I!)ト計十 I-!) IV 
13，-1) 

13，-2) = \/~ I!) I-~) + J~ I-~) I-V (3.28) 

13，-3) I-V I-~) 

12，2) =li)|i)-J 1E|-i)|i) 
12，1) = \/~ I!) a) -J~ I…!) IV 
12，0) 同 I~)I-~) -J~ I-!) I~) 
12，-1) = \/~ I~) I-V 
12，-2) 

同様に， S7Rbq線の基底状謹の波動関数は以下のように書き下される.

IF，mp) C1ImJ) Imj} C21rr川Imr)

12，2) = \/~ IV IV 
12，1) 出 I!)I~) + J~ I-!) I~) 

12，0) 出 I!)I-~) 十 I-~) I!) 
12， -1) (3.29) 

12，-2} I-!) I-~) 

11，1) zJ J dlt)|i)-JJd ;i ト!)IV 
11，0} 口語)I-~) -J~ I …~) I~) 
11， -1) = \/~ I!)卜V_. ，/i I~~) I-~) 
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励起状態の波動関数もクレブシュゴ、ルダン係数を用いて求めることができる.求

められる励起状態の波動関数は，基底状態の波動関数と同じ形をしている.

原子と相互作用するレーザ}光の各偏光に対する原子位置での電場の変化は，

Eπ(t) = Eoez coswt 

丸+(t)=合(ιcos山 ysinwt) 

丸一(t)=会(丸cos日 ysinwt) (3.30) 

として表される.これらは，複素表示を用いて以下のようになる.

E(t) = IEoIRe[exp( -iwt)eradJ (3.31) 

ここで， IEolは振幅でeradは電場の振動方向を表す単位ベクトルである.例えばz
軸にそった直線偏光の場合は，erad = exで，exp( -iwt)の実部は cos(ωt)なので，

E(t) = Eo cos(ωt)exとなる.

式 (3.31)の電場との相互作用を記述するハミルトニアンは，

1-lint = er. E(t)， (3.32) 

として得られる.ここで一位は，電気双極子演算子である.この相互作用はレート

RαteαleEoI21{2Ir. e，.adI1}12 

で準位 lから準位2へ遷移を起こす.

回転波近似のもと，原子と電場の相互作用ハミルトニアンは

討加t= er. E = e号Tqexp(-iωt 

として得られる.ここで，

(z = V2Jz(π遷移)

Tq=〈一(x+ iy)/V2 = J+(σ+遷移)

l (x -iy)/必=J_(σー遷移)

(3.33) 

(3.34) 

(3.35a) 

(3.35b) 

(3.35c) 

である.π遷移はムmF= 0，σ+遷移はムmF= +1，σー遷移はムmF=-1の

遷移を起こす.相対電気双極子モ}メントは，基底状態と励起状態の波動関数を

IF，mF)とIF'，mF')とすると，

μeq = (F'， mF'ITqIF，mF) (3.36) 

で得られ，相対運移確率は，相対電気双極子モーメントの2乗で得られる.ルピジ

ウムのD線に関して得られた相対遷移確率を表3.6，表3.7，図3.6，図3.7に示す.

3.ノレピジウム涼子 31 

励起状憾の波動関数もクレブ、ンュゴ、ノレダン係数を用いて求めることができる頓

められる励起状態の波動関数は，基底状態の波動関数と閉じ形をしている.

原子と相互作用するレ…ザー充の各譲先立対する原子告震での電場の変化i丸

E1T(t) = Eoez coswt 

九十(t)口合M 山 U凶川S討恥ω叫in山inwtω叫叫ωω叫t均) 

丸U山_ (tトt

として表される.これらは，複素表示を用いて以下のようになる.

E(t)口 IEoIRe[exp(-iωt)eradl 

(3.30) 

(3.31) 

ここで， IEol は振幅でeradは議場の振動方向安表す単{立ベクトルである.i売えばz
軸にそった車線嬬光の場合は erad=もで，叙p(-iωt)の実部は cos(ωt)なので，

E(t)は Eocos(wt)ιとなる.

式 (3.31)の電場との相五作用を記述するハミ/レトニアンは，

千九tt口 er.E(t)， (3.32) 

として鐸られる.ここで-erは，議気亥接子演算子である.この招五{学用はレート

Rαte伐 leEoI21(2Ir.eradl1)/2 

で準{立 1から潜{立2へ遷移を組こす.

回転波近似のもと，原子と橋場の相互作用ハミノレトニアンは

?完4九九iお仇int=捻る

として得られる.ここで，

( z v'2Jz(π遷移)

Tq = < -(x十iy)/v'2= J+(σゃ翠移)

l (x…iy)/v'2 =ム(σー灘移)

(3.33) 

(3.34) 

(3.35a) 

(3.35b) 

(3.35c) 

である.π謹移はムmp= 0，σ十遷移iまi2.mp= -ト1，σー遷移は i2.mp=ロー1の

遷移を起こす.相対電気双極子そ…メントは，基底状態と励起状態の波動関数を

IF，mp)と¥F'，mp，)とすると，

μeq口 (F'，mF'ITqIF， mp) (3.36) 

で得られ，結対潜移確率は，相対龍無双j童子モ}メントの 2乗で得られる.ルピジ

ウムのD線に関して拝られた相対潜移確率を表3.6，按3.7，図3.6，図3.7に示す‘
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表 3.6:85Rbの相対遷移確率.π，σ+，σーはどのような遷移であるかを表す.空白部分の遷移確率はゼロ.

87Rb 

13，3) 13，2) 13，1) 13，0) 13， -1) 13，-2) 13，-3) 12，2) 12，1) 12，0) 12， -1) 12， -2) 
(3，31 9π 3σ+ 15σ+ 

(3，21 3σ一 47r 5σ+ 5π 10σ+ 

(3，11 5σ一 1π 6σ+ 1σ一 8π 6σ+ 

(3，01 6σ一 。6σ+ 3σ一 9π 3σ+ 

(3，-11 6σ一 1π 5σ+ 6σ一 8π 1σ+ 

(3， -21 5σ一 4π 3σ+ 10σ一 57r 

(3， -31 3σ一 9π 15σ一

(2，21 15σ一 5π 1σ+ 4π 2σ+ 

(2，11 10σ一 87r 3σ+ 2σ一 17r 3σ+ 

(2，01 6σ一 9π 6σ+ 3σ一 。3σ+ 

(2， -11 3σ一 8π 10σ+ 3σ一 1π 2σ+ 

(2， -21 1σ一 5π 15σ+ 2σ一 4π 
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π，σ+，σーはどのような遷移であるかを表す.空白部分の遷移確率はゼロ.表 3.6:85Rbの相対遷移確率.

87Rb 

13，3) 13，2) 13，1) 13，0) 13， -1) 13，-2) 13，-3) 12，2) 12，1) 12，0) 12， -1) 12， -2) 
(3，31 9π 3σ+ 15σ+ 

(3，21 3σ一 4π 5σ+ 5π 10σ+ 

(3，1¥ 5σ一 1π 6σ+ 1σ一 8π 6σ+ 

(3，01 6σ一
。6σ+ 3σ一 9π 3σ+ 

(3， -11 6σ一 1π 5σ+ 6σ一 8π 1σ+ 

(3， -2¥ 5σ一 4π 3σ+ 10σ一 5π 

(3， -3¥ 3σ一 9π 15σ一

(2，21 15σ一 5π 1σ+ 4π 2σ+ 

(2，11 10σ一 8π 3σ+ 2σ一 1π 3σ+ 

(2，01 6σ一 9π 6σ+ 3σ一
。3σ+ 

(2， -11 3σ一 8π 10σ+ 3σ一 1π 2σ+ 

(2， -21 1σー 5π 15σ+ 2σー 4π 
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表 3.7:87Rbの相対遷移確率.π，σ+，σーはどのような遷移であるかを表す.空白部分の遷移確率はゼロ.

85Rb 

12，2) 12，1) 12，0) 12， -1) 12，ー2) 11，1) 11，0) 11， -1) 
(2，21 4π 2σ+ 6σ+ 

(2，11 2σ一 1π 3σ+ 3π 3σ+ 

(2，01 3ぴー
。3σ+ 1σ一 4π 1σ+ 

(2，-11 3σ一 17r 2σ+ 3σ一 31f 

(2，-21 2σ一 4π 6σ一

(1，11 6σ一 3π 1σ+ lπ 1σ+ 

(1，01 3σ一 4π 3σ+ 1σ一 。1σ+ 

ωehγ
べ
℃
?
?
瀬
中

ひコ。3

表 3.7:87Rbの詔対潜移確率.町σ+，σーはどのような遷移であるかを表す.空白部分の漉移確率はゼロ.

85Rb 

iえ2) 12，1) 12，0) 12，…1) 12， -2) 11，1) 11，0) 11，…1) 

(2，21 4π 2σ十 6ぴ十

(2，11 2σ一 17r 3σ÷ 371'" 3ぴ十

(2，01 3σ一 。3σ十 1σ一 471'" 1σ÷ 
(2， 3σ一 171'" 2ぴ十 3σ一 371'" 

(2，…21 20"_ 471'" Sσ一

Ml伽→ ibi1「 1ぴ÷

3σ÷ 。(1，01 I I 3σ_ I 4η 
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85Rb (52S1l2 ~ー+52P1l2) 

回 3 -2 。 2 3 
F'=3 

1 ')ぐ~ x 
F=3~乙斗乙ムにム~斗よムにムL

-2 。 2 
F'=2 

》ど? Y ~ '>ど

~ム~ム~斗乙ムL~ー15 
F=3 /ー

-3 -2 O 2 3 

-2 。 2 
F'=2 

-2 。 2 

図 3.6:85 RbのD1線におけるゼーマン遷移の相対運移確率.励起準位は52P1/2の

超微細構造F'=3およびF'=2の磁気副準位であり，基底状態は5281/2の超微細構

造F=3およびF=2の磁気副準位を表す.下の準位から右斜めに上がる線はσ+遷

移 (6ffiF=+l)を，斜め左に上がる線は， σ一遷移(ム ffiF=ー1)を，また垂直に上

がる線は， π遷移(ム ffiF=O)を表す.上の準位と下の準位の中間に記しである数

字が相対線強度を表している.各準位の下と上に記しである符号を持つ数は，磁

気量子数である.

3. Iレゼジウム原子

85Rb (52S1/2←→52P1l2) 

幽 3
F'=3 

F'=2 

15 
F=3~ι一

帽 3
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都 2

栴2

-2 

34 

O 2 3 
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O 2 3 
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開 3.6:85 RbのD1隷におけるゼーマン遷移の相対潜移確率.励起準位は52P1/2の

諸勢結構造 F'=3 および F'=2 の諜気~Il準{立であり，器庶状態は 5281/2 の趨微細構
造F口 3およびF口 2の議気誤準{立を表す.下の準設から右斜めに上がる線はσ+遷

移(b.IDF=十1)を，斜ゐ在に上がる諒iえ σ一選挙(ム mF=由 1)を，また議慌に上

がる線は， π遷移(b.mF=O)を表す.上の準{立と下の準{立の中需に記してある数

学が相対線強度を表している.各準{立の下と上に記してある符号を持つ数は，磁

気殻子数である.
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87Rb (52S1l2←→52Pl12 ) 

-2 O 2 
F'=2 

F=2 
-2 。 2 

-1 0 
F' = 1 

F =2 
-2 O 2 

-2 O 2 

F'=2 

-1 0 
F' =1 

F=l 
-1 0 

図3.7:87 RbのD1線におけるゼーマン選移の相対遷移確率.励起準位は52P1/2の

超微細構造F'=2およびF'=lの磁気副準位であり基底状態は5281/2の超微細構

造F=2およびF=lの磁気副準位を表す.下の準位から右斜めに上がる線はσ+遷

移(ム mF=+l)を，斜め左に上がる線は， σー選移(ム mF=-l)を，また垂直に上

がる線は， π遷移(ム mF=O)を表す.上の準位と下の準位の中間に記しである数

字が相対線強度を表している.各準位の下と上に記しである符号を持つ数は，磁

気量子数である.
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87Rb (52S1l2←→52P1I2 ) 

-2 O 2 
F'=2 

F=2 
-2 O 2 

ぺ G
F' = 1 

F =2 
幽 2 O 2 

-2 O 2 

F'=2 

開 o

幽 o
F'とi

F=l 
-1 0 

思 3.7:87武bのDl線におけるゼー?ン遷移の期対漉移確率.励起準位は52P1/2の

趨微縮講造F'=2およびF'=lの磁気高Ij準位であり基憲状態は 5281/2の超微細構

F=2およびF=lの磁気副準改安表す.下の準設から布斜め北上がる線はσ÷遷

移(ム mF=+りを，斜め左に上がる線は， σ一選移(ム mF=・1)を，またま設誌に上

がる線は， π選移(ム mF=O)を表す，上の準位と下の準伎の中間iこ記してある数

字が相対線強度を表している.各準イ立の下と上に記してある符号を持つ数は，殺

気量子数である.
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3.4 スペクトルの線幅

一般に光周波数νがエネルギー保存則hν=E2 -E1を満たす場合，共鳴吸収を

はじめとする光と物質の相互作用が生じる.光と物質の相互作用によって起こる現

象を簡単のために2準位系を用いて図3.8に示す.図3.8のような 2準位系の場合，

E2 E2 E2 

日IW¥片 日IW¥片
電子遷移

入射光子 放出光子

電子選移

EI EI EI 

(a)共鳴吸収 (b)誘導放出 (c)自然放出

図3.8:光と物質の相互作用 [6].光との相互作用により電子状態が。から・に変化

する.

吸収スベクトルはν=(E2 -E1)/hの位置にシャープな吸収線ができると考えられ

る.ルピジウム原子の場合は，エネルギー固有値の計算と σ+とσーの寄与を足し

合わせた遷移確率から図3.9のスベクトノレが得られる.このようなシャープな吸収

線を線スベクトルと呼ぶ.しかし，現実の物質では線状にならず，有限の広がり

をもち，幅を持つ.広がりの原因には，大きく分けると均一広がり (homogeneous

broadening)と不均一広がり (inhomogeneousbrodening)がある.均一広がりは，

g(ν)=Aν  
2π{(ムν/2)2+ (ν ー νO)2}

(3.37) 

によって表わされるローレンツ型のスペクトルであり，不均一広がりは，

2(ln 2)1/2 ____ 1 A 11_ n¥ (ν ー ν0¥21
g(ν)己寸すτ一切<-4(ln2) I ~一一 I > (3.38) 

刀吋“ム孟I/D ¥ιムI/D J 

で表わされるガウス型のスベクトノレを持つ.これらのスベクトル線の広がりはJ発

光スベクトノレで、も同様に生じる.
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3.4 スペクトルの線搭

一般に光周波数ジがエネノレギー保脊異IJhll口 E2-E1を満たす場合，共鳴吸収を

はじめとする光と物質の桔五持用が生じる.光と物質の相立作用によって起こる現

象を館単のために2準設系を用いて霞3.8に示す.間3.8のような 2準設系の場合，

E2 E2 E2 

日N¥/¥片 IWWい
震予遷移

入射光子 放出光子

電子選移

EI El EI 

(a)共稽吸収 (b)誘導放出 (c)自然放出

函 3.8:光と物繋の相五作用 [6).光との格五{学用により霞子状態が oから・に変化

する.

吸収スベクトノレはν=(E2-E1)/hの位麓にシャ…フ。な吸収線がで、きると考えられ

る.Jレぜジウム原子の場合は，二じネノレギ…間有笹の計算と σ十と σーの帯与を足し

合わせた選移譲率から図3.9のスベクトノレが得られる.このよう記シャーブな鼓ij支

線を線スベクトノレと呼ぶ. しかし，現実の物質では線状にならず，有援の広がり

さともち，楢'a:-持つ.L友がりの原躍には，大きく分けると均一広がち (homogeneous

broadening)と不均一広がり (inhomogeneousbrodening)がある.均一広がちは，

g(ν)z A1ノ
2π{(ムν/2)2十(ジー均)2}

(3.37) 

によって表わされるローレンツ型のスベクトルであち，本均一広がりは，

2(ln 2)1βf  A 11 n¥ (ν …ν0¥21 
g(ν)口一一一-:-exp ~ -4(ln 2) I =-;…~ I > (3.38) が12ムν'D~"J:' 1 .\.~. -， ¥.ムジD) r 

で表わされるガウス型のスベクトノレを持つ.これらのスベクトパ線の広がりはJ発

光スベクトノレでも同様に生乙る.
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3.4.1 自然幅

簡単のため，図 3.8のような 2準位系を考えた場合，電子は，励起準位 (E2)の状

態に実際は有限時間しか存在できない.エネルギーと時間の不確定性ムEムt乙五
から，エネルギー準位E2の状態に電子が存在する時間(寿命 T)が短いと E2の値

は不確定になる.よって，E1からE2へ電子が遷移する際に吸収する光子の周波数

も不確定になり，スベクトル線は幅をもっ.この幅のことをを自然幅とよぶ.自

然幅は，均一広がりでありローレンツ型のスベクトルをしている.ルピジウム D
線に関する励起状態の寿命と自然幅を表 3.8に示す.

表 3.8:ルピジウム原子気体 D線に関する励起状態の寿命と自然幅 [36]

|遷移|波長 (nni)I寿命 (ns)I半値全幅 (MHz)I 
ID1線 I794.8 1 28.1 11.4 

D2線 780.0 26 12.2 

気体分子聞の衝突が増えると，励起状態に電子が存在する寿命 7が短くなり，

励起状態のエネノレギーの不確定さが増える.結果，スベクトル幅は，自然幅より

広がることになる.衝突の頻度は，試料の温度をあげて試料内の蒸気圧を上げた

り，サンフ。ルセノレ内にバッファガスを注入することによって増やすことができる.

この幅は衝突広がり幅や圧力広がり幅と呼ばれる.

また，本研究のように，希薄な気体の可視光の吸収では，吸収線が自然幅より

ずっと広いドップラー幅を持っている. ドップラーフリーの飽和分光法という手

法を用いることによりドップラ}幅を抑え，吸収線の分解能をあげることができ，

自然幅に近いスベクトルを得ることができる.

ドッフ。ラーフリーの飽和分光法について説明する.図3.10のように，速さりで波

数ベクトノレkの方向に運動している一つの原子を考える.ω。を原子の選移の中心周

波数とすると，この原子に対して原子の進む方向と同じ方向の光は， w' =ω。-kv

を満たす原子と共鳴し，原子の進む方向と逆方向の光はω"-ω0+れを満たす原

子と共鳴する.

ドップラーフリーの飽和分光法では，プロープ光とポンプ光を対向するように

試料に入射させる.ここで，バッファガス無しのルピジウム原子におけるドップ

ラ}フリ}の飽和分光法で得られる透過スベクトルを，プローブ光のみでの透過

スベクトルとともに図 3.11に示す.このドップラーフリーの飽和分光法の測定結

果はポンプ光を円偏光，プローブ光を直線偏光にして両方の周波数を掃引して行っ

たものである.縦軸は規格化した透過率である.

ポンプ光とプローブ光が同じ角周波数Qである場合を考える.プローブ光と同

じ向きに速度υで運動する原子を考えると，原子がプローブ光と共鳴するために

はD=ω。-kvの関係があり，ポンプ光と共鳴するためには D=ω0+れの関係

3.ノレピジウム原子 38 

3.4.1 自紫幅

簡単のため，国3.8のような2準位系を考えた場合，電子は，励起準位(E2)の状

態iこ実際は有限時時しか存在できない.エネルギーと時間の不確定性ムEムtえた

から，エネルギ}準位E2の状態に電子が存在する時間(寿命 T)が短いとおの備

は不確定になる.よって，E1から E2へ電子が遷移する擦に吸収する光子の周波数

も不確定になり，スベクトノレ線i対話をもっ事この幅のことをを自然曜とよぷ.自

然躍は，均一広がちでありローレンツ裂のスベクトルをしている.ノレピジウム D

線に関する鏡結状態の寿命と告熱植をき受3.8に吊す.

780.0 

11.4 

12.2 

気体分子問の欝突が増えると，爵趨状態に電子が存在する持命 7が短くなり，

鵠組状態のエネノレギーの不議定さが増える.結果，スベクトノレ幅は，自蔀椙より

広がることになる，街突の頻度は，試料の?昆度をあげて試料内の蒸気圧を上げた

ち，サンプルセノレ内にバッファガス白注入することによって増やすことができる.

この搭は衝突広がり搭や圧力広がり揺と呼ばれる.

また，本暁究のように，意書薄な気体の4可視光の吸収では，接続線が最強櫨よち

ずっと広いドッブラー嬬を持っている， ドップラーフヲーの飽和分光法という

詮を用いることによりドップラー晴世抑え，吸収線の分解能をあげることができ，

自紫曜に近いスベクトルを得ることができる.

ドッブラーフジーの飽和分光法について説暁する.図3.10のように，速さむで渡

数ベクトノレkの方向に運動している一つの原子を考える.ω。を原子の遷移の中心周

波数とすると，この原子に対して原子の潜む方向と同じ方向の売は，w' = Wo -kv 

を溝たす原子と共鳴し，原子の進む方向と逆方向の光はωH詩情÷討を満たす諒

子と共鳴する.

ドッブラーフリーの飽和分光法では，プロ…ブ光とポンプ光を対向するように

試料に入射させる.ここで，バッファガス無しのノレピジウム原子におけるドップ

ラ…フリーの飽和分光法で得られる透過スベクトノレを，プロ…ブ先のみでの透通

スベクトノレとともに図 3.11に示す.このドップラ、一-フリーの飽和分光法の説定結

果はポンプ光を円鑓克，プローブ光を底隷偏光にして両方の周波数を掃引して行っ

たものである.離軸は規諮記した透過端である.

ポンプ光とプロ}ブ光が問じ角舟渡数釘である場合を考える.プロープ光と

じ向きに速度Uで運動する男子を考えると，京子がプロープ光と共鳴するために

はQ立に均一仰の関係があり，ポンプ光と共鳴するためにはn=wo十れの関孫



3.ノレピジウム原子 39 

ωI ω。-kv ωFF=的+kv 
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図 3.10: ドップラー効果により原子と共鳴するレーザーの周波数.vは原子の速

度，kはレーザー方向の波数ベクトル， ω。は原子の遷移の中心周波数， ωIとω11は

レーザーの周波数である.

が必要である.原子がポンプ光とプローブ光の両方と共鳴するためには

n=ω。+kv=ω。-kv (3.39) 

の関係を満たす必要がある.式 (3.39)は， n=ω。の時にのみ成り立つ.つまり，

レーザーの周波数Qが中心周波数ω。と等しい時，プローブ光とポンプ光は，速度

がOの原子と共鳴することになる.ここで，速度がOの原子とは，止まった原子で

ある.ポンプ光の強度が十分強いならば，速度υの原子を基底状態から励起して

しまうので，基底状態の密度は小さくなる.結果，プロープ光は，吸収(原子と相

互作用)されにくくなり，透過光強度は通常の場合より強くなる.一方，レーザー

の周波数Qが中心周波数ω。から外れていると，プローブ光とポンフ。光は異なった

速さ成分をもっ原子を励起することになる.異なった速さ成分を持つ原子はドッ

プラー効果

ω=ω。(1+~) (3.40) 

により，異なった周波数の光を吸収する.よって，プローブ光による吸収はポン

プ光による吸収の影響を受けてない.結果として，中心周波数の部分で、穴をほっ

たようなスベクトノレになっている.

飽和分光法を行ったフ。ロープ光の信号からプローブ光のみの透過光を引くこと

によって， ドップラー広がりを取り除き吸収線の分解能をあげたスベクトルを得

ることが出来る.そのスベクトルを図 3.12に示す.近接する 3本のスベクトル線

の中の左右の2本が実際に存在する吸収線である.それらの中央に位置する線は

クロスオ}パーと呼ばれる信号で，実際には存在しない.図 3.12では，各吸収線

のスベクトル幅は数十 MHzで、あった.ピームの強度は，プロープ光が数 μWで，

ポンプ光は 300μWで、あった.ルピジウムの D1線の自然幅は 11.4MHzなので，

さらに条件をよくするとさらに吸収線の分解能が上がることが期待できる.
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醤 3.10: ドップラ}効果によち蕗子と共鳴するレーザーの周波数.vは原子の速

度，klまレ…ザ…方向の波数ベクトノレき ωofま累子の遷移の中心j笥技数 w'とJは

レーザーの周校数である.

が必要である.原子がポンプ光とプローブ光の両方と共鳴するためには

Qな二 wo-トkv= Wo -kv (3.39) 

の関係を鶏たす必要がある.式 (3.39)は， Q=L438の時にのみ成り立つ.つまり，

レーザーの周波数Gが中心周波数めと等しい時，プローブ‘光とポンプ光iえ速度

がOの原子と共鳴することになる.ここで，速度がGの原子とは，止まった黒子で

ある.ポンプ光の強度が十分強いならば，速度 Uの原子を器感状龍から励超して

しまうので，基成状態の密度はIJ、容くなる.結果，プロ…ブ光は，吸収(原子と相

互{宇患)されにくくな号，透過光強度は通常の場合より強くなる.一方，レ…ザ…

の湾設数。が中心震設数Woから外れていると，ブロ…ブ光とポンプ。光は異なった

速さ成分をもっ罪子を誘起することになる.異なった連さ成分を持つ原子はドッ

プラ…効果

ω口 ω。(1+~) (3.40) 

によち，異なった周技数の光を吸収する.よって，プロ…ブ光による吸収はポン

プ売による設i設の影響を受けてない.結果として，中心周波数の部分で、穴をほっ

たようなスベクトルになっている.

飽和分光法者行ったプローブ光の告号からプロ…ブ光のみの透過光を引くこと

によって， ドyプラ一広がりをと取り除き設校隷の分解能者あグたスベクトノレを得

ることが出来る.そのスペクトノレを図 3.12に示す.近接する 3本のスペクトノレ隷

の中の左おの2本が実際lこ存犯する吸収線である.それらの中央に位寵する接試

クロスオーパ}と呼ばれる信号で，実際には存在しない.図 3.12では，各吸収線

のスベクトル轟は数十MHzであった，ビームの強度は，プローブ光が数 μWで，

ポンプ光は 300μWで、あった.ノレピジウムの Dl畿の自然椙は 11.4M自おなので，

さらに条件をよくするとさらに接収線の分解誌が上がることが期待できる.
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図 3.11:通常の透過スベクトノレと円偏光のポンプ光をプロープ光に対向して入射

させたときの透過スベクトル.

3.4.2 ドップラー幅

気体原子では， ドップラー幅とよばれる不均一幅の効果が大きく寄与する.エ

ネルギー準位図(図 3.1)からは，ルピジウム原子D1線の遷移が F=2→F=2

， F = 2→F=3， F=3→F=2， F=3→F=3， F=l→F = 1， 

F=  1→F=2， F=2→F=l， F=2→F=2の吸収線が計8本あること

が分かるが，実際測定すると図 3.2のように6本しか観測できない.これは， ドッ

プラー幅による不均一広がりの大きさが， 85Rb52pl/2のF=2とF=3の周波

数分裂幅より大きいからである.

ビームの伝播方向の速度成分 U をもっ原子がドップラー効果により，受ける周

波数のずれは，

c+v -v，。ムν=νo C 

均 (1+~) -均

(3.41) 
U 

ν。-
C 

である.ここで均はり =0の原子の共鳴周波数 cは光速である. ドップラー幅

は，試料内に多数存在する気体原子があらゆる方向に向かつて運動しているため
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臨 3.11:通常の透過スベクトノレと舟偏光のポンプ光をプローブ光に対向して入射

させたときの鴻過只ベクトノレ.

3.4.2 ドッブラー幅

先イ本原子で誌， ドッブラー曜とよばれる不均一橋の効果が大きく容与する.エ

ネルギー準位凶(匝 3.りからは，ノレrジウム原子Dd穣の選移が F口2→F=2

， F =ェ2 → F 田 3， F コロ 3 → F 口2， F = 3 → F=3， F=l → F=  1， 

F=l→F=2， F出 2→F口1，F =  2→F=2の吸収線が計8本あること

が分かるが，実際測定すると図3.2のように6本しか観瀦できない.これは， ドッ

プラー闘による不均一広がりの大きさが， 85Rb52pl/2のF=2とF=コ3の鰐波

数分裂轄より大きいからである，

ゼームの{云播方向の速度成分υをもっ原子がドッブラー効果により，受ける周

波数のずれは，

C十 U …ジ8Aジ =uo C 

(1パ)一均ージOV 'T~

(3.41 ) U 
ージ0-

C 

である.ここで均はり口 Oの黒子の共鳴周波数 cは光速である. ドッブラー曙

は，試料内に多数存在する気祢原子があらゆる方向に向かつて溜動しているため
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図 3.12: ドップラー広がりを取り除いたスベクトル.

におこる.試料内の気体原子の速度分布は熱運動の速度分布関数によって表現で、

きる.熱運動の速度分布関数は，

f仲65exp(一品~V2) (3.42) 

のマクスウェル.ボルツマン速度分布する [37].ここで、 Mは原子質量、匂はボ、ル

ツマン定数、 Tは温度である。

ドッフ。ラ}幅の半値半幅を知るために，式(3.42)の半値全幅を知りたい.式(3.42)

をυ=0の値で規格化して，

G(v) =仰 (-2か (3.43) 

を考えると半値全幅は求めやすい.ノレピジウム原子 350Kに対応する G(υ)の速度

分布は図 3.13のようになる.

分布関数G(υ)の値が中心の 1/2になる時の速度の値は，
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を満たす時であり，

一一り (3.45) 
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密 3.12: ドップラー広がちを取り強いたスベクトノレ.

におこる.試料内の気体席、子の速度分布は熱運動の速度分布関数民よって表現で

きる.熱運動の速度分布関数は，

f(υ)出 V21f~Texp (-2品川) (3.42) 

のマクスウェ/レ酬ポ、ノレツマン速度分布する [37].ここで、 Mは原子質震、匂はボル

ヅすン定数、 Tは温変である。

ドップラー搭の半寵半轄を知るたみうに，式(3.42)の半{護金閣を知ちたい.式(3.42)

をU口 Gの涯で規格化して，

仰)即時(-n~ rnv2) (3.43) 
¥. 2kBT-} 

を考えると半値全幅は求めやすい.ノレピジウム原子350KIこ対応する G(吟の速震

分容は図 3.13のようになる J

分和関数G(υ)の{直が中心の 1/2になる時の速度の値は，

を満たす持であり，
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図 3.13:ノレピジウム原子350Kにおける規格化された熱運動の速度分布.

である.よって，速度分布の半値全幅ムりは

ムー伊-(-伴)
= 21/2kBTln2 

V M 

(3.46) 

(3.47) 

ドップラー広がりムνDは，式(3.41)と式(3.47)から求まり，

ム 2均)~kBTln2
ν'D=一-~I 胃， (3.48) 

である.350Kでの 85Rbと87Rbのドップラー幅は，ともに 500MHz程度である.

3.4.3 衝突(圧力)広がり幅

本研究では，ルピジワム原子のみが入ったセルと緩衝気体(バッファガス)が数

Torr封入されたセルとを用いたi衝突広がり幅はこの緩衝気体によって引き起こ

される.緩衝気体には，不活性ガスが用いられる.不活性ガスである希ガスは閉

殻構造を持つため，他の原子と相互作用しにくい.緩衝気体の圧力が上がるに従っ

てアルカリ原子と緩衝気体との衝突が増えるため，励起状態の寿命が短くなり，そ

の結果，吸収線の線幅は広がる.また，同時にその位置がシフトしていくことが

知られている [38].緩衝気体の圧力による吸収線の広がりとシフトを表3.9に示す.

表3.9で，広がり半幅とシフトの単位になっている (10-20cm-1jcm-3)を本研究

で扱いやすい (HzjTorr)に直す.緩衝気体は理想気体として考えることができ，状
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題 3.13:ノレピジウム原子350Kにおける規捧化された熱運動の速境分布.

である.よって，速度分布の半髄全幅d.vは

ムり ...1平一(-J平)
= 2，/2kB!_ln2 

V M 

(3.46) 

(3.47) 

ドップラー広がちムνDは，式(3.41)と式(3.47)から求まり，

ム 2均.../~kBずln2
ν'J)=一一寸/ 曹，

(3必)

である.350Kでの 85Rbと87Rbのドップラー幅は，ともに500MHz程Z変である.

3.4.3 箭突(正力)広がり犠

本研究では，ノレどジウム原子のみが入ったセノレと緩衝気体(パッアァガス)が数

Torr封入されたセノレとを用いたi衝突広がり幅はこの緩錆気体によって引き起こ

される.緩種i気体には，不活性ガスが用いられる.不活性ガスで為る希ガスは爵

殻構造を持つため，他の原子と相互作用しにくい.緩語j気体のff.カが上がるに従っ

てアルカリ京子と緩衝気体との衝突が場えるため，励起状態の寿命が短くなち，そ

の結果，吸収線の隷幅は広がる.また，問時にその{立蓋がシフトしていくことが

知られている [38].護衛気体の圧力による設収線の広がりとシフトを表3.9に恭す.

表3.9で，広がり半端とシフトの単位になっている(10-20cm-l/cm-3)を本研究

で扱いやすい (Hz/Torr)に直す.綾衝気体は理想、然体として考えることができ，状
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表 3.9:緩衝気体の圧力による吸収線の広がりとシフト [38J.

選移 緩衝気体 広がり半幅 シフト 測定温度

(10-20cm-1 jcm-3) (1O-20cm-1 jcm-3) 

Rb D1 He 1.02土0.19

Ne 0.52土0.07 ー0.041土0.037

Ar 1.00土0.13 ー0.78土0.07

Kr 1.00土0.09 -0.800土0.056

Xe 1.15土0.13 ー0.836土0.074

Rb D2 He 1.02土0.19 ー0.082土0.037

Ne 0.54土0.09 -0.22土0.037

Ar 1.02土0.13 -0.89土0.13

Kr 0.89土0.07 -0.89土0.06

Xe 1.17 -1.00土0.07

態方程式が成り立っとし， 1cm3， 1 Torrあたりの個数Nを求めると，

PV=iLRT 
.L VO 

~N 竺竺-

RT 
6.02 X 1023 X 1.013 X 105 (Njm2)j760 x 10-6 (m3) 

9.66 X 1018 

T 

8.31 x T 

となる.例えば273Kの時， 3.54 X 1016 cm-3 jTorrである.これは，

lτ'01'1' = 3.54 X 1016 cm-3 

と考えることができ.ゆえに

1jcm-3 = 3.54 x 1016 jTorr 

の変換ができる.また，

1 cm-1 = 30 GHz 

なので，式 (3.53)と式(3.54)を用いて

となる.

1O-20cm-1 jcm-3 = 1.06 x 107 HzjTorr 

= 10.6 MHzjTorr 

(K) 

320 

320 

(3.49) 

(3.50) 

(3.51) 

(3.52) 

(3.53) 

(3.54) 

(3.55) 

(3.56) 
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3.9: 援欝気f本の正力による鼓~支線の広がりとシアト [38].

濯移 緩語i気体 広がりとド揺 シフト 説定温度

(10-20cm
叩

1jC11l-3) (l0-20cm-1 jcm-3) I 

Rb Dl He 1.02土0.19

Ne 0.52土0.07 -0.041土0.037

Ar 1.00土0.13 開 0.78土0.07

Kr 1.00こと0.09 -0.800土0.056

Xe 1.15土0.13 世 0.836こと0.074

Rb D2 He 1.02土立回 -0.082土0.037

討e 0.54こと0.09 脚色22土な037

Ar 1.02土0.13 俳 0.89ェとな13

Kr 0.89土0.07 -0.89土0.06

Xe 1.17 幽1.00土0.07

態方程式が成り立つとし， 1cm3， 1 Torrあたちの摺数Nを求めると，

PV =えRT

ゃ N 一生虫-
RT 

6.02 X 1023 X 1.013 X 105 (Njm2)j760 x 10-6 (m3) 

8.31 x T 
9.66 X 1018 

となる.問えば273Kの時， 3.54 X 1016 cm-3 jTorrである.これは，

1 Torr =ロ 3.54X 1016 cm-3 

と考えることができ.ゆえに

1jcm-3口 3.54X 1016 jTorr 

の変換ができる.また，

1 cm-1 = 30 GHz 

なので，式(3.53)と式(3.54)を用いて

となる.

1O-20cm-1 jcm-3 = 1.06 x 107出 jTorr

= 10.6 MHzjTorr 

(K) 
320 

320 

(3.49) 

(3.50) 

(3.51) 

(3.52) 

(3.53) 

(3.54) 

(3.55) 

(3.56) 
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4 光誘起磁化

スピンと磁化は比例の関係にあるので，磁化の観測とスピンの観測は等価であ

る.核スピンまで含めると，試料のもつ磁化の総和 μatomは

μatom = -9JμBJ + 9/μNI (4.1) 

である.実際は， μN<<μBなので，核スピンによる寄与を無視して

μatomとど -9JJ.LBJ (4.2) 

となる.

光誘起磁化は，高11準位間に関して選択的な光励起を行い，試料の基底状態ある

いは光励起状態の副準位に熱平衡状態と比べてずっと大きな分布数差をつくるこ

とによって生成される磁化である.磁化の生成に光を用いるだけでなく，光誘起磁

化の検出にもラジオ波やマイクロ波(三 1010Hz)の代わりに光周波数 (1014
rv 1015 

Hz)を用いることによって，通常の磁気共鳴に比べて著しく高感度で高速な測定が

可能である.
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4 光誘起磁化

スピンと滋化i立比剖の関係、にあるので，織化の観測とスrンの観測は等価であ

る.核スrンまで含めると，試料のもつ磁化の総和μatomは

μatom = -9JμBJ十9/μNI (4.1) 

である.英際は， μN<<μBなので，核スピンiこよる寄与を燕援して

μ'atom ~ -9J内 J (4.~ 

となる‘

光誘起磁記は，器準{玄関iこ関して選択的な光揚誌を狩い，試料の暴露状態ある

いは光励結状態の説準往に熱平祭状慈と比べてずっと大念な分布数楚をつくるこ

とによ合て生成される磁化である.議イヒの生成に光を用いるだけでなく，光誘起磁

化の検出iこもラジオ波やマイクロ波(三 1010おお)の代わりに光周波数 (1014rv 1015 

Hz)を舟いることによって，通常の磁気共鳴に比べて轄しく高感度で高速な測定が

可能である e
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4.1 光誘起磁化の生成と検出

本研究では，磁化の生成と検出に，偏光を利用したポンプ・プロープ法を用い

た.円偏光のポンプ(励起)光により光誘起磁化を生成し，生成された光誘起磁化

の振る舞いを直線偏光のフ。ロープ(検出)光の偏光の変化により検出する.この検

出法により，スピンダイナミクスを時間領域で観測することが可能である.

光誘起磁化の生成と検出の概略図を図 4.1に示す.量子化軸 Zをプロープ光の

ピ}ム方向にとり，右回りの円偏光と左回りの円偏光を，それぞれσ+σ一円偏光

とする.光誘起磁化は，ポンプ光のビーム方向に生成される.プローブ光とポン

Magnctizatiol1 

一一一→ 量子化軸 z

図 4.1:円偏光による光ポンピングの概念図.

フ。光の交わる角度を小さくとると，プローブ光とポンプ光のビームが重なってい

る微小部分では量子化軸 zとプローブ光，ポンプ光はほぼ平行であると考えてよ

く，量子化軸方向に光誘起磁化が生成されると考えることができる.

4.1.1 光誘起磁化の生成(光ポンピング)

光誘起磁化の生成には， A. Kas七lerによって考案された光ポンピング法を用い

る.光ポンピング法は，光遷移(電気双極子遷移)に関する選択則を巧みに利用し

たものである.光子は角運動量をもっており，光子が吸収あるいは放出される前後

では，角運動量保存の制約から系の角運動量は光子の角運動量分だけ変化しなく

てはならない.このことから，偏光した光が孤立原子と相互作用する場合におけ

る電気双極子遷移の選択則を導くことができる.すなわち，遷移の前後でパリティ

が反転し，かつ全角運動量Jの変化分がムJ~ 0，土1である選択則に加え， Jの量

子化方向の射影成分に関して，直線偏光(π偏光)の場合にはb:..m= 0，σ+(σ-)円

偏光の場合には， b:..m=+l(-l)という選択員IJに従って選移が起こる.ただし，量

子化軸の方向はπ偏光の場合は偏光方向， σ+(0"_)円偏光の場合は光の伝搬方向に

とる.
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4.1 光誘起磁化の生成と挨出

本研究では，磁化の生成と検出に，信光を利用したポンプ・プロープ訟をど用い

た.民信光のポンプ(慰超)光により党誘起磁化を生成し，生成された光誘組磁化

の援る舞いを車線器光のフ。ロ…ブ{検出)光の鋸光の変化により検出する.この接

出法により，スぜンダイナミクスを時閉鎖域で顎測することが可能である，

光誘起畿花の生成と験出の概略図安富4.1，こ邪す.量子北軸 Zをプロープ光の

ビーム方向にとり，宕怒りの円偏光と在自りの円鵠光を，それぞれσへσ一円偏光

とする.光誘起強化は，ポンプ光のピ…ム方向に生成される.ブロ}ブ光とポン

及。lugnctization

一一一一歩 最子也事告 Z

題 4.1:円偏光による光ポンぜングの概念図.

プ光の交わる角度を小さくとると，ブロ}ブ光とポンプ光のぜ…ムが重なってい

る徴小部分では最子記事車 Z とプローブ光，ポンプ売はほぼ平行で為ると考えてよ

し量子化軸方向広光誘起磁住が金成されると考えることができる.

4.1.1 充誘組織化の生成(光ポンピング)

光務組織化の生成には， A. Kastlerによって考案された光ポンぜング法を用い

る.光ポンピング法は，光遷移(寵気双極子選移)に関する選択則を巧みiこ科用し

たものである.光子iま免連動量をもっており，光子が設設あるいは放出される前後

では，角運動最保存の制約から系の角運動量は光子の角運動議分だけ変化しなく

て誌ならない.このことから，寵光した光が話立原子と相互作用する場合にお汁

る電気双楼子選移の選択期を導くことができる.すなわち，遷移の前後でパジデイ

が反転し，かつ全角運動量Jの変化分がムJ.~ 0，土lである理択則に加え， Jの量

子化方向の射影成分に関して，直議議光(π偏光)の場合には.d.m= 0， 0"+(σ-)丹

鑓光の場合には，ムm=十1(-1)という選択員IHこ従って遷移が起こる.ただし量

子化軸の方i知立公備光の場合は備光方向，0"+(σー)円儲光の場合は光の伝搬方向に

とる.
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m =+112 
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図 4.2:二準位系での円偏光(σ+)による光ポンピング.

簡単のために図 4.2のような，J = 1/2で核スピンを無視したゼーマン副準位

系のモデルを用いて光誘起磁化の生成を考える.例として，図のようなσ+の円偏

光で励起する場合を考える.先に述べた選択則により， σ+円偏光による励起は磁

気量子数を +1変化させる遷移のみが起こる.励起状態に遷移した電子の寿命(表

3.8)は，本研究で観測する現象に比べ短い.そのため，電子は自然放出によって

励起状態からすぐに基底状態に戻ってくることになるが，自然放出は基底状態の

両方の準位に向かつて生じる.結果として，基底状態の磁気副準位聞に大きな分

布数差 (populationdifference)ができ，光誘起磁化を生成することができる.

4.1.2 光誘起磁化の検出

光誘起磁化の検出には，直線偏光のプローブ光を用いる.基底状態の磁気副準

位聞に分布数差(populationdifference)が作られると試料に光学的異方性が引き起

こされる.円偏光によって引き起こされる光学的異方性には，

・左右円偏光の吸収の違いから引き起こされる，磁気円偏光二色性(MCD)

・左右円偏光の屈折率の違いから引き起こされる，磁気円偏光複屈折(MCB)

がある.光学的異方性が引き起こされた試料を直線偏光が通過すると，一般に，試

料入射前の直線偏光の振動方向に対して軸が傾いた楕円偏光になる.その様子を

図4.3に示した.

直線偏光は図 4.3のようにi 左右円偏光の重ね合わせとして考えることができ

る.プローブ光として .z方向に伝播し Z方向に振動する直線偏光，

E = Eoei(ωt-kz)& (4.3) 
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3.8)は，本研究で観測する現象に比べ短い.そのため，電子は自然放出によって
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光誘起磁化の検出には，直線偏光のプローブ光を用いる.基底状態の磁気副準

位聞に分布数差(populationdifference)が作られると試料に光学的具方性が引き起

こされる.円偏光によって引き起こされる光学的異方性には，

・左右円偏光の吸収の違いから引き起こされる，磁気円偏光二色性 (MCD)

・左右円偏光の屈折率の違いから引き起こされる，磁気円偏光複屈折(MCB)

がある.光学的具方性が引き起こされた試料を直線偏光が通過すると，一般に，試

料入射前の直線偏光の振動方向に対して軸が傾いた楕円偏光になる.その様子を

図4.3に示した.

直線偏光は図 4.3のようにi 左右円偏光の重ね合わせとして考えることができ

る.プロープ光として z方向に伝播し Z方向に振動する直線偏光，
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試料通過
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、

直線偏光 軸の傾いた楕円偏光

図 4.3:直線偏光と光学的異方性が引き起こされた試料通過後の偏光.

を考え，これを直交するこつの円偏光 σ+とにを基底にした時の成分 E+とEー

で分解する.

E=E+σ++E-σー (4.4) 

E+ =E.可tμ川ei

E一=EFWH1); ーが一場) (4.5) 

ここで， σ+円偏光あるいは， σ一円偏光のポンプ光により上記の左右円偏光に対

する吸収係数α+αーの差(磁気円偏光二色性)および屈折率η+，nーの差(磁気

円偏光複屈折性)が生じているとする.試料の長さ Lを透過したフ。ローブ光のσ+

円偏光と σ一円偏光の電場成分は，

E+ = Ete
i(ωt一向)ー(計j2)L

E一=E5ei(ωt-k-L)一(白ーj2)L (4.6) 
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、、
、、
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議繰{嘉光 軸的傾いた楕円偏光

図4ふ直線編光と光学的異方性が引き起こされた試科通造後の鑓光.

を考え，これ安直交するこつの円偏光σ十と σーを基底lこした時の成分E十と Eー

で分解する.

E 口 Eやσ÷ 十E-σ一 (4.4) 

E+=E勾μ伊ei凶什t何伽い(似ω

E一=耳平甲ei…); 一去(a-iii) (4.5) 

ここで， σ十円器光為るいは，ぴ_PH嘉光のポンプ光;こより上記の左右円備光に対

する吸収係数α大 αーの差{滋気円環光二色匙〉およむ溜折率ポ， ηーの艶(磁気

円偏光複朋折性)が生じているとする，試料の長さ L在透過したプロープ光のσ÷
円偏光とれ円備光の電場成分は，

E+十 口 Etμei(加ωト吋k肘+九L)ト一(a官計+り/β2勾)

E… =口ご Eoei(wt-k-
L)-(a-/2)ふ (4.6) 



4.光誘起磁化 48 

と表される.吸収差を Aα=α+ー αーとし，屈折率の差をムη=η+-nーとする

と， 2成分の位相差ムゆと電場振幅の差ムEはそれぞれ次のように表わされる.

ムゆ = (k+ -k-)L 

一 ωL(n+-n-) 
C 

ωL 
一一一ムη

C 

f:j.E = 号{e-が汁一ベ中(伊問α

一号{eー(引い-JL)}

r;t~ ~.- ~.+ 

~コ(ニーL--:. L) (α+L，a-L<< 1) 
2 ' 2 2 

(4.7) 

一与L仏ムα μ 

このことより札，左右円偏光の吸収の差と屈折率の差は左右円偏光の電場振幅の差

と位相差によつて得られることがわかる.従って，直線偏光の試料通過後の偏光

変化を測定することで，試料内の磁化の様子を観測することができる

t 

a)磁気円偏光二色性(MCD) b)徽気円偏光複屈折(MCB)

図 4.4:磁気円偏光二色性(MCD)と磁気円偏光複屈折(MCB).

MCDとMCBによる直線偏光の偏光の変化の様子を図 4.4に示す.MCDは左

右円偏光の吸収の違いにより左右円偏光の振幅が異なるため，直線偏光は楕円偏

光となる.MCBは左右円偏光の屈折率の違いにより，左右円偏光の位相がずれる

ため直線偏光の軸が傾く.一般に，磁気円偏光二色性と磁気円偏光複屈折は同時

に起こるため，光学的異方性を引き起こされた試料を通った直線偏光は実際には，

図4.3のような軸の傾いた楕円偏光になっている.
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と濃される.吸収差を Aα 口αや…ゲとし，屈折率の差をt::.n口ポ… γ とする

と， 2成分の{立棺差ムゆと篭場探憾の楚ムEはそれぞれ次のように紫わされる.

!.:J.<t = (炉… k-)L

ωiシ
一一(ポ…η)

C 

ωL 
一一ームn

C 

!.:J.E = E忍hJ e6 .. 綱綱綱網剛叩網

2、 J

一号{e(年二)い-JL)}

'!i'_ハ̂ .+
~二三(ニト LL) (α+L，a.-L<t::l) 

2 " 2 2 ノ

一一号ωα

(4.7) 

(4.8) 

このことより，左右円鑓光の鼓殺の惹と毘折率の差は在右陀偶光の議場振幅の差

と{立相差によって得られることがわかる.従って，藍隷犠光の拭料通過後の偏光

変化を瀦定することで，試科内の畿北の様子を観認することができる

1 

L 

a)磁気円偏光ニ台i全(MCD) も〉磁気円露光接賠訴(MCB)

図 4.4:儲気円偏光ニ色性 (MCD)と磁気円儲光課題折 (MCB).

法CDと担CBによる誼線儲光の備光の変化の様子を閣 4.4に示す.MCDは左

者丹器光の鼓I!支の遣いにより友右円稿光の援揺が異なるため，直線偏光は楕円偏

光となる.話CB~立在右丹{議光の題折率の違いにより，在者向備光の位相がずれる

ため寵隷信光の斡が鎮く.一般に磁気円寵光二色性と議究開儲光接窟折は同時

に起こるため，光学的薬方性会引き起こされた試料を通った蕊線鋸光は実際には，

閑4.3のような軸の傾いた持問揮光になっている.
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4.1.3 ポラリメーター

本研究では，偏光の変化を測定する検出器としてポラリメーター [39]を使用し

た.検出器に用いたポラリメータ}の構成図を図 4.5に示す.入射した光は偏光

ビームスプリッターによってP偏光成分と S偏光成分に分解され，それぞれの光

を具なるフォトダイオードで受ける形になっている.最終的には，それぞれのフォ

トダイオードの出力の差を出力する回路になっている.ポラリメーターは試料に

ポンプ光を入射しない状態で，プローブ光に対して出力のバランスが取れる角度

に設定する.こうすることによって，ポンプ光を入射したときにポンプ光による

変化のみが測定できることになる.全く偏光の乱れを受けないような理想的な状

態で、は入射前のフ。ロープ光の直線偏光の向きに対してポラリメーターを 450
傾け

て置くことになる.

ポラリメーターを用いると磁気円偏光複屈折の信号のみを検出できる.また，ポ

ラリメーターの直前に入/4板を置くことによって磁気円偏光二色性の信号のみを

検出することができる.従来の偏光変化の測定は，聞に試料をはさんで2つの偏

BS 

PD R 

Battery 

図4.5:ポラリメータ

光子を直交させ，偏光の変化によって透過してくるプロープ光をフォトダイオー

ドで受けていた.この方法でも，磁気円偏光二色性と磁気円偏光複屈折の信号を

検出できるが， 2つの信号は同時に寄与し，片方だけを分離することはできない.
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うも子を直交させ，鋸光の変イとによって透過してくるプロープ光をフォトダイオー

ドで受けていた.この方法でも，磁気円偏光二色性と磁気円偏光被屈折の信号を

議出できるが， 2つの借号は問時に寄与し，片方だけを分離することはで、きない.
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4.2 磁気円偏光ニ色性と磁気円偏光複屈折の観測

磁気円偏光二色性の周波数依存性を調べる実験配置図を図4.7に示す.図 4.7の

実験配置図からポラリメーター直前の入/4板をとると磁気円偏光複屈折の周波数

依存性を調べる実験配置図になる.

光源には，アルゴンイオンレーザー励起の縦直線偏光，連続発振のチタンサファ

イアレーザー (Ti:SapphireLaser)を用いた.チタンサファイアレーザーはルピ、ジ

ウムのD1線付近を 10GHz程度の幅で周波数を掃引する.チタンサファイアレー

ザーから出たビームはビームスプリッターを用いてポンプ光とプローブ光に分け

られ試料に照射される.M4のミラーによってサンフ。ルへのポンフ。光の入射方向を

プローブ光の方向に対して同方向と逆方向で切り替えることが可能になっている.

ポラリメーターで検出した信号をデ、ジタル・オシロスコーフ。に取り込み，オシロス

コープのアベレージ機能を用いて積算したものをコンピューターに転送した.サ

ンフ。ルは，バッファガス無しのルピ、ジウムセルを用いた.吸収線から見積もった

サンフ。ルの温度は "'730Cで、あった.ビーム径は，プローブ光とポンプ光ともに 1

mm程度である.プロープ光の光強度は 3μWで，ポンプ光の光強度は，プロー

ブ光に対して同方向入射の時が 740μWで逆方向入射の時は 830μWで、あった.

プローブ光とポンプ光のなす角度は，同方向入射の時が約 0.70 で逆方向入射の時

は 0.80 で、あった.

Arlon Laser 

Polarimeter 

Ti:Sapphire 
Laser 

ν'4 plate 

Probe 

ν4 plate 

M3 

図 4.6:磁気円偏光二色性の信号を観測する実験配置図;ポラリメーター直前の

λ/4板をとると磁気円偏光複屈折の信号を観測する配置になる.
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4.2 磁気円信光ニ色性と磁気円備光複屈折の観測

磁気円備光二色性のj建設数依容性を調べる実験配寵留を悶 4.7tこ示す.図 4.7の

実験配置函からポラリメ…タ…誼前のλ/4援をとると磁気回偏光複屈折の罵波数

依存性老謂ベる実験記霊聞になる，

光源lこは，アルゴンイオンレーザー励越の縦議続編光，連続発振のチタンサファ

イアレーザ~ (Ti:Sapphire Lωer)を溶いた.チタンサファイアレーザーはルピジ

ウムの Dl線付近を 10GHz 謹度の掘で周技数を掃引する事チ夕ンサフアイア Lレ/~いい~綱畑叩叩一剛欄閑剛欄剛

ザザ、一から出たピ一ムiはまピ…ムスブブ。pツ夕}を用いてポンプ光とアプ。口}ブプP光に分け

ちれ試料に照、射される.M4のミラーによってサンフツレへのポンフ。光の入射方向を

プローブ、光の方向に対して開方向と逆方向で切り替えることが可能になっている.

ポラリメ…タ}で挨出した信号者デ‘ジタノレ・オシロスコープに取り込み，オシロス

コーブのアベレージ機誌を謂いて積算したものをコンピューターに転送した.サ

ンプルは，バッファガス無しのノレゼジウムセルを用いた.段ij文緩から見積もっ

サンプルの温度は"，，730Cであった.ビーム径は，プロープ光とポンプ光ともに l

mm謹度である.プロープ光の光強度は 3μWで，ポンプ克の光強度は，プロー

プ光に対して開方向入射の持が 740μWで逆方向入射の待は 830μWであった.

プローブ光とポンプ光のなす角度は，開方向入射の時が約 0.70 で逆方向入射の時

は 0.80 で、あった.

Arlon Laser 

Polarimet悲r

Ti:Sapphire 
Laser 

ν'4 plate 

Prob皐

M3 

国 4.6:議先円偏光ニ急性の借号を接関する実験車寵菌.ポラジメータ}直前の

λ/4桜をとると磁気円偏光複君折の信号を観関する配置になる.
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4.2.1 磁気円偏光ニ色性と磁気円偏光複屈折のスペクトル

磁気円偏光二色性と円偏光複屈折の周波数依存性の実験の結果を図 4.6に示す.

それぞれのグラフのゼロ点はそろえてある.図4.6(a)は，実験を行った時の透過ス

ベクトルである.図4.6(b)は，プローブ光に対してポンプ光を同方向に入射の時

のMCDスベクトルと MCBスベクトルで、ある.図4.6(c)は，プロープ光に対して

ポンプ光を逆方向に入射の時のMCDスベクトルと MCBスベクトルである.逆方

向に入射したときは， ドップラーフリーの飽和分光法の原理によって静止している

原子のみを検出するためスベクトルが狭くなっている.磁気円偏光二色性，磁気円

偏光複屈折ともに共鳴線近傍で信号が現れることがわかる.また，磁気円偏光二色

性の信号に対して，磁気円偏光複屈折の信号が分散型の形をしていることがわか

る.これは，吸収と屈折には，クラーマス・クローニッヒの関係 (kramers-Kronig 

relations)があり，磁気円偏光二色性と磁気円偏光複屈折がそれぞれ吸収と屈折に

付随する信号であることから説明がつく.

それぞれの遷移における吸収の効率は，図3.9に示じた選移確率に比例する.磁

気円偏光二色性と透過スベクトルを比較すると，スベクトルのピーク位置は等し

い.しかしながら，かならずしも吸収の効率と磁気円偏光二色性のスベクトルか

ら得られる光誘起磁化の生成効率が等しくないことがわかる.光誘起磁化の生成

の効率は，基底状態のF値が励起状態のF'値より大きい場合である.実際，磁気

円偏光二色性のスベクトルも 87Rb(F=2→F'=l)の部分で効率がいいことがわか

る.このため本研究では，生成光と検出光には87Rb(F=2→F'=l)を用いた.

図4.8に， σ+とσ一円偏光励起による磁気円偏光二色性のスペクトルを示す.σ+

円偏光励起と σ一円偏光での磁気円偏光二色性のスベクトルは，ゼロ点で折り返し

た形になっている.ポンプ光の入射の向きを z方向とすると，光誘起磁化は， σ+

円偏光励起の時は+zの向きに， σ一円偏光励起の時は-zの向きに生成される.こ

のため，ポラリメーターを用いた検出は磁化の位相も検出できることになる.

図4.9に吸収スベクトノレと磁気円偏光二色性のスベクトノレの温度依存性を示し

た.吸収スベクトルから，温度の上昇とともに吸収が増すことが読み取れる.一

方，磁気円偏光二色性のスベクトルは， 87Rb (F=2→F'=l)の選移周波数に注目

すると， 480Cから 59
0

C付近までは，光誘起磁化の生成効率がやや増えているよう

にみえるがそこから 78
0

C付近まで目立った変化がない，しかし温度が 85
0

Cの時に

光誘起磁化の生成効率が減っていることがわかる.これは，温度が低い時は 87Rb

(F=2→F'=2)の遷移による生成効率を無視することができるが，高温になると

無視できなるからである.以上より，光誘起磁化の実験に適したサンフ。ノレの温度

は50
0
Cから 80

0
Cの間である.このスベクトルはバッファガス無しのルピジウム

セルを用いたものであり，バッファガスが封入されたセルを用いると吸収が増え

るため，そのまま適用することができないが，本研究で用いたバッファガスにヘ

リウムが 5Torr封入されたセルは，吸収線の形も衝突広がりによる変化も確認で

きないためほぼこの条件で実験できる.
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4.2.1 語気円偏光ニ色性と破気円罷光按屈折のスペクトル

磁気円備光ニ色性と円露光複毘折の周技数故存性の実験の結果を図 4.6~こ示す，

それぞれのグラブのゼロ点はそろえてある.図4.6(a)は，実験を行った持の透過ス

ベクトルである.関 4.6(b)は，プローブ光に対してポンプ光を開方向に入射の時

のMCDスペクトノレと MCBスベクトノレで‘ある.間4β(c)は 7"ロ…ブ光に対して

ポンプ光を逆方向iこ入射の時のMCDスベクトノレと MCBスベクトルである，逆方

向に入射したときは， ドップラーフリ…の錨和分光法の原理iこよって静ょとしている

原子のみを検出するためスベクトノレが狭くなっている.撒気円鵠光二位性，磁気再

編光複屈訴ともiこ共鳴線近接で信号が現れることがわかる.また，磁気内需光二色

性の器号に対して，議気円備光複賠訴の借号が分散裂の形をしていることがわか

る.これは，接収と服折iこは，クラーすス・クローニニッヒの関諒 (kramers-Kronig 

relations)があり，磁気舟偏光二色性と惑気円偶光接思告がそれぞれ接収と屈折に

付髄する借号であることから説明がつく，

それぞれの藩移における吸収の効率は，間3.9に示じた翠移砲事に比{列する.舷

無月瑞光二色性と透過スベクトノレを比較すると，スベクトルのピーク位置は等し

し¥しかしながら，かならずしも吸収の効率と磁気円露光ニ色性のスベクトノレか

ら得られる光誘恕滋化の生成効率が等しくないことがわかる.光誘諸般化の生成

の効率は，器患状態のF穫が易起状態のF'信より大きい場合である.実際，滋気

円{高光ニ色性のスベクトノレも 87Rb(F=2→F'=l)の部分で効率がいいことがわか

る.このため本研究では，生成光と検出光には87Rb(F=2→F'口 1)を用いた.

図4.8に， σ+とσ一円舘光励起による議気円偏光ニ急性のスペクトノレを示す.σ+

円競光励胞と σ一円錆光での磁気内需光ニ色性のスベクトノレは，ゼロ点で折ち悲し

た形になっている.ポンプ克の入射の向きを Z方向とすると，光誘起磁化;立， σ+

円信光爵起の時は十zの向きに， ι 円偏光励起の持は-zの向きに生成される.こ

のため，ポラヲメーターを黒いた検出は磁{との位相も検出できることになる，

関4.9に吸収スベクトノレと磁気、円環光二倍性のスペクトノレの温度設害性を示し

た.吸収スベクトノレから，混震の上昇とともに接収が増すことが読み取れる.一

方，磁気丹錨光二也性のスペクトノレは， 87Rb (F口 2→F'=l)の遷移j詣波数に注目

すると， 48
0
Cから 59

0
C付近までは，光誘起感{七の金成効率がやや増えているよう

にみえるがそこから 78
0
C付近まで隠立った変化がない，しかし温度がお℃の時に

光誘起磁化の生成効率が減っていることがわかる.これは，混度が低い時は87Rb

(F=2→F'=2)の漉移による生成効率を無設することができるが，高温になると

無視できなるか1らである.以上よち，光誘溜磁誌の実験に適したすンブノレの説度

は50
0

Cからお℃の聞である.このスベクトノレはパップァガス無しのノレピジウム

セノレを舟いたものであち，パップアガスが封入されたセノレな用いると鼓i設が増え

るため，そのまま適用することができないが，本研究で用いたパッアァガスにへ

リウムが 5Torr封入されたセノレは，設校隷の形も衝突広がりによる変化も確認で

きないためほぼこの条件で実験できる.
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(MCB)の信号.
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図 4.8:σ+円偏光とに円偏光励起による磁気円偏光二色性のスベクトノレ.サンプ

ルにはバッファガス無しのルピジウムセルを用いた.
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図 4.9:吸収スペクトルと磁気円偏光二色性のスベクトノレの温度依存性.サンプル

にはバッファガス無しのノレピジウムセノレを用いた.
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にはパッアァメfス無しのノレピジウムセルを黒いた，



5.光誘起磁化の過渡現象 54 

5 光誘起磁化の過渡現象

ポンプ・フ。ロープ法により，光誘起磁化の過渡現象を時間領域で観測することが

できる.熱平衡状態にある原子に，パルス化された強い円偏光ポンプ光を照射す

ることにより，瞬間的に基底状態あるいは励起状態に熱平衡状態と著しく異なっ

た占有数差を作り，その後の時開発展を直線偏光のフ。ローブ光を用いて検出する.

占有数差が磁気副準位聞に生成された場合には，その分裂に一致したrf磁場を

加えることにより，通常の磁気共鳴を行うことができる.磁気共鳴には核磁気共

鳴，電子スピン共鳴，ミュ一オンスピン共鳴等がある.通常，核磁気共鳴とミュー

オンスピン共鳴にはラジオ波が用いられ，電子スヒ。ン共鳴にはマイクロ波が用い

られる.本研究では，ラジオ波やマイクロ波を用いずに光を用い，検出にも純光

学的な手法による高感度な方法を用いた.この方法を光誘起磁気共鳴法と呼ぶこ

とにする [40].この方法は，光パルスのパルス幅で、決まる時間分解能を持っている

ため，高時間分解能の特性も持ち合わせている.

光誘起磁気共鳴法は，量子ビート [41]と呼ばれる過渡現象に基づいている.本

来，量子ビートとは，原子のもつ複数の副準位が十分時間の短いパルスで励起さ

れた時に，高11準位の間に作られたコヒーレンスによって放出される蛍光強度やプ

ロープ光に量子的な干渉を反映した振動が現れる現象をいう.ここでは一般化し

た意味で，光誘起磁気共鳴法によって誘起された副準位間のコヒーレンスそのも

のを量子ビートと呼ぶことにする.

この量子ビートはj副準位間のエネルギー差に対応する振動数を持ち，ある時

定数をもって減衰する.この減衰振動はパルス磁気共鳴法で観測される自由誘導

減衰(FreeInduction Decay: FID)と本質的に同じものである.
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5 光誘起磁化の過渡現象

ポンプ，プローブ法iこより，光誘起磁化の過渡現象を時間領域で観測することが

できる.熱平f奏7状襲にある原子に，パルス化された強い円偏光ポンプ光を照射す

ることによ札瞬間島に基底状態あるいは励起状態に熱平衡状態と審しく異なっ

た占脊数差を作ち，その設の持能発展を道議偏光のアロープ先安用いて検出する.

占有数差が磁気嵐準位関iこ悲戒された場合には，その分裂に…致したrf磁場を

加えることにより，通常の殺気共鳴安行うことができる.犠気共鳴には核磁気共

鳴，龍子スピン共鳴，ミュ…オンスピン共鳴等がある.通常，接滋気共鳴とミュー

オンスピン共鳴にはラジオ波が用いられ，龍子スピン共鳴にはマイクロ設が患い

られる‘本研究では，ラジオ波やマイクロ波を用いずに光を用い，験出にも結光

学的な手法による高感度な方法を用いた.この方法を光誘起磁気共鳴法と呼ぶこ

とにする [40].この方法は，光パルスのパルス幅で決まる時間分解能を持っている

たゑ高時間分解能の特性も持ち合わせている.

党誘起磁気共鳴法は，量子ピ…ト [41]と呼ばれる過渡現象に基づいている.本

来，量子どートとは，原子のもつ複数のmll準往が十分時間の鈍いパノレスで‘励起さ

れた碍に，割準位の関iこ作られたコヒーレンスによって放出される蛍光強度やプ

ロープ光に量子的な干渉を反挟した援勤が褒れる現象をいう.ここでは一般也し

た窓味で，光誘起磁気共鳴法によって誘題された誤準位関のコヒーレンスそのも

のを量子ピートと呼ぶことにする.

この景子ビートはj副主務位間の江ネノレギー差に対応する接融数を持ち，るる誇

定数をもって減衰する.この減殺振動はパノレス磁気共鳴法で観誤せされる自由誘導

減表(FreeInduction Decay: FID)と本質的に同じものである.



5.光誘起磁化の過渡現象 55 

5.1 密度行列によるアブローチ

コヒーレンスは，密度行列を考えたときの密度行列の非対角成分にあたる.簡

単のために，二準位系の密度行列を考える [42].二準位系で時間に依存するシュレ

ディンガ一方程式

d世(r，t) 
清一一一 =究官(r，t) 

dt 
(5.1) 

を解くと，

官(r，t) = C1 (t)ψ1 (r)e-守1+C2(t)仇(r)e一等2 (5.2) 

式を見やすくするために，ブラケットを用い， C1 (t)をC1> ω1=号などとすると，

世(r，t) = c111)e-iw1t + c212)e-iω2
t 

となる.ここで，時間に依存する係数 C1，C2を

IC112 + IC212 = 1 

(5.3) 

(5.4) 

と規格化しておく.

密度行列ρは|曽)(引で定義される.

日)(曽|三 (~:)(ci c，) (5.5) 

= (川 c勺 (5.6) 
匂ci IC212 

ーは幻 (5.7) 
P21 P22 

諸状態が完全規格直交系をなしている場合，基底ベクトルを|ゆ'1)とすると，

L lV;f)(ψI1 = 1 (5.8) 

を満たす.今の場合は，

1 ¥lJ)(叫=1 (5.9) 

ということである.

2準位系を取り扱う場合は，スピン行列
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5.1 密度行列によるアブ口一チ

コヒ}レンスは，密度行列会均えたときの密変行列の非対角成分にあたる.額

単のために，ニ準位系の密度行列を考える {42J.二準f立系で時間iこ依葬するシュレ

ディンガ一方組式

d曽(r，t) 
九一…… =1l'1!(υ) 

dt 
(5.1) 

を解くと，

町民t)口 Cl(t)ψ1(r)e-守i十C2(t)ψ2(r)e-呼! (5.2) 

式を晃やすくするために，ブラケットを用い，Cl(t)をCbω1口号などとすると，

守(r，t)ロ cll1片山知lt十C2!2)e-iw2t (5.3) 

となる.ここで，時間に依容する係数Cl，C2を

Icl!2 + !c212 = 1 (5.4) 

と規格化しておく.

密度行列ρi判官)(引で定義される.
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一 (hi2C14) (5.6) 
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諾状議が完全規格破交系をなしている場合，基底ベクトノレを 11/1j}とすると，

乞11/1，){ψ，1 = 1 (5.8) 

を祷たす.今の場合は，
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を用いて密度行列を表現することが可能である.時間に依存する係数S:z;(t)，Sy(t)， 

Sz(t)を用いると， 2準位系の密度行列は

p(t) = S:z;(t)S:z; + Sy(t)Sy + Sz(t)Sz (5.11) 

として表現される.

状態 Ir)，Is)， It)，からなる 3準位系を考え，そのうち|けから Is)への遷移のみ

が許される場合は，

I 0 1 0 ¥ I 0 -i 0 ¥ I 1 0 0 ¥ 

sfs)=ニI1 0 0 1， s~rs) =土1.i 0 0 1， si吋=土 I0 -1 0 1(5.12) 
V l' ~y --2 I V l' ~z - 2 I V V I 

¥ 0 0 0 I -¥ 0 0 0 I ¥ 0 0 0 I 

という演算子を用いて密度行列を表現することが可能になる.この演算子は， single-

transition oper批orと呼ばれている [43].
一般に密度行列は，密度行列の運動方程式 (Liouville方程式)

δP 1 
-一[冗，p] (5.13) 

θt i1i 

に従って時開発展する.密度行列を用いる利点は，いろいろな物理的要素を直接，

運動方程式に取り入れることができることである.

5.1.1 量子ビート

量子ビートの原理を図5.1に示すような3準位原子系を光パルスで励起するモデ、

ルで考える.系の全ハミルトニアンは，旬。を三準位系の原子のハミルトニアン，

討1をゼ}マン相互作用のような時間に依存しない摂動ハミルトニアン，そして討2

を原子と光の相互作用ハミルトニアンとすると，

冗=旬。+討1+ 1-l2， (5.14) 

によって得られる.

無摂動系において，円偏光のような特別な偏光をもっ光が 11')と13)の間の遷移

のみを引き起こすとする.基底状態の二重縮退は， 1もによって縮退がとかれ，図

5.1 (b)に示すような，二つの固有状態11)と12)に分裂する.これらの状態は，

(11')，12')，13)) = (11)，12)， 13))U 

によって関係づけられる.ここで，

(5.15) 
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を用いて強度行列安表現することが可能である.時陪に依帯する係数sx(t)，Sy(t)， 

sAt)を用いると， 2準{立系の密疫行列は

ρ(t)口 sx(t)Sx十Sy(t)Sy十sz(t)Sz (5.11) 

として表現される.

状態Ir)，Is)， It)，からなる 3準位系を考え，そのうち|けから Is)への遷移のみ

が併される場合は，
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ぽS) = ; 1 1 0 9 i AT九 ~ I ~ 0 ? Iト，$巧#狩々r;?yy?Tれ何.九's九s
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という演算子を用いて強度行列を表現することが可能になる.この演算子は， single-

transition operatorと呼iまれている [43].
一般に密度行列は，経度行列の運動方韓式 (Liouville方程式)

8p 1 
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に従って時開発援する.密度行列を用いる利点は，いろいろな物理的要素を在披，
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を原子と光の拍車作用ハミノレトニアンとすると，

1i=旬。十字i1+チi2， (5.14) 

によって得られる.

無摂動系iこおいて，円錆光のような特別な偏光をもっ光が 11うと 13)の間の翠移

のみを引き恕こすとする.碁成状態の二重縮退は，手i1によって結退がとかれ，歯

5.1 (b)に釈すような，ニつの富有状強11)と12)に分裂する.これらの状態は，
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によって髄探づけられる.ここで，
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図 5.1:3準位系モデル.

である.よって，無摂動ノ¥ミルトニアン旬。に関する密度行列〆と摂動ハミノレト

ニアン旬。+冗1に関する密度行列ρは，

p=u〆u-1 (5.17) 

の関係によって関連付けられる.

光吸収による選移の割合をηとすると，励起直後の系の状態は密度行列を用いて

ρ(0)=(liη;;) (5.18) 

となる.

この無摂動系における密度行列を式(5.17)によって摂動系に変換すると，

{ (1ー η)cos2(O/2) (1ー η)cos( 0 /2) sin( 0 /2) 0 ¥ 

ρ(0) = I (1ー η)cos(O/2)sin(O/2) (1ー η)sin(O/2)(1ー η) 0 I 
¥ 0 0 η/  

となる.ここからの副準位系の自由な発展は，

P12(t) ~ρ;l(t) = P12(0) exp(-iω12t) 

(5.19) 

(5.20) 

であることを考慮し，更に緩和の効果を入れて求められる.縦緩和速度を γ1，横

緩和速度を γ2とし，一般化したブロッホベクトル

(匂，V，ω)= (ρ12 + P21， iP12ーか2bPl1 -P22) (5.21) 

を用いて表すと，

u = 2(1ー η)cos( 8/2) sin( 8 /2) cos(ωが)exp( -'Y2t) (5.22) 

り=2(1ー η)cos(8/2) sin(8/2) sinω12t exp( -'Y2t) (5.23) 

ω = (cos2(O/2)一山2(8/2))(1-η)exp( -'Ylt) (5.24) 
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である.よって，無摂動ハミノレトニアン究o，こ関する窃度行~IJ 〆と摂動ハミルト

ニアン定。+1むに関する密度行列ρは，

ρ口 up'u-1 (5.17) 

の関孫によって関連付iすられる.

党接収による遷移の割合をηとすると，励起き支援の系の状態は密度行列を斑いて

ρベfjj) (5.18) 

となる.

この無摂動系iこおける諸度行列を式(5.17)によって摂動系に変換すると，

( (1一刀)cos2(O/2) (1 -η) cos(O/2)sin(O/2) 0 ¥ 

ρ(0)口 I(1 -'7) cos(O /2) sin(O /2) (1…可)sin(O/2)(1…汚) 0 I 
¥ 0 0 η/  

となる.ここからの副準イ立系の告白な発牒は，

P12(t)ロ ρ;1(t)ぉ ρ以0)e)叫-iωポ)

(5.19) 

(5.20) 

であることを考書、し，吏に緩和の効果を入れて求められる.縦緩和速度をγ1>横

緩和速度を%とし，一段化したブロツヰミベクトル

(匂，υ，w)立 (ρ12十ρ21，iρ12…iP2!，ρ11一ρ22) (5.21) 

を思いて表すと，

u = 2(1一存)cos(O /2) sin(O /2) cos(ω12t) exp( -i2t) (5.22) 

り出 2(1-η)cos(O /2) sin( e /2) sinω12t exp(…/2t) (5.23) 

恕口 (cos2(O/2)-sin2(O/2))(1ーη)exp(-i:同 (5.24) 
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である.この(u，v，ω)は， 11)，12)が，有効スピンのゼーマン準位で、あれば(u，v，ω)α
((Sx)， (Sy) ， (Sz))の関係によりスピンの期待値と対応付けられるものである.この

ことからも，密度行列が式(5.11)のようにスピン行列によって書き表すことが可

能であることがわかる.ω成分は縦磁化の時間変化を与える.uとりは，副準位間

のエネルギー差に対応する振動数ω12で振動しており，横緩和 "/2で減衰すること

が分かる.この減衰振動が自由誘導減衰(FreeInduction Decay : FID)である.

5.1.2 光誘起磁化の自由誘導減衰

円偏光パルスを用いた光ポンピングによって，パルス磁気共鳴法で、観測され

るFIDと本質的に同じものが得られる.簡単のために，図5.2に示すような，基底

状態と励起状態の角運動量JとJ'がともに 1/2である 4準位系のモデ、ルを σ+円

偏光で励起する場合を考える.

画 112 MJ' 1/2 

一一万一一
3

+
/
 

σ

J

 

己
3

主

ー112 112 

MJ 

図 5.2:4準位系のモデ、ル.

光の進行方向を量子化軸にとると角運動量の選択則により， IJ = ~， MJ =ーが
から IJ'= ~， MJ' = ~)への遷移のみが起こる.十分励起が弱く励起状態のポピユ
レーション及び光学コヒーレンスが小さいと仮定すると，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.このとき，光ポンピングは，

m =JZ(P22-p川=2/J22 = 2P+(1 -mz(t)); (5.25) 
dt 

ゎ3→2 ‘.2

P+ = r2'n. A 1 人 (5.26)
1-rf-+2 2(ム2+q)

に従ってポピュレーションを変化させる.ここで，P+は光ポンピングレート， χは

ラピ周波数，ムは離調周波数， r2は光学コヒーレンスの位相緩和レ}ト，r;:→sは自
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である.この(u，v，ω)I丸山， 12)が，有効スぜンのゼ…マン準抵であれば(u，v，也)α

((Sx)， (Sy) ， (Sz))の関係によりスピンの期待値と対応付けられるものである.この

ことからも，密震行列が式(5.11)のようにスピン行列によって書き表すことが可

能マあることがわかる.W或分は縦磁fとの時間変化を与える.uとυは， <<ill i'葬位間

のエネルギー競に対応守る振動数ω12で振動しており，横緩和i2で減衰すること

が分かる.この誠義援動が自畠誘導減表(FreeInduction Decay : FID)である.

5.1.2 光勝記磁北の自由誘導減衰

開館充パルスを用いた光ポンピング拡よって，パルス磁気共鳴法で、観測され

るFIDと本質的に民じものが得られる.簡単のために，圏5.2fこ示すような，基能

状態と励起状態の角運動量JとJ'がともに 1/2である 4準f立系のモデルを叫内

儲光で励起する場合を考える.
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題5.2:4準位系のそヂノレ.

光の進行方向を量子化軸にとると角運動議の選択員IJにより，IJ = !' MJ = -!} 
から IJ'出 j，MJ，mj)への灘移のみが起こる.十分蹄恕が弱く励起状慈のポピュ

レーション及び光学ロヒーレンス会~/J\ さいと舷窓すると，基底状態の準位だけで

祷成された密度行列で系を記述することができる.このとき，先ポンピングは，

供出 ii(P22-P31)=2m=2P÷{1-mz(t)); (5.25) 
dt 

rr-+2 x2 
p十口九円 JI (516) 

盆 rr-+22(ム2十月)

;こ従ってポピュレーションを変化させる.ここで，P.ふは光ポンピングレート， χは

ラピ属議数，ムは離競罵技数， r2は光学コヒ…レンスの誰相緩和レート， ffsは島
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然放出レートである.今の系の場合，自然放出レートri→1とri→2は2:1の比であ

る.しかし，光ポンピングの実験が，バッファガスを含む場合，衝突の効果により励ー

起状態のミキシングがおこり，二つの自然放出レートが等しくなる， rr1=ri→2

この時，光ポンピングレートは，

九 =rヮ f -
r -~ 4(ム2+rD (5.27) 

となる.P+は，ム =0で最大となり，ローレンツ型の吸収線を考えたとき吸収の

共鳴中心で光ポンピングレートが最大になることを示している.ジャストレゾナ

ンスでの光ポンピングレートは

n χ2  
.L+一否; (5.28) 

である.光ポンピングでは，図 5.3(a)のような，入射する光の方向に対して平行

に磁場をかける縦磁場の配置と，図 5.3(b)のような，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.
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h
u
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y 

図 5.3:三準位系のモデルにおける光と磁場の向き.

ラピ周波数は式(2.34)で示したように，

χー竺121EoI-
h 

(5.29) 

によって得られる.ここで，

χ2 e2 Di21Eol2 
-

n2 

d21Eol2 
九2

(5.30) 
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である.光ポンピングでは，図 5.3(a)のような，入射する光の方向に対して単行

に織場をかける縦磁場の配置と，臨 5.3(めのような，進行方向に対して垂寵に磁

場をかける績艇場の配置での実験がよく行われる.
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であり， d=e2DLは，電気双極子モーメントである.2準位系を考えると，アイ

ンシュタインのA係数すなわち自然放出レート九が

r，ー ωO
d2

-
~ 3πε01ic3 

(5.31) 

であることから，

dη孟 =F3πε01ic
3

1 WO 

F26πεo九c
3

WO 
(5.32) 

となる.ここで， 2準位系なのでじ=九/2の関係を用いた.式(5.30)に式(5.32)

を代入すると，

χ2 = r2宅手IEol2
，ι""0 

となる.これを式(5.28)に代入すると，

Pl.=~竺dlEo|2
2 1iμJ6 

となる.ここで，光強度Iが

(5.33) 
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であることを使うと最終的に，

一 3πc2
}ー，H-zr 

となり光ポンピングレート P+は，光強度Iに比例する.

(5.36) 

縦磁場中の光ポンピング

図5.3(a)のような，縦磁場中の光ポンピングを考える.この場合，相互作用ハ

ミルトニアンを?九とすると，密度行列の運動方程式は

A炉=去か仰仇川Lμ川，

として得られる.ここで， 'Yeff = 'Yo十九であり， 'Yoは光以外の効果による緩和

レートを表す.1むはゼ}マン相互作用を記述する討L=一九fhJzであり，。L=

-gJμBBある.ここで， 9Jはランデのg因子で， μBはホーア磁子，Bは磁場で

ある.
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であり，d2 = e2 Df2'ま，常気双極子モーメントである.2準位系を考えると，アイ

ンシュクインのA採数すなわち議然放出レート九が

r，… ωd
d2 

ι-
3符向島c3

(5.31) 

であることから，

d2 = r 3ずさnuhc
3 

1 Wd 
T25符ε01iC3

ω; (5.32) 

となる.ここで， 2準f立系なのでじ=日/2の関係を用いた.式(5.30)に式(5.32)
を伐入すると，

日曜IEol2

となる.これを式(5.28)に代入すると，
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であることを使うと最終的に，
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となり光ポンぜングレート九は，党強度 11こ比ø~する.

縦臨場中の光ポンピング

菌 5.3(吋のような，縦議場中の光ポンピングを考える.この場合，相互作用ハ

ミノレトニアンを討Lとすると，密度行列の運動方寝式は

長口占i丸 ρ]-'ieffP + P+Jz (5.37) 

として得られる.ここで，'ieff='iO+凡であち，'ioは光以外の効果による設和

レートを表す.1な iまぜ'---qン相五作用を記述する討L= -1irlLみであり， rk = 

-gJμBBある.ここで， 9J はランデのg因子で， μBはホ…ア磁子，Bは磁場で

ある.
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熱平衡状態を初期条件とすると，

p(t) = mア(1-e-iefft)Jz 

と解ける.これは，図 5.4に示すように，密度行列は定常状態

P..L Pι 
=-L=r(5.39)  

市ff (-ro+P+) 

に向かって時開発展を行う.縦磁場中でρ(t)は， Jzのみで構成され， [冗T'P]= 0 

とハミルトニアンと交換する.ゆえに縦磁化は系の発展に影響しない.

(5.38) 
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図 5.4:縦磁場中の光ポンピングによる磁化の z成分間zの時開発展.

横磁場中の光ポンピング

図5.3(b)に示すような横磁場中での光ポンピング、について考える.重ね合わせ

の原理により，量子化軸を磁場方向にとった場合の固有関数の線形結合によって

量子化軸をレーザー方向にとった場合の回有関数を表すことができる.新たな基

底で見たときコヒーレンスが誘起されると見ることができる.このコヒーレンス

は，磁場中の磁化の運動として考えることができる.相互作用ハミルトニア}ンは

冗T= -OLJxと書け，式(5.37)において緩和と光ポンピングを表す第2項と第3

項は同じになるこの時，磁化ベクトルの運動方程式は，
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5.光誘超様化の過渡現象

製平衡状議を初期条件とすると，

ρ(t) = mア(1-e-ieJft)Jz 

と解ける.これは，図 5.4に示すように，密度行列は定常状態

m:q
口

P+ p 
一一-
'Yeff ("10十P+)

61 

(5.38) 

(5.39) 

に向かつて時開発展安行う.縦磁場中でρ(t)は，みのみで構成され， [1ir， pJ =コa
とハミノレトニニアンと交換する.ゆえに縦磁化は系の発展iこ影響しないー
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図 5.4:畿綴場中の光ポンピングによる磁化の Z成分 mzの時開発展.

犠磁場中の先ポンピング

間5.3(b)に示すような撰磁場中での光ポンピングについて考える.重ね合わせ

の原理によ与，量子化軸安磁場方向にとった場合の臨脊関数の線形結合によって

量子化軸なレーザー方向にとった場合の間有関数を表すことができる.新たな基

成で見たときコヒ}レンスが誘起されると見ることができる.このコヒ}レンス " 

は， ~議場中の磁化の運動として考えることができる.相五作用ハミノレトニア、ンは

討T=之 -0.LJa;と番け，式(5.37)において緩和と光ポンrングを表す第2壌と第3

項は同じになる.この時，様化ベクトノレの運動方寝式は，

J f mx ¥f…'Yeff . O. 0 ¥ f ma; ¥ f 0 ¥ 

説=長Imy I口 I0 -"1:11 0.L I I my I + I 0 1， (5.40) 

¥ mz J ¥ 0 -0.L -'Yef! J ¥ 叫 J ¥ P+ J 
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となる.

戎=0として得られる連立方程式を解くことによって定常解を求めることが

でき，

となり，その大きさは，

である.

訪∞=ー P+ー(0，!"h， i'eff) (5.41) 
01+7Eff 

|戒∞1=-，九 (5.42)，/Di + i';f 

式(5.40)の一般解は，固有関数74と固有値入i，

ず。=(叩，0)，入。 =-i'eff 

7r去山一以 下均一γeff (5.43) 

を用いて

訪(t)=ふ1iれ (5.44) 
i==ー1

として得られる [43].
始めに系が熱平衡状態にあり光誘起磁化が全く存在していない状態説(0)= 0で

あるサンフツレに関して，光誘起磁化の時開発展は，

訪(t)= 戒∞(1 一 COs(DLt)e-'Yef~t +戒ssin(!ht)e-'YeJf
t (5.45) 

として得られる.ここで，説sは，系の終状態と直交するベクトル，

戒武s 芸(刊0仏，一寸γ悦初川Eザ引f汀川f
leff 

である.

横磁場中では，図 5.5に示すように，光誘起磁化がラーモア周波数で磁場の周

りを歳差運動しながら熱平衡状態に緩和していく描写で考えることができる.し

かしながら，式(5.45)が示すように，光ポンピングの最中の光誘起磁化の振る舞

いは，ラーモア歳差運動だけででなく，ポンプ光による磁化の生成と光による減

衰効果も考慮、しなくてはならず非常に複雑である.この現象を無視するためには，

非常に強く短い光ノ勺レスで、瞬間的に光誘起磁化を生成するか，弱い光で、あっても

十分長い時間照射することによって定常状態の磁化を生成すればよい.
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となるき

戎口 Oとして持られる連立方租式を解くことによって定常解を求めることが

でき，

となち，その大きさは，

である.

子え∞=n2 R← ー (O，!h，γ'eff) 
何十7Eff

i説∞|=，乙
ザ九十九ff

式(5.40)の一般解i土器有関数(iと彊有笹入i.

を用いて

(0口(1，0，0)，

L121安(いい批

λ。口-'Yeff

7土1出ごとnL- 'Yeff 

訪トふす4eλjt+ nt∞ 
i沼山1

として得られる [43].

(5.41 ) 

(5.42) 

(5.43) 

(5.44) 

始ぎうに系が熱平能状態iこあり光誘起磁化が全く脊在していない状態説(0)= 0で

あるサンプルに麗して，光誘起務化の時間接震は，

訪(t)=戎∞(1-cos(nLt)e-ie!〆十戒ssin(nLt)e-ie!!t (5.45) 

として得られる.ここで，説8fま，系の終状慈と寵交するベクト/レ，

札口ごと{い'eff，nL) (5.46) 
'Y;ff 

である.

損磁場中では，臨 5.5~こ示すように，光誘起磁詑がラーモア毘技数で磁場の]寄

りを歳差運動しながら熱平衡状議に緩和していく描認で考えることができる，し

かしながら，式(5.45)が示すように，光ポンピングの最中の光誘組確化の探る舞

いは，ラ}モア裁差運動だけででなく，ポンプ光による織化の生成と光による減

衰効果も考慮しなくてはならず非常に被雑である，この現象者無視するためには，

非常に強く短い光パルスで、瞬間的に光誘起説化を生成するか，弱い先であっても

十分長い時間照射することによって定常状態の般化を主成すればよい.
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磁場

光誘起磁化

図 5.5:横磁場中における光誘起磁化の振る舞い.ラーモア周波数で歳差運動しな

がら熱平衡状態へ緩和していく.
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磁場

光誘起磁化

図 5.5:横磁場中における光誘起磁化の振る舞い.ラーモア周波数で歳差運動しな

がら熱平衡状態へ緩和していく.
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5.2 自由誘導減衰の観測

横磁場中でポンプ光に円偏光，プローブ光に直線偏光を用いたポンプ・プローブ

法を行うことによって磁気副準位問のコヒーレンスの時開発展に相当する磁化の

歳差運動の信号を得ることができる.自由誘導減衰は，円偏光パルスによる光の

進行方向に平行な磁化の生成とその磁化の静磁場周りのラーモア歳差運動(図 5.5)

として説明できる.

5.2.1 自由誘導減表の実験配置

磁気円偏光二色性を利用する方法を用いて光誘起磁化の生成と検出を行った.光

誘起磁化の過渡的現象の観測に用いた実験配置図を図5.6に示す.87Rb F=2→F'=l 

の遷移での磁気円偏光二色性の信号が，比較的大きいため，レーザーの発振周波数

はこの遷移に共鳴する周波数にあわせた.Ti:Sapphire Laserから出た光をビーム

スプリッターで2本に分け，それぞれポンプ光とプローブ光として使用する.ポン

プ光とプローブ光はそれぞれ，音響光学変調器(AOM)によってパルスに切り出さ

れる.プローブ光は， 20μsの矩形波，ポンプ光は半値半幅で約 100n8のパルスに切

り出した.サンフ。ル位置で、のビーム径はプローブ光，ポンプ光ともに直径 lmm程

度であり，光強度は CW(ContinuOU8 waye)光の状態で，プローブ光は3μWでポ

ンプ光は700μWで、あった試料の温度は，自由誘導減衰測定時の吸収係数から見

積もり，約 77
0

Cで、あった.サンプルは，ヘルムホルツコイルの中におかれ，レー

ザー光に対して垂直に均一な磁場を印加できるようになっている.

Ar lon Laser 
Ti:Sapphire 

Laser 

λ/4 plate 

Helmholtz coil 

図 5.6:FIDの実験配置図.
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横磁場中でポンプ光に円偏光，フ。ロープ光に直線偏光を用いたポンプ・プロープ

法を行うことによって磁気高1]準位聞のコヒーレンスの時開発展に相当する磁化の

歳差運動の信号を得ることができる.自由誘導減衰は，円偏光パルスによる光の

進行方向に平行な磁化の生成とその磁化の静磁場周りのラーモア歳差運動(図 5.5)

として説明できる.

5.2.1 自由誘導減衰の実験配置

磁気円偏光二色性を利用する方法を用いて光誘起磁化の生成と検出を行った.光

誘起磁化の過渡的現象の観測に用いた実験配置図を図5.6に示す.87Rb F=2→F'=l 

の遷移での磁気円偏光二色性の信号が，比較的大きいため，レーザーの発振周波数

はこの遷移に共鳴する周波数にあわせた.Ti:Sapphire Laserから出た光をビーム

スプリッターで2本に分け，それぞれポンプ光とプローブ光として使用する.ポン

プ光とプローブ光はそれぞれ，音響光学変調器 (AOM)によってパルスに切り出さ

れる.プローブ光は， 20μsの矩形波，ポンプ光は半値半幅で約 100nsのパルスに切

り出した.サンフ。ル位置で、のビーム径はプローブ光，ポンプ光ともに直径 lmm程

度であり，光強度は CW(Continuouswave)光の状態で，プローブ光は3μWでポ

ンプ光は700μWで、あった.試料の温度は，自由誘導減衰測定時の吸収係数から見

積もり，約 770Cで、あった.サンプルは，ヘルムホノレツコイルの中におかれ， レー

ザー光に対して垂直に均一な磁場を印加できるようになっている.

Ar )on Laser Ti:Sepphire 
Laser 

Helmholt2 coil 

図 5.6:FIDの実験配置図.
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5.2.2 自由誘導減衰の信号

バッファガス無しでの87Rbの基底状態 (F=2)における光誘起磁化の自由誘導減

衰の磁場依存性とそのフーリエ変換を図 5.7に示す.測定は，残留磁場 (residual

rnagnetic五eld)の時と，ヘルムホルツコイルによって作られる横磁場が 0.320e，

0.65 Oe， 0.87 Oe， 1.31 Oeの時について行った.

図5.7(b)から横磁場の強さを増加させると，振動数が増加していっていることが

読み取れる.これは，外部磁場が増えることによって，磁気副準位のゼーマン分裂

が大きくなり，光誘起磁化がそれに対応したラーモア歳差運動をするからである.

低磁場の場合の 87Rbにおける磁気副準位のゼーマン分裂は87Rbの0.7MHzjOe 

であり，実験の結果によく一致していることから，光誘起磁化の生成と検出がで

きていることがわかる.

サンフ。ルにバッファガスが含まれていない場合の自由誘導減衰の緩和時間はトラ

ンジットタイムと呼ばれる原子がビームをよぎる時間できまる.ビーム径が0.5rnrn

程度，試料の温度が 77
0
Cの時のトランジットタイムは rv3μsと予測され，実験で

観測された緩和時間をよく説明する.

サンプルにバッファガスが含まれると，図 5.8(a)や図 5.9に示すように自由誘

導減衰の緩和時聞が伸びる.これは，バッファガスの影響で，サンフ。ル原子の平

均自由行程が短くなり，サンプル原子が長くプロープ光内にとどまることにより

観測時聞が伸びるモデルで説明できる.このタイプの緩和は，もはやトランジッ

トタイムでは説明がつかず，拡散方程式にしたがう緩和が支配的になる.この場

合，レーザー光のガウシアン特性など様々な要因から非常に複雑な現象になるが，

定性的には， 1つないしは2つの指数関数的な減衰でフィッティングできる.図 5.8

(a)や図 5.9にそれぞ、れフーィッティングすることによって緩和時間を求めた.図 5.8

(a)は一つの指数関数で、フィッティングでき，その緩和時間は 15μsで、あった.図

5.9は二つの指数関数のフィッティングを用いて，早い緩和時間は rv10μs，遅い緩

和時間は rv80μsで、あった.これらの違いはビーム径やその重なりによる違いと考

えられる.

図5.8(a)と図 5.9にバッファガス (Herv5 Torr)を封入したノレピ、ジウムセルを

用いて観測した 87Rb(Y=2)の自由誘導減衰の信号を示した.図 5.8(a)は，横

磁場中の信号であり，図 5.9はゼロ磁場中での信号である.ラーモア歳差運動の周

期は磁気副準偉聞の分裂幅に対応しているため，図 5.8(a)のフーリエ変換からサ

ンプルに印加されている磁場を読み取ることができる.図 5.8(a)のフーリエ変換

を図 5.8(b)に示す 87Rbの基底状態の磁場に対する分裂は 0.7MHzjOeなので，

rvO.130eの磁場が印加されていることがわかる.図 5.9の信号は，ポンプ光の方

向に生成された光誘起磁化が周りに磁場がないので，その方向を保ったまま減衰

していくことを表している.

5.光誘記磁化の過渡現象 65 

5.2.2 告白誘導誠衰の龍号

バッファガス無しでの87Rbの基底状態 (F=2)における光誘起磁北の自臨誘導減

衰の磁場依存性とそのフ}リ江変換を賠 5.7fこ示す.瀦定は，残留滋場 (residuaI

magneもicfield)の時と，へんムホノレヅコイルによって作られる撲綴揚が 0.32Oe， 

0.650町立87Oe， 1.31 Oeの時について行った.

図5.7(めから横磁場の強さを増加させると，援動数が増加していっていることが

読み取れる.これは，外部磁場が増えることによって，磁気副準伎のゼーマン分裂

が大きくなり，光誘起磁化がそれに対応したラーモア議禁運動をするからである.

低磁場の場合の 87設bにお吋る磁気高IJ準設のゼー?ン分裂は87Rbの0.7MHzjOe 

であり，実験の結果によく一致していることから，光誘担諮化の生成と検出がで

きていることがわかる.

サンブワレにパップァガスが含まれていない場合の告曲誘導減表の緩和時間はトラ

ンジットタイムと呼ばれる原子がピームをよぎる時時できまる.ビーム径が0.5m認

程度，試料の温度が770Cの時のトランジットタイムは"，3μ と予測され，実験で

観測された緩和時間をよく説明する.

サンプルにバッファガスが含まれると，図 5.8(a)や関 5.91こ示すように自由誘

導減衰の緩和時間が伸びる.これは，パップアガスの影響で，サンプル原子の平

均自由狩程が短くなり，サンプル原子が長くプロ}ブ光内にとどまることによち

観ijllJ時間が伸びるそヂノレで説明できる.このタイプの緩和は，もはやトランジッ

トタイムでは説明がつかず，拡散方糧式iこしたがう緩和が文配的になる.この場

合，レーザー光のガウシアン特性など様々な褒因から非常iこ複雑今現象になるが，

定性的lこは， 1つ会いしは2つの指数関数的な減袈でフイッティングできる.関 5.8

(a)や罰 5.9にそれぞれフ・ィッチイングすることによって緩和時箆を求めた.国 5.8

(a)は一つの指数関数でプイツデイングでき，その緩和時間は15JLsで、あった.盟

5.9は二つの指数関数のアイツティングを用いて，早い緩和時間は"，，10μs，遅い緩

和時間は"，-，80μsであった.これらの濃いはど…ム認やその重なちによる違いと考

えられる.

国5.8(吟と図 5.9にバッファガス (He"，5 Torr)を封入したノレrジウムセノレを

舟いて観測した 87Rb(F'=2)の島由誘導減震の{雲寺な示した，国 5.8(a)は， 1黄
議場中の錆号であり，思 5.9Iまゼ、ロ舷場中で、の錆号である.ラーモア議議運動のj詫

期は諮気高IJ準惟間の分裂揺に対症しているため，国 5.8(a)のブーリエ変換からサ

ンプノレに印加されている磁場を読み取ることができる.臨 5.8(a)のフーリエに変換

を罰 5.8(b)に示す 87Rbの基感状態。〉磁場;こ対する分裂は 0.7MHzjOeなので，

"，0.130eの議場が印加されていることがわかる.図 5.9の倍号は，ポンプ。光の方十

向に生成された光誘起礎化が男りに議場がないので，その方向を保ったまま誠衰

していくことを表している.
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図 5.7:(a) 87Rbの基底状態において観測された自由誘導減衰信号の磁場依存性i

測定は，残留磁場(residualmagnetic field)の時と，ヘルムホノレツコイルによって

作られる横磁場が 0.32Oe， 0.65 Oe， 0.87 Oe， 1.31 Oeの時について行った. (b) 

(a)の自由誘導減表信号のフーリエ変換.
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醤 5.7:(a) 87Rbの基冠状態において観測された自自誘導誠諜殻号の磁場故存性;

測定は，残響磁場 (residualmagnetic五elのの時と，ヘノレムホノレツ口イノレによって

作られる横磁場が 0.32Oe， 0.65 Oe， 0.87 Oe， 1.31 Oeの時について行った. (b) 

(a)の産自誘導減表活号のブ}リエ変換.
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図 5.8: (a)ノ〈ッファガス He5 Torrを封入したセノレを用いて観測された 87Rb

(F = 2)の基底状態における自由誘導減衰信号. (b)そのフーリエ変換.
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図 5.9: (a)ノ〈ツファガス He5 Torrを封入したセルを用いて観測された 87Rb

(F = 2)の基底状態におけるゼロ磁場中での自由誘導減衰信号.
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間 5.9: (a)ノ〈ツアアガス日e5 Torrを封入したセノレを用いて観測された 87Rb

(F= 2)の基底状態におけるゼロ磁場中での自由誘導減表信号.
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5.3 自由誘導減表の緩和

5ふ 1 トランジットタイム(宝旨ansittime)による緩和

原子がレーザー光の有限の直径をよぎる時間をトランジットタイムとよぶ. ト

ランジットタイムには原子のレーザーの進行方向に垂直な速度成分が寄与する.気

体が熱平衡にあれば，気体原子の速度分布はマクスウェル・ボ、ルツマン分布とな

る.一つの方向についての速度分布は，

f(vz) =同一l冨expl-22q
¥2πkBT) ¥ 2kBT) 

と表せる.この分布速度の二乗の平均は

(5.47) 

η k~T 
くり“ >=-Lー

m 
(5.48) 

になる. トランジットタイムの逆数は，基底状態の緩和速度 'Ygroundに相当する.

'YgroundはLをビーム径として，

1/くり2>
'Yground rv L (5.49) 

である.よってトランジットタイム 'Ttransit'は

'Ttransit rv J芝v2> 

-幅 (5.50) 

で求まる.

緩和には，準位聞の占有数差が変化した状態から熱平衡状態に戻るまでの時間

の縦緩和時間むとスヒ。ンの位相がそろった状態から位相がバラバラの状態になる

時間の横緩和時間九がある.ビームを通りぬけた原子はセルの壁との衝突で熱平

衡に達する.励起された原子に対して壁との衝突で決まる緩和時間が九であり，

トランジットタイムで決まる緩和時間が九であると考えられ，九三九である.

5.3.2 拡散による緩和

バッファガスが封入された気体の緩和は，拡散方程式に従う.まず 1種類の

分子からなる場合を考える.空間位置r，時間tにおける拡散物質の濃度をu(r，t) 

とすると，拡散方程式は，

δu(υ) T"I'r72 
一一一 =D"V'lu(r， t) 。t 、

E
E
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5.3 自由誘導減衰の緩和

5.3.1 トランジット歩イム(Transittime)による緩和

原子がレーザー光の有限の寵後者よぎる持関をトランジットタイムとよぶ. ト

ランジットタイムには諒子のレーザーの進行方向に垂直な速度成分が寄与する.気

持が熱平衡にあれば，気体原子の速度分布はマクスウェノレ・ポノレツマン分布とな

る一つの方向iこついての速度分布は，

Jm  1i f772t12¥ 
f(vz) = 1一一-j exp i i 

¥2πkBT} ¥ 2kBT} 

と表せる.この分場速度の二乗の平均は

(5.4η 

k.~T 
くり“>=…ニー

m 
(5.48) 

になる. トランジットタイムの逆数は，義蔵状態の緩和速度 lyrou.nd，こ相当する.

19r的対註Lをピーム径として，

1/く v2> 
lyrou.nd rv L (5.49) 

である.よってトランジットタイム Ttransidコ;

Ttransit J芝京玄

= L高 (5.50) 

で求まる.

緩和には，準{立関の高脊数蓮が変化した状態から熱平衡状態iこ戻るまでの時間

の縦援和時間九とスピンの律相がそろった状態から位梧がバラバラの状態になる

時間の横緩和時間T2がある.ピームを通りぬけた黒子はセノレの墜との衝突で熱平

衡に遺する.腸起された原子に対して控との衝突で決まる緩和時間が九であり，

トランジットタイムで決まる緩和時興がむであると考えられ，九三九である.

5.3.2 結散による緩和

パップァガスが封入された気体の緩和は，拡散方程式に従う.まず 1種類の

分子からなる場合を考える.空間位震r，時間tにおける拡散物震の濃度をu(r，t) 
とすると，拡散方程式ほ，
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で与えられる.ここで，Dは，自己拡散係数と呼ばれる拡散物質の種類や温度に

よって決まる係数である.この方程式の解は，

I 1 ¥ 3/2 I r¥  
u(υ)=トニー) 切(一一 (5.52)¥4πDt J ---~- ¥ 4Dt J 

によって得られる.このように，自己拡散係数を求めることができれば，拡散に

よる現象を記述できるようになる.自己拡散係数は，入lを平均自由行程， iiを原子

の平均の速さとすると，

として与えられる.

D=竺一
3 

(5.53) 

次に粒子1と粒子2の2種類の分子からなる場合を考える.この場合の拡散方程

式は

δu(r， t) 
一一一 =D勺 2u(r，t) 

δt 

で与えられる.ここでD*は，

D* = ( n1 D1 +斗-2 D2) 
¥η1十 η2 n1十 η2 J 

一 ( P1 D1 +斗-1 D2) 
¥P1十 P2 P1十 P2 ) 

(5.54) 

(5.55) 

(5.56) 

によって得られる粒子 1と粒子2に対して同じ値をとる相互拡散係数と呼ばれる

ものである.ここで，nlとn2，P1とめ，D1とD2はそれぞれ粒子 1と粒子2の分

子密度と圧力，自己拡散係数である.

式(5.54)の方程式の解は，

I 1 ¥ 3/2 I r¥  
匂(r，t) = 1一一一 1exp 1-一一 (5.57)¥ 47r D*t J ---.-¥ 4D*t J 

によって得られる.この拡散係数を求めることができれば， 2種類の分子の拡散に

よる現象を記述できるようになる.

2種類の分子が半径 T1とT2の剛体球であり，気体分子の速度分布がマクスウェ

ル分布であると仮定すると，粒子 1の平均自由行程は，

入1=いかける(1十三rσ"r (5.58) 

で得られる.同じ成分同士の衝突が拡散に影響しないと考えると，

入1= {る(1+ :;) 1/2 o，，} (5.59) 
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で与えられる.ここで，Dは，告己拡散孫、数と呼ばれる拡散物質の種類や議度に

よって決まる係数である.この方程式の解は，

I 1 ¥ 3/2 I r ¥ 
u(r， t)斗一二… Iexp [-:.--.1 

¥ 41rDt J ---r ¥ 4Dt J 
(5.52) 

によって得られる.このように，自己拡散保数を求めることができれば，拡散に

よる現象を記述できるようになる.自己拡散係数は，んを平海自由行窓，むを5若干
の平均の速さとすると，

として与えられる.

D = Al'U -

3 
(5.53) 

次に綾子1と粒子2の2種類の分子からなる場合を考える.この場合の拡散方議

式は

u(r， t) .--n ... .，2 
8t ロ D勺匂(r，t) 

で与えられる.ここでD裁は，

D* = ( nl D1十斗-2 D2) 
¥nl十 η2 nl十 n2 J 

一 ( Pl D1十 P1 D2) 
¥P1十 P2 P1十 P2 J 

(5.54) 

(5.55) 

(5.56) 

によって得られる粒子 1と粒子2に対して問じ穏をとる相五拡散係数と呼ばれる

ものである.ここで.n1とπ2.P1とP2.D1とD2はそれぞれ粒子 Iと粒子2の分

子密度と車力，自己拡散棒、数である.

式(5.54)の方程式の解は，

I 1 ¥ 3/2 I r ¥ 
u(r， t) = I -;-:ι::;: I exp [ -..:'*.1 1 (5.57) ¥ 41rD吋 J ---r ¥ 4D吋 j

によって得られる.この拡散採数を求めることができれば， 2種類の分子の拡散に

よる現象を記述できるようになる.

2種類の分子が半笹T1とT2の開{本球であり，気{本分子の述要分布がマクスウェ

ノレ分布であると依定すると，粒子 1の平均告白行患は，

入1=いるσける(1+ ::)ヘ12)-l (5.58) 

で得られる.同じ成分間士の欝突が拡散に影響しないと考えると，

(5.59) 
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として得られる.同様に，粒子2の平均自由行程は，

入2= {る(1+完)11 (5.60) 

として得られる.ここで， σ12=σ21である.一方，それぞれの粒子の平均速度は，

(8kBT¥1/2 

V=I一一一一 l
¥ 1rm J 

(5.61) 

によって得ることができる.異なった 2種類の分子の衝突断面積σ12は，粒子1と

2の半径をそれぞれη，ア2とすると π(r1+ r2)2によって得られる粒子 1と2の半

径をそれぞれr1，r2とすると，速さ Uで運動している粒子lが静止している粒子2

に衝突するのは球の中心から (r1+ r2)の範囲内に限られ，運動している粒子 1は，

半径九 +r2の大きさを持ち粒子2は点と考えて良いことになる.この幾何学的な

断面積σ12は，衝突断面積と呼び， π(r1+ r2)2で得られる.衝突断面積は粒子2の

立場で考えても同様の結果が得られるため σ12=σ21となる.

以上の議論を使うと，温度700Cの時の相互拡散係数は0.006m2Jsで、あった.ル

ピジウムの圧力は，式(3.7)によって得られる.ヘリウムの圧力は， rv5 Torrであ

る..ルピジウムの半径には，金属結合半径の 2.47X 10-10 mを，ヘリウムの半径

にはファンデノレワ}ルス半径である1.4X 10-10 m を用いた.ここで求めた相互拡

散方程式を使って光誘起磁化の緩和の様子をシュミレーションすることが可能であ

るが，拡散方程式に従う緩和は非常に複雑であり上手くフィッティングすることが

困難である.そこで，本研究で得られた FID信号に対しては，定性的に 1つの指

数関数もしくは， 2つの指数関数の和を仮定してフイッティングを行った. 2つの

指数関数を用いた理由は次の通りである.生成光がサンフ。ルセルを通過している

すべての部分で光誘起磁化が生成される.生成光と検出光の同軸l宝が増すと，サ

ンフツレセルのビームが通った領域すべてに光誘起磁化を生成し，またそれを検出

することになる.この時，最も単純なモデ、ルとしては，長い円筒形の領域に光誘

起磁化が生成されることになる.ここで生成された光誘起磁化がプロープ光の領

域から拡散することを考えると，本実験の場合，ビーム断面方向には 1 mm程

度，ビームの伝播方向には 1cm程度となり，長い緩和と短い緩和が考えられるか

らである.
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として得られる.同様に，粒子2の平均島由行程は，

(5.60) 

として得られる.ここで， σ12= (721である.一方，それぞれの粒子の平均速度は，

(8kET¥1/2 
v口 i 一一一一一 i 

¥ 1rm / 
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によって誇ることができる.異なった2護類の分子の衝突断簡積σ12は，粒子1と

2の半径をそれぞれ Tl. T2とするとタ(γ1+ T2)2によって得られる粒子 1と2の半

径をそれぞれ九ア2とすると，速さりで運動している経子1が静止している粒子2

に衝突するのは球の中心からか1十乃}の範題内に誤られ，運動している粒子u丸

半径 T1十円の大きさを持ち粒子2は点と考えて良いことになる.この幾何学的な

断面積σ12，丸衝突断面積と時び， π(Tl+ T2)2で得られる.指突軒高積は粒子2の

立場で考えても関様の結果が鐸られるため σ12出 σ21となる.

以上の議論を使うと，温度70tの時の拒互拡散孫数は0.006m2Jsで、あった.ノレ

ピジウムの底力iえ式(3.7)によって得られる.ヘジウムの圧力は. 1"V5 Torrであ

るいノレピジウムの半径には，金属結合半径の 2.47X 10-10 mを，ヘラウムの半筏

にはファンヂルワーノレス半径である1.4X 10-10訟を用いた.ここで求めた結五拡

散方程式安使って光誘起磁化の緩和の様子を、ンュミレ…ションすることが可能でまう

るが，拡散方穣式iこ従う緩和は非常に複雑であり上手くブイツティングすることが

密難である.そこで，本研究で樽られたFID借号に対しては，定性的に 1つの指

数関数もしく f'i， 2つの指数龍数の和を復定してアイツディングを行った.2つの

指数関数を用いた理由は次の通ちである.生成売がサンプノレセんを通過している

すべての部分で光誘起磁化が生成される.生成光と検出売の需斡性が増すと，サ

ンフ。ノレセルのピームが通った領域すべてに光誘起磁化を生成し，またそれを検出

することになる.この時，最も単純なモデノレとしては，長い円筒形の領域に光誘

廷磁北がきた成されること iこなる.ここで生成された光誘起磁化がプロープ光の領

域から拡散することを考えると，本実験の場合，ピーム断面方向には 1 mm程

度， r-ムのイ云諸方向には 1cm経度となち，長い緩和と短い緩和が考えられるか

らである.
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6 光誘起磁化の純光学的制御、

離調された円偏光は，ゼーマンライトシフトと呼ばれる効果によりレーザー光

方向の仮想的な磁場として働く.本研究では，光誘起磁化を純光学的に任意軸周

りの回転や位相制御を行うためにこの効果を用いた.共鳴励起による光ポンピン

グの効果はポヒ。ュレーションを変化させるが，非共鳴励起によるゼーマンライト

シフトは仮想的な遷移によって引き起こされるためポピュレーションを変化させ

ないので，光誘起磁化を断熱的に制御できる.この磁場は，光のパルス幅で、決ま

る時間で働く高速にスイッチ可能な磁場で、あり，非常に有用である.

6.光誘趨磁也の純光学的制御 71 

s 光誘起磁化の純光学的制御:

離調された円偏光は，ゼーマンライトシブトと呼ばれる効果によりレーザー先

方向の仮想的な磁場として働く.本都究では，光誘結織化会純光学的に缶意韓員

りの回転や位相制御を行うためにこの効果を用いた e 共鳴諮起による党ポンピン

グの効果はポピュレーションを変記させるが，非共鳴瀦結によるゼーマンライト

シフトは仮想、的な遷移によって引き起こされるためポ}::O.:::l.レーションを変告させ

ないので，光誘起磁化を断熱的に説得できる.この磁場は，売のパノレス躍で決ま

る時間で鶴く高速にスイッチ可能な議場であち，非常に脊沼である.
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6.1 ゼーマンライトシフトによる仮想的な磁場

ゼーマンライトシフトの効果を用いた仮想的な磁場の発生を簡単に説明する.一

般的な説明は序論ですでに述べたとおりである.ライトシフトは，図 L1(a)に示

すように，赤方離調された光が原子に入射されると，電気双極子遷移が許容され

たエネルギー準位のみが外側に広がり，逆に青方離調された光が原子に入射され

るとエネルギー準位が内側に狭まる現象である.原子に離調したσ+円偏光が入射

される場合を考える.この場合，選択則によって遷移が許される準位のみのシフ

トが起こる.結果，図 L1(b)に示すように，離調されたσ+円偏光の入射によって

ゼーマン副準位の縮退が解ける.ゼーマン副準位の縮退が解けたことは磁場を印

加したことに等しいため仮想的な磁場が発生したと考えることができる.

離調した円偏光励起による仮想的な磁場の発生を，密度行列を用いて詳しく説明

する.図6.1に示すような，基底状態に 11')と12')の縮退した二準位を持ち，励起

状態に 13)を持つ三準位系を考える.旬。を三準位系の原子のハミルトニアン，11.1 

をゼ}マン相互作用のような時間に依存しない摂動ハミルトニアン，そして冗2を

原子と光の相互作用ハミルトニアンとする.光パルスの間，討に摂動ハミノレトニ

アン冗2が加えられる.衝撃励起の条件ω21tp<< 1が満たされるならば，言い換え

ると，光パルスの照射時間の逆数が副準位聞の分裂周波数に比べて非常に大きい

場合，摂動ハミルトニアン冗1を，光パルスの間無視することができる.

ム
13) 

，/ r 1
31 ¥

r1
32 

1 、

111)J= 
"，、，J'

γ1 

図6.1:三準位系

12') 

無摂動系において，円偏光のような特別な偏光をもっ光が 11')と13)の間の遷移

のみを引き起こすとする.量子ビートで考えた時と同様，基底状態の二重縮退は，

?むによって縮退が解かれ，図5.1(b)に示すように，二つの固有状態 11)と12)に
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6.1 ゼーマンライトシフトによる仮想的な磁場

ゼ}マンライトシアトの効果を用いた仮想的な磁場の発生を簡単に説明する.一

般的な説明は序畿ですでに述べたとおりである.ライトシフトは，関1.1(a)tこ示

すように，部方離鯛された光が探干に入射されると，議集双趨子遷移が許2きされ

たエネルギ…準{立のみがタトfJtl1に広がち，逆に青方離読された光が厚子に入射され

るとエネルギ…準位が内側に狭まる現象である.原子に離鵠したσゃ円儲光が入射

される場合を考える.この場合，選択射によって遷移が許される準設のみのシフ

トが程こる.結果，罰1.1(b)に来すように，離鈍されたσ十月犠光の入射によって

ゼーマン器準{立の縮退が解ける.ゼーマン富11準{立の縮退が解けたことは議場を印

加したことに等しいため仮招的な滋壌が発生したと考えることができる.

離調した円鋳光励起による夜認的な舷場号発生を，密度行列を用いて詳しく説明

する.関6.1tこ示すよう札基底状態に 11')と12')の結返したこ準{立を持ち，励題

:炭諸に '3}を持つ三準位;容を考える.旬。を三準{立系の原子のハミノレトニアン，11.1 

をゼ…マン相互作用のようえt時間に故存しない摂動ハミノレトニアン，そして?わを

原子と光の棺草作用ハミノレトニアンとする.党パルスの間，11.'ζ摂動ハミノレトニ

アンチi2が恕えられる.第撃励組の条14:ω'21tp<< 1が満たされるならば，震い換え

ると，光パノレスの鰻射時間の逆数が高'1準位開の分裂周波数に比べて非常に大きい

場合，接融ハミノレトニアン?も者，光パルスの間無視することができる.
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関6.1:三準{立系

12') 

無摂動系において，円鋸光のような特別な議光をもっ光が '1')と13}の関む遷移

のみな引き恕こすとする.章子ピ}トで考えた時と毘様，基底状態の二重縮退i丈

?むによって結還が解かれ，詔5.1(b)に示すように，二つの菌宥状態/1}と12}に
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分裂する.これらの状態は，

(11')，12')) = (11)，12))T 

によって関係づけられる.ここで，

T=fcos; 
¥ 8m2 

、
-8m2 

・

C082 J 

73 

(6.1) 

(6.2) 

である.よって，無摂動ハミルトニアン旬。に関する密度行列p'と摂動ハミルトニ

アン旬。+討1に関する密度行列pは，p = Tp'T-:1の関係によって関連付けられる.

基底状態のエネルギーがゼ、ロならば，三準位系の原子のハミノレトニアン旬。は，

旬。=恥3113)(31， (6.3) 

で表現される.ここで，払)31は，基底状態と励起状態の間のエネノレギー差を表し

ている.原子と光の相互作用は，

五χ
討2=す(11')(31+ 13) (1'1) (eiwLt + e-叫 t)， (6.4) 

として表現される.ここで， χは，光学的なラピ周波数で， ωLはレーザーの周波

数である.回転波近似を使うことによって，全ハミルトニアン旬。+討2は，回転

系におけるハミルトニアン討T として書き直せる.

討r-ぬ 13)伊l十字削31+ 13)(1'1 (6.5) 

ここで，ム =ω'31一ωLは光学的選移の共鳴周波数からのレーザー周波数の離調を

示す.

系の運動方程式は，

dρ1 
一=一一[1ir，p'] + f 1 (p')必叩叫 +fが )ojj-diagonal (6.6) 
dt n 

として得られる.〆は回転系での密度行列で， f}は光学的なポピュレーションの

減衰レート， f2は，光学的な位相緩和レートである.これらの緩和に加えて，基

底状態の副準位 11')と12')に関する副準位の減衰レート "}'1と位相緩和レート "}'2を
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分裂する.これらの状態iえ

(11')，12') )ロ (11)，12))T (6.1) 

によって関係づけられる.ここで，
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である，よって，無主異動ハミルトニアン討。に関する密度行列ρfと摂動ハミノレトニ

アン旬。十字t1に関する密度行列ρは， p = Tp'T-1の関係によって関連付けられる.

基態状態の広ネノレギーがゼロなら詰，三準{立系の男子のハミノレトニアンチtoは，

1lo出 払川3)(31， (6.3) 

で表現される.ここで，払)31は，器蹴状態と励起状態の開のエネルギー差者表し

ている，諜子と光の相互作用は，

究2=守仰い13)(1'1)計十6叫 (6.4) 

として潔現される.ここで， χは，光学告さなラぜj需波数で9ωL'まレーザーの鰐波

数である.回転波近似を使うことによって，全ハミノレトエアン千五0+究2は，自転

系におけるハミノレトニアンチtrとして書き直せる.

究r= 1iLlI3)例十子川31+ [3)(1'1)， (6.5) 

ここで，ムコ=ω31一 以L'立光学的滋移の共鳴罵波数からのレーザー周技数の離闘を

示す.

系の溜動方程式は，

dρF 
-=-l千tr，p']刊 1(p')dia9onal十九(ρ')off-dia9onal (6.6) 
dt 1i 

として詩られる.ρFは自転系での密度行列で，れは光学的なポピュレーションの

譲渡レ…九日は，光学的な控相緩和レートである.これらの緩和に加えて，

悲状態の街準位 11うと /2')に関する器準位の減衰レート 71と位相緩和レート%な
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考慮すると，以下の微分方程式がえられる.

ddt ρ;1=zχ (P~3 -P~l) +γ1 (P~l 一 ρ~2) + f1勺i3

d . iχ 

dt 
12=--A2-72A2 

dρ;tx(11)( ・ )p~dtP~3 = -2\.(P~1 -P;3) + (ib. -f
2)p;3 

d . iχ 
-h=ーら-"(:必1dr .t.~ 2 

dd 
t 
;2=-71(ph-A2)+rI勺i3

d 

dt ;3=?L ρ~1 + (ib. -f2)ρ;3 

d 
ρi 

zχ (p~ ρ~3) + ( ・ム )p~ 
diP31 = 一一 ρ~1 -P33) + (-ib. -f2ρ31 

d . iχ 
dtph = ーすρ~2 + (-iム-fがi2

d I iX 
dt ゐ= 一一(P~3 -P~l) -f1P~3' (6.7) 

ここで， r1=F131+r132である.自由原子の場合は， f2 = fd2によって，光学

的な位相緩和レートが得られる.f1
31とf1

32の聞には，わずかな差があるが，簡

単のためにf1
31とf1

32が同じ値として， r131=F132=r2とする.

ここで，パルス照射時間に比べて基底状態の緩和が非常に遅いとすると， "(1と

"(2の項を無視することができる.コヒーレンスを表す

Xij = Pij + Pji Yij = i(Pijーか) (6.8) 
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考慮すると，以下の微分方翠式がえられる.

ddt A 1 2 守~L(いpA;3 一Aぬω1)+1泊1(ρA; 1 一A必ω2)十仔F巳J戸ん3幻1p;
d . iχ 
-A2m--A2-72A2 dt'u 2 

dd t ;32 iX(ρ;l-ρみ)+ (iLl-r申込

d l iX 
-A1= 一ρ;s-72Al
dt''''~ 2 

ddt p;2 口 -/1(ρ;1-ρ~2) 十 r1勺;s
d 

dt 
ρi3=zχρ~1 + (iLl -r2)p~3 

ナ

"d tχ 
dt iz 口一一(P~l -P;3) + ( -iLl -r 2)P~1 
d . iχ 

dt 
ρi2m--A2十 (-ib.-rがj2

d ， iχ 
dt ふ=…τ;(ρ;3-A1)一日ρ;37 (6.7) 

ここで， r1口r131+ r132である.島畠探子の場合は，r2 = rd2'こよって，光学

的な詑相緩和レートが得られる.F331とr1
32の関には，わずかな差があるが，箆

単のためにr1
31とr1

32が関乙笹として， F13322F132口じとする.

ここで，パルス照射持需に比べて義感状態の緩和が非常に遅いとすると， γ1と

12の項を無視することができる.コとーレンスを表す

Xij口 Pij+ρ'ji 訴j口 i(Pij-Pji) (6.8) 
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を導入すると，式(6.7)は，

d ρI んyUl131 ρ3 d
i
Pll 一一 3+r1 3 

d ρf232J Y3 dt2=r1 

d， X 
dt ゐ=-uh-rIA3

d . γU2 . 

dtX12 
= -2"Y23 

d _.1 X_， 
dtY12 2"

X23 

d __， ムu;3-r22;2
diX13 

会;3 = ーム43+χ(ρ;lーら)-r2山
d _， χ~2 + llY~3 -r 2X~ diX23 

= 2YI2 + d.Y23 -l'2X23 

d 
U2
， χ， ，

U2 
， 

(6.9) 
dtY23 

= 2"
X12十ム223-r23

と書き換えられる.

十分励起が弱く励起状態のポピュレーション及び光学コヒーレンスが小さいと

いう仮定の下では，

J143=0= 主計2 十 llY~3 -r 2X~3 
dt 

ilu;3=O=主z;2+ムら -r必3dt 
(6.10) 

となり，準定常的な光学的なコヒーレンス

21-YAX~2 + r2Y~2 
23∞-A

2(ム2+n)
F242+ムu;2

Y23∞=χ --
ーーーω2(ム2+n)

が得られ，光学的なコヒーレンスを基底状態のコヒーレンスのみで記述できるよ

うになる.この準定常解を用いると，基底状態のコヒーレンスの時開発展は，

(6.11) 

J1212=-742+5u;空
dt 

-U; ， --J'< -v J .. 
Jlu;2=-542-w;2 dtJJ.. --J.. 'JJ .. 

(6.12) 

として得られる.ここで，
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を導入すると芽式(6.7)は，

d 
…主話3 rl 31Y01 33 -Az 

dt 2 

d P2，…32p~ 
-:;;s22 = 九 3dt 
d 

χ均一F243-A3 出

dt 2 
d 1 χ 
一;:;:X12 お 一一品3dt 2 
d χr 
dtu;2 出 "f¥X23 

2 

d _-' 
dt 口 dYi3- r2X~2 

d _1 
…ム43十χ(ρ;l-A3)-r2U;3dtY13 = 

d __1 χf 
ム話3-r2X~3 一;;X23 = …吉12dt 2 

d ト;2÷ムら一M3-y;3 同

dt 
(6.9) 

と書き換えられる.

十分励起が弱く励起状態のボrュレーション及び光学コと…レンスが小さいと

いう仮定の下では，
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とな立準定常告さな光学的なコヒーレンス

ピ-~，ムX~2 + r2吉;2
お∞一人 2(ム2+rn

F242÷ム話2
Y23∞口 χ -

一一
“ 2(ム2十rn

が得られ，光学的な口ヒーレンスを基底状態のコと…レンスのみで記述できるよ

うになる.この準定常併合用いると，基底状態のコヒ…レンスの時関発展は，
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，J
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J242 口…γz;空十 ðY~2dt--''(' '--1.，(. -07J.，(. 
Jlu;2=-5z;2…w;2 dtV!/' --1.，(. 1071.，(， 

(6.12) 

として得られる.ここで，

5口ム χ2 
4(ム2 十 r~)

i=r χ2-
2 4(ð2 十 r~)

(6.13) 
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である.

式(6.12)の微分方程式を解くと，一般解は，

X12 = Aco哨t-ct)e-̂l
t 

Y12 = Asin(otーゆ)e-̂l
t (6.14) 

として得られる.ここでト Aとゆは初期条件によって決定される振幅と位相であ

る.oはライトシフトを表し， γは光による減衰を表す.ライトシフトは光の場に

よって引き起こされる歳差運動の角周波数に対応する.図 6.2に示すようにライト

シフト 6は離調に対して分散型の依存性を持ち，減衰効果γは，吸収型の依存性

を持つ.
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図 6.2:離調周波数に対するライトシフト 6と光による減衰γの振る舞い.
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である.

式(6.12)の数分方謹式を解くと，一殻解iえ

X12 = Acos(ot一手片山守t U122Asizl(長一手)e-守t (6.14) 

として得られる.ここでト Aとゅは初期条件によって決定される援搭と位相であ

る.oはライトシフトを表し， γは光による減衰を表す.ライトシフトは光の場に

よって告を起こされる歳差運動の角周波数に対応する.悶 6.21こ示すようにライト

シフト 5は離鵠に対して分散型の依存性を持ち，減装効果γは，吸収型の依存性
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6.2 純光学的制御の実験

ライトシフトの効果による仮想的な磁場を用いて光誘起磁化の任意軸周りの回

転と歳差運動の位相制御を純光学的に行った.その実験配置図を図 6.3に示す.両

実験とも，生成光の光ポンピングにより光誘起磁化を生成し，生成された光誘起

磁化を制御光がつくるライトシフトによる仮想的な磁場によって制御し，それら

の様子を検出光によって観測する.それぞれの光の入射タイミングは図 6.4に示す

とおりである.

実験には，直線偏光の半導体レーザーとチタンサファイアレーザーの 2台を用い

た.半導体レーザーの発振周波数は， MCDが比較的大きい 87Rb(F=2→F'=l) 

の遷移に固定した.チタンサファイアレーザーの発振周波数を掃引することによっ

て87Rb(F = 2→F' = 1)の遷移からの離調の大きさを変えることができる.

半導体レーザーから出た光をビームスプリッターで 2本にわけ，それぞれ生成

光と検出光として用い，チタンサファイアレーザーから出た光を制御光として用

いる.生成光と制御光は，音響光学変調器 (Acousto-OpticModulator; AOM)に

よって任意のパルス幅のパルスに切り出された後，入/4板を通って円偏光にされて

からサンフ。ルに入射される.
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図 6.3:光誘起磁化の純光学的制御の実験配置図.

AOMは， rfが印加されている時に図 6.5に示すような回折光を発生する.この効

果を用いて印加する rfをパルス化することによって， CW発振のレーザーからパ

ルスを切り出している.実験に用いるパルスは， AOMによる+1次の回折光を用
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図 6.4:光誘起磁化の純光学的制御の実験における光ノミルスの制御タイミング.

いており，十l次の回折光は図 6.5に示すような周波数シフトを引き起こす.本研

究で用いたAOMの場合は80MHzのシフトを引き起こす.本研究では，検出光に

もAOMの回折光を用いて，生成光と検出光による周波数のズレを無くした.
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図 6.5:音響光学変調器 (Acousto-OpticModulator; AOM)による回折の原理図.

本研究で制御，観測しているのは，個々のスピン(磁気モ}メント)ではなく，検

出光の中にある個々の原子の磁気モーメントを足し合わせた巨視的な磁化である.

レーザー光はガウス型の不均一な光強度の空間分布を持っている.ライトシフト

の効果は，光の強度に依存するので，光制御にレーザーを用いると仮想的な磁場

の強さも不均一な空間分布を持ってしまう.このため，制御光の中で，磁気モー

メントの回転にパラつきが出ることになりコヒーレンスを壊す結果を招いてしま
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う.断熱的な純光学的制御を行うためには，光強度の空間的分布が均一である必

要がある.本研究では，制御光のビーム径をレンズによって 2cm程度に広げてか

らアパチャーによって周りを削り， "，，1 cmのピ}ム径にして，不均一な効果を極

力抑えた.

生成光と検出光は， "，，0.50 の角度で交わっており，そのビーム径は ""lmm程度

なので，二つのビームはほぼ同軸，かつ 1cmセノレの中で、十分重なっていると考え

られる.制御光が，生成された光誘起磁化の一部分だけに照射される状態である

と，制御光の影響を受けない部分ができてしまう.このため，垂直方向から入射

する制御光は，サンフ。ル直前のシリンドリカルレンズによって生成光と検出光の

重なりをすべて照射できる 1mmxlOmmのビーム径に絞った.

光誘起磁化の任意軸周りの実験と歳差運動の位相制御の実験は，サンフ。ル位置

の磁場環境を変えることによって切り替えることができる.それぞれの実験にお

けるサンフ。ル位置で、の実験概念図を図6.6に示す.
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図6.6:(a)光誘起磁化の歳差運動の位相制御の実験概念図.(b)光誘起磁化の任意

軸周りの回転の実験概念図.

光誘起磁化の歳差運動の位相制御の実験は，図 6.6(a)のように生成光と検出光

に対して垂直に磁場 Hoが印加され，磁場と同じ方向に制御光が入射される.磁
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場H。は，ヘルムホルツコイノレによって作られておりサンフ。ル位置で、は均一磁場で、

ある.

一方，光誘起磁化の任意軸周りの回転の実験でも，図 6.6(b)のように，生成光

と検出光に対して垂直に制御光を入射した.この実験では，サンフ。ルはμ-metalの

中に置かれ磁気遮蔽される.残留磁場が残るようであれば，周りの磁場環境を微

調してサンフツレ位置で、ゼロ磁場になっている.ゼロ磁場が実現できているかどう

かのチェックは，検出光の方向以外にも，ポンプ・プローブ法を行って FID信号

を検出し， FIDの信号が振動を起こさないことを調べることによって行った.
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6.3 純光学的制御の実験結果

6.3.1 歳差運動の位相制御

光誘起磁化の歳差運動の位相制御の実験結果を図 6.7と図 6.8に示す.これらの

信号は，生成光によって生成された光誘起磁化が外部磁場の周りを歳差運動して

いる状態に，制御光ノそルスを外部磁場と同方向に入射し，制御光ノ勺レスの仮想的

な磁場の効果によって歳差運動の周波数を制御し，歳差運動の位相をずらす実験

である.両結果とも， σ+の制御光パルスが入射されている間，光誘起磁化の歳差

運動の速さが速まり， σーが入射されている聞には，光誘起磁化の歳差運動の速さ

が遅くなっていることがわかる.
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図 6.7:光誘起磁化の歳差運動の位相制御の実験結果.離調は， -2.43 GHz. 
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図 6.7:光誘起磁化の歳差運動の位相制御の実験結果.離調は， -2.43 GHz. 
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6.3.2 任意軸周りの回転

図6.9に，典型的な光誘起磁化の任意軸周りの回転の実験結果を示す.図から，

制御光が入射されている間，光誘起磁化の信号が振動していることがわかる.制

御光を切っている時の信号は，生成光の入射方向に生成された光誘起磁化が，そ

のままの方向を保ちながら，拡散によって減衰してし 1く信号であり，制御光が入

射されている時の信号は，制御光を入射している間，制御光の周りを生成された

光誘起磁化が歳差運動している信号である.
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図 6.9:典型的な光誘起磁化の任意軸周りの回転の実験結果.

図6.10は，光周波数を -3.5GHz離調させた制御光ノξルスの入射タイミング依

存性の実験結果である.制御光の光強度とパルス幅が一定の条件で，入射する時

間をずらして測定を行った.光誘起磁化は，制御光ノ勺レスを入射した瞬間から変

化し始め，制御光パルスを入射している間中変化し，入射パルスが切れると光誘

起磁化の変化が止まることがわかる.また，十分熱平衡状態に達し，コヒーレン

スが存在しない状態では，制御光ノ号ルスを入射しても変化は起こらない.

図6.11は，光周波数を -3.5GHz離調させた制御パルスのパルス幅依存性の実

験結果である.制御光の光強度と入射タイミングは一定で，パルス幅を， 2，7，10， 

22， 33μsと変化させて測定を行った.測定結果から，制御光パルスのパルスが入

射している問，光誘起磁化を変化させていることがわかる.
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ない.わずかなズレは，入/4板の精度による円偏光の乱れによるものと考えられ

る.制御光ノ勺レスの光周波数が原子の共鳴周波数から離調されている時は，図6.12

(a)のように，制御光パルスが入射されている聞にO点をよぎる光誘起磁化が歳差
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運動する振る舞いをする.しかし，離調周波数が小さい場合は，図 6.12(b)に示

すような，光による減衰効果によって激しい減衰が引き起こされ光誘起磁化が制

御光パルスの方向の周りを歳差運動する振る舞いは起こさない.

光誘起磁化の任意軸周りの回転の離調周波数依存性を図 6.13と図 6.14，図 6.15

に示す.図 6.13(a)と図 6.14(a)，図 6.15(a)は，時間領域での測定結果である.

制御光ONの時の信号は，[A exp( -'lt) + B exp( -'2t)] cos(ωt) exp( -，t)によって

フィッティングすることができる.ここで，[A exp( -'lt) + B exp( -'2t)]の部分は

制御光OFFの時のFIDであり， cos(ωt) exp( -，t)の部分は，制御光パノレスの効果

を表す.よって，制御光ONの時をフィッティングしたものを制御光OFFの時を

フィッティングしたもので割ることによって，光誘起磁化に対する制御光パノレスの

効果のみを抜き出すことができる.制御光パルスの効果のみを抜き出したものを

フーリエ変換したものを図 6.13(b)と図 6.14(b)，図 6.15(b)に示す.制御光パ

ルスの効果をフーリエ変換して得られたフーリエスベクトルの中心周波数を歳差

運動周波数として離調周波数に対してプロットしたものを図 6.16に示す.制御光

パルスによる仮想的磁場の効果は，吸収線付近では okHzであり，吸収線の両側

で最大値をとり，そこから離調周波数の絶対値が大きくなるにつれて小さくなっ

ていく.

光誘起磁化の任意軸周りの回転の振る舞いは，離調周波数が原子の共鳴線付近

の場合は，光による減表効果が非常に大きく，光誘起磁化の制御光パルスによる

歳差運動が検出できない.共鳴励起の場合は，光強度が変化しでも，光誘起磁化

の歳差運動周波数は， 0 kHzのままで，変化しない.離調周波数の絶対値が大き

くなるにつれて，光による減衰効果が小さくなっていく.これは，図 6.13(b)と

図6.14(b)において，離調周波数が小さい時には広がってスベクトル強度が小さ

かったフーリエスペクトルが，離調周波数が増加していくごとにスベクトノレ強度

が大きくなり，またその形がシャーフ。になっていくことから読み取れる.最終的

に，離調周波数の絶対値が非常に大きい部分では，フーリエスベクトルの形はあ

まり変わらない状態になっていることがわかる.

図6.17に， -1， -2， -3， -4， -5 GHzにおけるライトシフトの効果によって引き起こ t

される光誘起磁化の歳差運動周波数の光強度依存性を示す.ライトシフトの効果

によって引き起こされる光誘起磁化の歳差運動周波数は光強度に比例することが

わかる.
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純光学的制御の実験の考察

光誘起磁化の純光学的制御において，多少の修正は必要であるが，光誘起磁化の

制御光パルスによる制御は式(6.14)によってよく説明することができる.式(6.14)

によると，ライトシフトの効果によって引き起こされるエネルギー準位のシフト

と光による減衰効果は同時に起こることがわかる.その振る舞いは，吸収線付近

では，光による減衰効果が支配的であり，十分に離調周波数をとったところでは

ライトシフトの効果が支配的であり，その聞の状態は，両方の効果の兼ね合いに

よって決まる.以下，光誘起磁化の純光学的制御に関する実験の考察をしていく

が，これらの振る舞いによる効果は随所で見受けられる.

6.4 

歳差運動の位相制御

図6.7と図 6.8の光誘起磁化の歳差運動の位相制御の実験において，光誘起磁化

の歳差運動の速さが， σ+の制御光パルスが入射されている時には早くなり， σーの

制御光パルスが入射されている時には遅くなることは，図 6.18に示すような簡単

なエネルギー準位のモデ、ルで、説明することができる.図 6.18の(a)，(b)共に，外部

磁場が印加されているため，励起状態と基底状態の縮退が解けているとする.こ

の状態に， σ+の制御光パルスが入射される場合， σ+の光が選択則を満たす準位の

みがライトシフトを引き起こすため，図 6.18(a)のように基底状態と励起状態の

副準位間隔が広がり，歳差運動の速さが速くなることがわかる.σ+の制御光ノ号ル

スが入射される場合も同様に，選択則を満たす準位のみがシフトし，結果，副準

位間の間隔が狭まり，歳差運動の速さが遅くなる.
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図6.7と図 6.8の比較から，離調周波数が，あまり大きくない場合は，図 6.7の

ように，ライトシフトの効果が大きく素早く光誘起磁化の歳差運動の位相をずら
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6.4 純光学的制御の実験の考察

光誘恕磁化の純光学的制御において，多少の修正は必要であるが，光誘題磁化の

制御光パルスによる説得は式(6.14)によってよく説明することができる.式(6.14)

およると，ライトシフトの効果によって引き是こされるエネルギー準伎のシフト

と光による滋衰効果は問時;こ起こることがわかる.その援る舞いは，吸収蟻付近

では，光による減衰勢巣が支配自きであち 3 十分に離諒期液数をとったところでは

ライトシフトの効果が支配的であり，その間の状諮iま，問方の効果の兼ね合いに

よって決まる.以下，光誘恕滋イむの純光学的崩御に関する実験の考察そしていく

が，これらの振る舞いによる効果は詰所で見受けられる.

6.4.1 歳差運動の位相斡得

国6.7と図 6.8の光誘起磁化の歳差運動の位持制御の実験において，光誘起磁イじ

の議差運動の速さが，ぴ十の串~1鍔光パノレスが入射されている時には早くなり， σーの
制御光パルスが入射されている時には遅くなることは，題 6.18に示すような簡単

なエネルギー準位のモデノレで、説明することができる.毘 6.18の(a)，(b)共iム外部

磁場が印加されているため，励起状鵡と基底状懇ゎ縮退が解けているとする.こ

の状態に， σ÷の制御光パルスが入射される場合，ぴ十の光が濯択則を措たす準{立の

みがライトシフトをきiき記こすため，関 6.18(a)のように基底状醤と励起状態の

話IJ準設問隠が法がち，撤競運動の速さが速くなることがわかる.ぴ十の制御光パノレ

スが入射される場合も同様に，選択則を溝たす準イ立のみがシフトし，結果，酎準

イ立関の関需が狭まり，議差溜動の速さが遅くなる.
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菌 6.18:磁場中での開館光説起に対するエネルギー準訟のライトシアト効果.い)σ十

円器売の時. (b)σ一再信光の時.

関6.7と図 6.8の比較から，離競馬波数が，あまり大きくない場合誌，閣 6.7の

ように，ライトシフトの効果が大きく素早く光誘起磁化の歳差運動の位相をずら
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すことができるが，光による減衰効果によって光誘起磁化が減衰してしまう.一

方，図 6.8の(a)と(b)のように，大きく離調周波数をとった場合は，光による減

衰効果が小さく光誘起磁化の減衰が顕著には表れないが，仮想的な磁場の強さが

弱くなるため，位相をずらすのに時間がかかることになる.

6.4.2 任意軸周りの回転

図6.9に示した典型的な光誘起磁化の任意軸周りの回転に関する信号は，ライ

トシフトによる仮想的な磁場の効果が光の吸収による減衰効果より支配的であり，

ある方向に生成した光誘起磁化が磁化に対して垂直に入射された制御光の周りを

回転し，反転したあと，また元の場所に戻ってきている信号である.そのことは，

図6.9の20μs付近の振動の谷の部分が制御光offのFIDと同じ振幅だけ負の向き

に行っておりそこからさらに制御光offのFIDと閉じ場所に戻ってきていることか

ら推測される.

図6.12(a)に示すように，光誘起磁化の制御光周りの回転の実験において信号

には，制御光ノ勺レスのσ+とσーによる違いはない.このことは，位相制御の実験

と同様，図 6.19に示すような簡単なエネルギー準位を用いて説明することができ

る.図 6.19(a)，(b)共に，ゼロ磁場中なので，励起状態と基底状態は縮退している

が， σ+とσーの制御光パルスが入射されると選択則を満たす準位のみがシフトす

る.シフト量は，どちらの偏光でも変わらないので，光誘起磁化は同じ周波数で

制御光の周りを歳差運動することになる.ただし，図から推測できるように，回

転の方向は，逆であると考えられる.図 6.12(b)のように，離調周波数がoGHz 

の時に，光誘起磁化が歳差運動しないのは，光による減衰効果によるものである.

(a) (b) 

/t  +112 /合
-112 

-1/2 +112 

σ 

+112 司b -112 oエ-1/2 +112 

図 6.19:ゼロ磁場中での円偏光励起に対するエネルギー準位のライトシフト効果.

(a)σ+円偏光の時. (b)σ一円偏光の時.

図6.10と図 6.11に示した制御光パルスの入射タイミング依存性とパルス幅依存

性から，制御光パノレスが入射されている間，光誘起磁化を駆動することができる
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すことができるが，光による減表効果によって光誘起織化が減表してしまう.一

方，盟 6.8の(a)と(b)のように，大きく離澗用設数をとった場合誌，光による議

衰効果が小さく光誘起磁化の減表が顕著には表れないが，絞想、的な磁場の強さが

~~くなるため，位拐をずらすのに時障がかかることになる.

6.4.2 1:ま意軸顕りの自転

関6.9に恭した典型的な光誘胞磁告のを意軸周りの回転に関する告号は，ライ

トシフトによる仮想的な磁場の効畏が光の吸設による減衰勢集より支配的であち，

ある方舟に生成した光誘珪鍛北が磁化;こ対して強直に入射された制御党の期りを

間転し，反較したあと，また元の場所に演ってきている借号である.そのことは，

菌6.9のお ρ付近の披識の谷の部分が離弾光offのFIDと閉じ振幅だけ負の向舎

に仔っておりそこからさらに制御光o査のFIDと関乙場所に探ってきていることか

ら推測される.

図6.12(a) fこ示すように，光誘恕磁イ七の制御光照ワの回車云の実験記おいて信号

には，制御光パルスのσ+とσーによる違いはない.このことは，位相制御の英験

と間接，思6.19に示すような簡単なエネルギー準{立を用いて説明することがで念

る.間 6.19(a)，(b)共に，ゼロ磁場中なので，競起状態と基底状謡は縮退している

が，びゃと σーの制御光パノレスが入射されると選択員せを瀦たす準イ立のみがシフトす

る.シフト量は，どちらの儲光でも変わらないので，光誘起態化は問じ周波数で

制御光の毘ち者歳差濫践することになる.ただし，国から誰測できるように，間

転の方向は，逆であると考えられる.国 6.12(b)のように，離競j笥波数がoGHz 
の時に，光誘起磁化が識経運動しないのは，光による披衰効果によるものである.
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図 6.19:ゼ、ロ磁場中での丹鵠光励姐に対するエネルギー準位のライトシフト効果.

(a)σ十円備光の時. (b)び山円備光の時.

菌6.10と臨 6.11に示した離郷光パノレスの入射タイミング訣存性とパノレス曙法存

性から，制御光パノレスが入射されている間，光誘謀議化を駆動することができる
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ことがわかる.これは，位相制御の実験において位相を変化させることができる

のが制御光ノ勺レスが入射している間であったこと同様である.任意軸周りの回転

の実験は，外部磁化の方向と生成光，検出光，制御光のビーム方向に敏感であり，

軸が著しく傾いている場合などには，磁化が反転している信号が出るにも関わら

ず，反転していなかったり，制御光offの信号より大きく磁化信号が回復したりす

る信号がとれてしまう.

図6.13と図6.14，図 6.15に示した制御光パルスによる光誘起磁化の時開発展と，

その制御光パルスの効果のみをフーリエ変換した結果から，吸収の効果とライト

シフトの効果の兼ね合いを定性的に説明できる.共鳴線付近では，吸収の効果が

大きく光誘起磁化を潰す効果が強いので，素早い減衰を伴う.離調を増やしてい

くと，吸収の効果が少なくなり，ライトシフトの効果が顕著に現れ，光誘起磁化が

制御光の周りを回転する様子が観測できるようになってくる.吸収の効果が，パ

ノレス照射時間で、無視できるようになってくると，光誘起磁化を制御光の周りに反

転させてから，吸収の効果でつぶされることなく元の状態に戻すことが可能であ

ることが示された.

図6.16は，横軸に離調周波数，縦軸に図 6.13と図 6.14，図 6.15のフーリエスベ

クトルの中心周波数をフ。ロットしたものである.ここで，中心周波数は光誘起磁

化の制御光周りの回転の中心周波数に相当する.光誘起磁化の歳差運動の周波数

を87Rbの低磁場に対する磁気副準位のシフト 0.7MHzjOeで割ることによってラ

イトシフトによる仮想的な磁場の有効的な磁場の強さを求めることができる.

周波数に対するライトシフト効果は，式 (6.13)の5で得られる.本実験で、行っ

た検出法では，図 6.12(a)のようにσ+とに円偏光でに対して同じ形になるので，

6をゼロ点で折り返した形で図 6.16の光誘起磁化の歳差運動の離調周波数依存性

をフィッテイングすることができる.しかし，このフィッテイング法では，吸収に

よる減衰効果が無視され吸収付近で理論曲線からずれることが考えられる.そこ

で，吸収による減衰効果を考慮し，以下の方法でフィッティングを行った.

図6.1のモデ、ルを考えると，密度行列の運動方程式は式(6.7)のように得られた.

光学的な緩和レート f1とf2は， χ，，1，，2に比べてはるかに大きいので，励起状態

と光学的なコヒーレンスに関する密度行列の光学的要素の準定常状態が，光パノレ

スの入射後すぐ達せられることになる.このため，式 (6.7)で得られる方程式の5

つが定常状態の条件，

(6.15) 
d. . d . 干 d. d. d. 
一ρ1~3 ... ;.，s;3 = ;-， P~l = ;-， P~2 = ;-， P~3 = 0 dt' l.J •• dtn..J dt'.Jl dt'.J~ dt 
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ことがわかる.これは，位持制柳の実験において位相を変化させることができる

のが制郷党パルスが入射している関であったこと間接である.任意軸毘りの回転

の実験は，外部磁色の方向と生成充，検出光，制調光のビーム方向に敏感で為り，

斡が著しく棋いている場合などには，磁化が長転している告号が出るにも麗わら

ず，反転していなかった札樹棋1光offの{雲母より大きく説記信号が回復したりす

る信号がとれてしまう.

国6.13と図 6.14，鵠 6.15に示した斜御光ノ勺レス記よる光誘起敏生の時開発展ι
その制御光パルスの効果のみをフージコニ変換した結果から，吸収の効果とライト

シフトの効果の紫ね合いを窓性的に説明できる.共鳴線付近では，吸収の効果が

大きく光誘起磁化をと演す効果が強いので，紫早い減衰さと搾う.離調をま撃やしてい

くと，設校の効果が少なくなり，ライトシフトの効果が顕著に現れ，党誘起磁化が

制鐸光の周りを屈転する様子が観裁できるように会ってくる.設i誌の効果が，パ

ルス照射時間で無視できるようになってくると，光誘起識化を制御光の周ちに反

転させてから，吸収の効果でつぶされること金く元の状態記戻すことが可能であ

ることが示された.

霞6.16は，横軸iこ離調周波数，緩軸に図6.13と罰6.14，図6.15のフーリコニユベ

クトノレの中心男波数をプロットしたものである.ここで，中心舟波数は光誘恕磁

北の制御先j寄りの自転の中心j笥波数lこ相当する.光誘思議化の歳悲運動の罵按数

を87Rbの低磁場に対する銭然高IJ準{立のシアト 0.7MHzjOeで割ることによってラ

イトシフトによる伎想的な磁場の存競的な磁場の強さを求めることができる.

;笥披数に対するライトシフト効果i丸式(6.1坊の 5で得られる.本実験で行っ

た検出法では，図6.12(a)のようにσゃと σ一月舗光でに対して問じ形になるので，

5をゼロ立で折り返した形で悶 6.16の光誘認識化の諜謹運動の離鵠購読数依存性

をブイッティングすることができる.しかし，このブイツデイング法では，吸収に

よる誠袈効果が無読され吸収付近で理論曲線からずれることが考えられる.そこ

で，吸収による減衰効果を考産し，以下の方法でアィッティングを行った.

図6.1のよそヂノレを考えると，密度行列の運動方程式は式(6.7)のように得られた.

光学的な緩和レート r1と九はI X， "11， "12に比べではるかに大きいので，励起状態

と光学的なコヒ…レンスiこ関する密度行列の光学的要素のま際定常状態が，光ノ勺レ

スの入射後すぐ違せられることになる.このため，式(6.7)で鐸られる方程式の5

つが定常状態の条件，

(6.15) 
d. d .d.  d. d. 
-A3=-A3口-:;;P;l出 -:;;P;2=一泊3= O. dt'" 1.1 •• dtr~;J dt'".11 dt'" ù~ . dt 
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を満たす.式(6.7)のセットの中のこの条件に関係する式から，

'̂ 2(ムχ-iXf2) n' 
P13 - 4.6.2 +χ2 + 4f22 1:'11 

n' 2(ムχ+iχf2) -' 
f'31 一 A ^ 勺 +χ2+ 4r22 f'11 

ρrχr  
23 = -2(ム+if

2
)PU 

Pr X J  
32 = -2(ム-i乃)ρ12

f χ2  ~， 
(6.16) ρ加 =-4ム2+χ2+ 4r2

2ρ11' 

が得られる.ここで，制御光パルスの照射時間に比べではるかに遅い現象である

γ1とγ2，そして，制御パルスの間の副準位コヒーレンスの時開発展を無視した.

式(6.16)を式(6.7)の残りのセットに使うことによって，式(6.7)の残りのセットか

ら密度行列の光学的な要素を除去することができる.このような手順は.Adiab抗ic

elimination.of optical coherence (光学的なコヒ}レンスの断熱的な除去)と呼ばれ

る[43].光学的な要素が除去された式は，

d ， X2r2 
-，-;Pn =一 .η. A-n 2Pll dtf'l1 

d r ZX2F  

dtP12 - 4(ム一山)f'12

d J ZX2J  
一九一一 口一

dtf'21 - 4(ム+ir2)f'21

d ， χ2r2 ~， 
(6.17) dtP22 = '4ム2+χ2+4r2ρ11・

のような，基底状態のポピュレーションと副準位コヒーレンスのみに関する微分

方程式になる.

パルス照射前の密度行列は，

。=cーηn
0ηj 

(6.18) 

であるとする.光誘起磁化の信号S(t)は，ポピュレーションPn-P22によって得

られれる.制御光の方向が生成光の方向に対して垂直であるときは，式(6.2)のO

はπ/2となる.これらの条件を用いると，式(6.17)から結果として，

( x2r2t i (X2ムt i 
S(t)α(1-2可)exp ~ -A I ~\ ~，"~2\ ~∞s{} 

l 4(.6.2 +弓)J ~~~ l4(ム2+q)J 
となり，比例定数Aを用いて

S(t) = A∞s(8t) exp( -1't) 

(6.19) 

(6.20) 
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を満たす.式(6.7)のセットの中のこめ条倖に関祭、する式から，

ρr …… 2(ムX-zχTdj
13 … 4~2+χ2 + 4f22

fJ11 

_1 2(~X+iχf2 ) _1 
ρ3 …… p 
1-'31 - 4~2 +χ2 + 4f22 1-'11 

J X _I  
μ2 …… μ 
1-'23 … 2(ム+ir2)'"' 

J χ J  
32 =芯r.'A ......， ¥ l' 1-'32 - -2(~ ___ ir~)f'l 

A X2 
口一 2A22 (6.18) 

4.6.2+χ2 + 4r2
2 

が得られる.ここで，制御光パノレスの照射時間に比べてはるかに遅い現象である

担と 12.そして，制御パルスの間の副準位コヒーレンスの時開発展を無視した.

式(6.16)を式(6.7)の残りのセットに使うことによって，式(6.7)の残りのセットか

ち密度行列の光学的な要素をi徐恋することができる.このような苧順は， Adiabatic 

elimination -of optical coh佼 ence(光学的なコヒ}レンスの断熱的な除去)と呼ばれ

る [43]宥先学的な要素が除去された式は，

d I X2f2 
---…一口dtl-'11 - 4ム2.l 今盆 AT"'I 21-'11 

d l if l 

dt門 2 … 4(ム_ir
2
) 1'12 

d r tX2J  

dtP21 == -4(ム+ir2)1-'21 

d 1 X2r2 
j … P~l' (6.17) dtl-'22 - 4:ム2+χ2十4r.，21-'11・

のような，基底状態のポピュレーションと説準位おと}レンスのみに関する微分

方組式になる.

パルス照射前の密度行列は，

¥
K
S
I
t
-
J
'
 

n
U

明リ

刊
リ

一
O

噌

a
A

/
F
I
l
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1
、

一一
《
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(6.18) 

であるとする，光誘起磁詑の箔号S(t)は，ポピュレ…ションρ11一ρ22によって得

られれる，制御光の方向が生成光の方向に対して強直であるときは，式(6.2)のO

は党/2となる.これらの条件を患いると，式(6.17)から結果として，

f X2r2t i ___ rχ2ムt i 
S(t)α(1-2η) exp <ー}∞s{}l 4(~2 十 r~)J ~~~ 14(ム2+ r~) J 

となり，比例定数Aを用いで

S(t)口 A∞s(6t)exp(…γt) 

(6.19) 

(6.20) 
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として表現される.ここで，oとγは，式(6.13)で定義した，

一r
d
一片一ムτq 

ム一一
F
A
U
 

γ=rχ2-
2 4(ム2+rD

(6.21) 

である.よってライトシフトの効果は，制御光が垂直に入射された場合でも引き

起こされることがわかる.oは，光誘起磁化が制御光によって制御光の周りを歳差

運動する周波数に相当する.

式(6.2)を用いて，任意軸周りの回転の実験をよく説明することができる.S(t) 
のフーリエ変換は，

S(ω)=訂 1n. _+ .'1.. 1n， _.I 
¥i(ω+ o) +， ' i(ω-o) +γ/ 

として得られる.S(ω)もしくは，スピンの歳差運動のスペクトル密度は，

(6.22) 

/ A2(γ2+ω2) 
IS(ω)1 =υ 〆 (6.23)V (r2 + O2 - 2oω+ω2)(γ2 + O2 + 2oω+ω2) 

と表現される.

フーリエスベクトルのピークの値ωは，微分方程式dlS(ω)Ijd，ω=0によって得

られ， 5つの解

ω=0，ザ十州市， ザィ +州 市2 (6.24) 

を得る.

ωが正数になる場合を抜き出すと，フーリエスペクトノレのピーク値ωは，

ω~ {1，2 -Iol仰，2

(Iojγ1<α) 

(Iojγ!とα)

一(じl…← (1ムjr21<α) 

(1ムjr21三α)
4(d2+f2) 

(6.25) 

(6.26) 

によって得られる.ここで， αは，定数α2=J5-2である.図6.16は，この理論

式を用いてフィッティングを行った.+1 GHz付近の理論曲線からのズレは，検出

光に用いた87Rb(F= 2→F' = 1)と基底状態が等しい87Rb(F= 2→F' = 2)の

遷移があるため，吸収の効果による減表を受けていることで説明できる.

式 (5.27)で得られた離調を考慮した光ポンピングレートを用いると，式(6.26)

の|ムjr21~α の式は，

ゾI~νEτ苛5-rih
ω= 1て+r2 

(6.27) 
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として表現される.ここで.oとγは，式(6.13)で定義した，

一Fi
fη 一ム一A叫

6

A
 

一一
構

λ
U

[=f χ2-
2 4(ム2+ f~) (6.21) 

である.よってライトシアトの効果は，制御光が鷲寵に入射された場合でも引き

記こされることがわかる.oは，光誘起磁北が制御光によって制御光の居りを競差

運動するj建設数に相惑する.

式(6.2)を用いて.1壬意軸罵ちの由転の実験をよく説明することができる.S(t) 

のフーリエ変換は，

A (1  1¥  
S(ω)=一(~ 1.. ， .t"¥ ， _ + ~ 1. . t'¥，.. 1 

2 ¥i(ω+ o)十γi(ω-o)十γ/
(6.22) 

として得られる.S(ω)もしくは，スピンの歳楚運動のスベクトノレ密度l丸

/ A2(γ2+ω2) 
IS(ω)1出 '/1.."，C"? ....r.. \.~\/~?~，' r? ， ....r.. ， • .?¥' (6.23) V γ2十o2- 2oω+ω2)(γ2十o2十2oω十ω2)

と表現される.

フーリエスベクトノレのrークの儲ωは，徴分方複式dlS(ω)Ijdω=0によって得

られ， 5つの解

ω口 0，ザーγ2_O何訂o2，~V-れ 5高号事 (6.24) 

を得る.

ωが正数になる場合を抜き出すと，フ…yェスベクトノレのピ…ク値ω辻，

ω~ {1[2 -IoMM  

(Iojγ|く α)

(IójγI~α) 

一{~，J1… 
(1ムjf21く α)

(1ムjf21どα)4(A2+rS} 

(6.25) 

(6.26) 

によって得られる.ここで， αは，定数α2= V宅一2である.図6.161えこの璃論

式を渇いてフィッティングを行った.ート1GHz付近の理論曲線からのズレは，検出

光に用いた 87豆町F=2→F'= 1)と基底状態が等しい併設b(F=2→F' = 2)の

選移があるため，設ij支の効果による按衰を受けていることで説明できる.

式 (5.27)で詩られた離誤を考慮した光ポンピングレートを患いると，式 (6.26)

の|ムjf21三αの式lえ

ω_0iム凶弔号ーち
十

f2 

(6.27) 
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と光ポンピングレートに比例する形になり，ライトシフトの効果が吸収の効果を

含めても光強度に比例することがわかる.実験においても，図6.17で得られた光

誘起磁化の歳差運動周波数が-1，・2，-3，-4，-5GHzの其々の離調について光強度に対

して線形に増加していることからもライトシフトの効果は光強度に比例すること

がいえる.

式 (5.40)の磁場に対して横方向のポンピングを修正することによって，ライト

シフトによる光誘起磁化の運動方程式を求めることができる.簡単のために 2準

位系を考え，式(5.40)の相互作用ハミノレトニアン冗T= -nLJxにライトシフトに

よるレーザー光方向にかかる仮想的な磁場を加える.この時，ハミルトニアンは，

討LS=ムP+Jz- DLJx (6.28) 

となる.ここでii=ムjr2はノーマライズした光学的な離調である.

ミ↑¥¥→
Q 

x 

y 

ぅ、fP+

図6.20:基底状態の光ポンピングにおける外部磁場と仮想的な磁場による有効磁場.

光誘起磁化は，図6.20に示すような外部磁場忍と仮想的な磁場b.P+によってつ

くられる有効的な磁場言の周りを歳差運動することになる.本研究のように，磁場

に対して垂直に制御光が入射される場合の有効磁場の方向は，言 =(-nL， 0， iip+) 

となる. この時，磁化ベクトノレの運動方程式は，

J 
{ mx ¥ (-，eff ームP+

子台 = ヱ my I = I 
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(6.29) 

として得られる.ここで，市ff=，0 +P+であり，光誘起磁化の光による緩和P+

と光以外による緩和，0からなる.式(6.29)の定常解は，磁化の時間変化を 0とし

て，つまり m=Oとして，連立方程式を解くことによって得られ，

説∞ I r.'l 2nqq 、 (-ïiP+nL"efん，D.2P~-+';ff) (6.30) 
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と光ポンピングレートに詑例する形になり，ライトシフトの効果が吸収の効果を

舎めても光強度に比例することがわかる.実験においても，間 6.17で得られた光

誘起綴化の競盟運動周波数が-1，-2，-3パ，-5GHzの其々の離識について光強度に対

して線形に増加していることからもライトシフトの効果は光強度に比例すること

がいえる.

式 (5.40)の磁場に対して横方舟のポンピング安修正することによって，ライト

シブトによる光誘起磁化の連動方翠式を求めることができる.簡単のために 2準

イ立系を考え，式(5.40)の相草作用ハミノレトニアン?な =-flLみにライトシフトに

よるレーザー光方向iこかかるイ反想的な磁場を加える.この時，ハミノレトニアンは，

チhs口ムP十Jz.-flょ，Jx (6.28) 

となる. ここでA口ム/九はノーマライズした光学的な離識である.

x 

y 

臨 6.20:基底状態の光ポンピングにおける外部滋場と復想的な磁場による宥効磁場.

光誘起磁化は，国6.20Iこ示すような外部滋場認と彼捌きな破壊d，'p+によってつ

くられる有効的な磁場言の酌を接蓋運動することになる.本研究のように磁場

に対して垂監は樹御光が入射される場合の宥効磁場の方向は，言=(-flL， 0， l::.九)
となる. この時，磁イ七ベクトルの運動方程式は，

.J {凡¥ {-"IeJf …ムP+ 0 ¥ { 11Ix ¥ {O  ¥ 

戎=:I my I 出 • b.P+ -"IeJf flL I I my I + I 0 I (6.29) 
--¥ mz J ¥ 0 -flL. -"Ieff J ¥ mz J ¥ P+ J 

として得られる.ここで，"Ieff=io十P十であり，光誘起磁化の光による緩和P十

と光以外による緩和 "10からなる，式(6.29)の定常解は，磁イじの時間変イむをOとし

て，つまりポ =0として，連立方韓式を解くことによって得られ，

説∞口一全日号、(-b.P+flLl"IeffflL， s2巧》ぜff (6.30) 
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となる.

本研究で、行った実験から，離調が非常に大きい時(LS.:>> 1)は，吸収による光の

減衰を無視することが可能であり，式(6.29)は，
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となる.この運動方程式は，もはや定常解をもたず，ライトシフトの効果による

制御光周りの回転のみを表わしている.このような制御が可能なのは，スピンを

制御している時間内で十分吸収の効果が無視できる領域である.このような領域

は，図6.9に示したような，光誘起磁化が制御光の周りを回転して元の位置に戻っ

て来た時に光による減衰が起こっていない時である.
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となる，

本研究で行った実験から，離競が非常に大きい時(tl>> 1)は，設収による光の

を無観ずることが可能であり，式(6.29)は，
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とえ主0.この運動方程式は，もはや定常解をもたず，ライトシフトの効果による

掛揚光周りの回転のみを表わしている.このような制御が可能なのは，スピンを

制御している時間内で十分段殺の効果が無読できる領域である.このような額械

は，図6.9に示したような，光誘起磁化が制御光の周りを部転して元の位置に戻っ

て来た特に光による議衰が起こっていない時である.
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7 光誘起スピンエコー

7.1 磁気共鳴におけるスピンエコー

緩和には縦緩和と横緩和と呼ばれる 2つの緩和過程がある.縦緩和の緩和時

間をT1> 横緩和の緩和時間を九と呼ぶ.一般に，縦緩和は熱緩和とも呼ばれ熱平

衡状態に戻る緩和であり，横緩和は，位相緩和とも呼ばれ生成されたコヒーレン

スが崩れていく緩和時間である.

測定の対象となる原子集団が不均一な場の中にある場合，それぞれの原子が不

均一な場によって場所によって異なった共鳴周波数を持つため，エネルギー準位

の間隔が平均値の周りに有限の幅をもって分布する.不均一幅が大きい場合には，

自由誘導減衰の信号は不均一幅の逆数程度に短くなる.この短くなった緩和時間

を，不均一な場の影響を受けていないより本質的な九と区別するためT;と表記

する(図 7.1).ある意味で，この勾は自由誘導減衰の緩和時間ともいえる.

。 Time 

図 7.1:横緩和時間九と FID緩和時間T;・

副準位間隔の不均一分布の影響を除いて緩和現象を研究する測定法として，パ

ルス磁気共鳴の分野で、よく知られるスピンエコー法がある.スピンエコー (Spin

Echo)としづ現象は， 1950年にE.L. Hahnによって核磁気共鳴の新しい現象と

して発見された [44].スピンエコーの信号は第 1のパルス (t=O)による FIDが不

均一磁場の効果により消えた後に2つ目のパルス (t=7)を加えると時刻t=27にエ

コ}信号が現れる現象である(図 7.2).
スピンエコーの現象は図 7.2のような説明図を用いて理解できる.z方向の静磁

場中で磁化したスピン系 (8=1/2)に共鳴回転磁場を時刻も=0とも=7にパルス的に

加える.第1パルスはπ/2ノ勺レス，第2パルスはπパルスと呼ばれるもので，H1 

の周りに磁化Mを900
と1800 回転させる働きをする.図7.2の座標系は回転磁場

H1がf軸方向に静止してみえるようにした回転系である.第一のパノレスにより f

方向から，-y'"方向に倒される (A→B).場の不均一性により共鳴周波数の異なる
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高IJ宣告位間隔の不均一分布の影響在除いて竣和現象宏研究する瀦定法として，パ

ノレス磁気共鳴の分野でよく知られるスピンエコー法がある.スピンエエコー (Spin

Echo)とし寸現象は， 1950年にE.L. Hahn によって核磁紫共鳴の新しい現象と

して発見された [44].スピンエ口}のf言号は第 1のパルス (t出 0)による FIDが不

均一磁場の効果iこより消えた後に2つ闘のパルス(も口7)者加えると時刻t=27にエ

コー信号が現れる現象である(図7.2).

スピン江口ーの現象は図 7.2のような説明留を用いて理解できる.z方向の静議

場中で識化したスピン系(8=1/2)，こ共鳴回転議場を時刻t=Oともzγiこパノレス的iこ

加える.第lパルスはり2ノ勺レス，第2パルスはπパルスと時ばれるもので， Hl 

のj関ちに磁化M を900
と180。臨転させる{動きをする.関7.2の患諜系は回転磁場

Hlがf斡方舟に静止してみえるようにした自転系である.第一のパルスにより f

方向から， -y*方向に倒される (A→B).場の不均一性により共鳴j笥波数の異なる
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磁化成分は γ方向からそれぞれの角速度で離れていき，全体の磁化は減衰して

消える (B→D).時間 Tの聞に仇だけ回転した成分は，第2パルスでπ-Biの位置

に移る (D→E).以後，同じ角速度で回転を続けるので，丁度，時刻 t= 27にはど

の周波数の成分も γ方向に揃い，最初と同じ大きさの磁化が再生される (E→G).

これがスピンエコーである.ベクトルモデルによりスヒ。ンエコーの信号が，まさに

スピンが制御された結果現れる信号であることがよく理解できる.スヒ。ンエコー

の信号は，コヒーレンスを回復させる現象なのでむ緩和内で現れる.

2. 

ζごミ
A B C D E F G 

号~鐸弓=匂ヲy*
ぷB

zG9;*G安手 GP7*

図 7.2:磁気共鳴におけるスピンエコーの説明図(回転座標系)[45].z*方向に静磁

場が加えられている.H1は振動磁場を表す.一

自由誘導減表同様，パルス磁気共鳴法のスピンエコーについても，純光学的な

手法が可能である.これを，光誘起スピンエコーと呼ぶことにする.
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に移る (D→E).以後，閉じ角速度で関転を続けるので，了度，時刻t口 27にはど
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題 7.2:舷気共鵠におけるスピンエコーの説暁留(由転座標系)[45].z*方向に静議

場が加えられている.Hlは披動磁場を表す.φ

自出誘導減衰問機，パルス磁気共唱法のスピンエコーについても，純光学的な

手法が可能である.これを，光誘詣スヒ。ンエコ}と呼ぶことiこする.
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7.2 従来の光誘起スピンエコー

7.2.1 実験

光誘起スヒ。ンエコーも磁気共鳴法によるスピンエコーと同様，時刻 Oに第一

のパルスを入射し，時刻 7 に第二のパルスを入射すると時刻 27でエコー信号が

現れる現象で，横緩和によって失われたコヒーレンスを復活させることができる.

観測される典型的な光誘起スヒ。ンエコーの信号を図 7.3に示す.図は，第一のパル

スも第二のパルスも吸収線に共鳴させて作られるパルスである.共鳴線から外れ

ていくと，つまり離調していくと自由誘導減衰の信号も弱まっていく.
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図 7.3:観測される典型的な光誘起スピンエコーの信号.

光誘起スヒ。ンエコーは，第一のパルスで、生成した光誘起磁化を第二のパルスの

効果でスピンを再整列の状態に制御して現れる信号である. 光誘起スピンエコー

を発生するメカニズムとして，第二のパルスの光ポンピングの効果を用いるオン

レゾナンスの光誘起スピンエコーとライトシフトの効果を用いるオフレゾナンス

の光誘起スヒ。ンエコーの二つがある.歴史的に，これらの光誘起スピンエコーは

互いに言及することなく独自に発展してきたと考えられる.

オンレゾナンスの光誘起スピンエコ}は，サンフ。ルの吸収線に共鳴する発振波

長の第二のパルスの光ポンピングの効果で現れ，オフレゾナンスの光誘起スピン
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設来の光誘起スピンエコー7.2 

実験

光誘起スヒ。ンエこコーも磁気共鳴法によるスヒ。ンエコーと間様，時刻 Gに第一

のパルスを入射し，時刻 γ に第二のパルスを入射すると時掲 2ァでエコー器号が

現れる現象で，横議和によって失われたコヒーレンスを復活させることができる.

観測される典型的な光誘起スピンエコ…の{番号在留7.3に示す.閣は，第一のパル

スも第二のパルスも段叡線に共鳴させて作られるパルスである.共鳴線から外れ

ていくと，つまり離鵠していくと鹿島誘導減表の信号も鵠まっていく.
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闘 7.3:観溺される典型的な光誘恕スピンエこコーの信号.

光誘起スピンエコ…iま，第一のパルスで生成した光誘担感北を第二のパルスの

効果でスピンを再整列の状態に制御して現れる需号である. 光誘超スピンエコー

を発生するメカニズムとして，第二のパルスの光ポンピングの効果を舟いるオン

レゾナンスの光誘起スピンエコーとライトシフトの効果を用いるオフレゾナンス

の光誘記スピンエコーのこつがある.控史的に，これらの光誘誼スピンエコーは

互いに言及することなく独自に発展してきたと考えられる.

オンレゾナンスの光誘記スヒ。ンエコー詰，サンプルの吸収線に共鳴する発掠波

長の第二のパノレスの光ポンゼングの効果で現れ，オフレゾナンスの光誘記スピン
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エコーは，第二のパルスの発振周波数を吸収線から離調したときに現れるライト

シフトの効果を用いて現れる.

昔から行われてきた方法は，一台のレーザーを用いて検出法をMCDとMCBで

切り替えることによって行える.MCD検出を用いるとオンレゾナンスの光誘起ス

ピンエコーになり， MCB検出を用いるとオフレゾナンスの光誘起スピンエコーに

なると考えられる.MCD検出で得られる光誘起スピンエコーの信号に関しては

本研究で取り扱うオンレゾナンスの光誘起スピンエコーである.磁気副準位の遷

移によるローレンツ型の吸収線を考えると， MCD検出は，吸収線で最大になり，

MCB検出は，分散型の検出感度を持つため大きく離調をとった場所での検出を許

す.ルピジウムについて，一台のレーザーを用いたMCD検出と MCB検出の光誘

起スピンエコーの信号と，光誘起スヒ。ンエコーの信号強度の 27依存性を調べた.

一台のレーザーを用いた MCD検出の光誘起スピンエコーの信号を一つ目のパ

ルスと二つ目のパルスを入射する時間間隔を変化させて測定したものを図 7Aに示

す. レーザーの波長は， MCDスペクトノレの信号の大きい 87Rb(F = 2→F = 1) 
の遷移に合わせた.一つ目のパルスが入射された瞬間から二つ目のパルスが入射さ

れるまでの時間を7とすると， 27のところでスヒ。ンエコーの信号が現れる.この

挙動は，本研究のどのエコーにも共通する.これらの信号を用いて横軸に 27，縦

軸に光誘起スヒ。ンエコーの信号の大きさをとったグラフを図 7.5に示す.スピンエ

コーの信号は，単一の緩和時間で減衰すると仮定して，

1= 10 仰(-~)
の形でフィッティングを行った.プイツティングに実際用いた式は，

1 = 70 eXD ( - 2~ i .， 5.2/ 

であり，よって緩和時間九は 5.2μsである.

次に一台のレーザーを用いたMCB検出の光誘起スヒ。ンエコーの信号を一つ目の

パルスと二つ目のパルスを入射する時間間隔を変化させて測定したものを図7.6に

示す.レーザーの波長は， MCBスベクトノレの信号の大きい87Rb(F = 2→F= 1) 

の遷移から約0.5GHz離調した部分で一つ目のパルスと二つ自のパルスの間隔7を

かえて測定を行った.これlらの信号を用いて横軸に 27縦軸に光誘起スピンエコー

の信号の大きさをとったグラフを図 7.7に示す.フィッティングに用いた式は，

1=ω(与)
であり，よって緩和時間九は 7μsである.

図5.8(a)によると，バッファガス He"，5 Torrを封入したルピジウムの基底状

態87Rb(F = 2)における光誘起磁化の自由誘導減衰による緩和は， "，15 J1.s程度な

ので，オーダー的には，近い値が得られていることがわかる.しかし， FIDにく
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であり，よって援和時間九は 5.2μsである.

次に一台のレーザーを足いたMCB検出の光誘組スピンエローの倍号安一つ自の

パルスと二つ闘のパルス密入射する時間間関を変化させて測定したもの安図7.6に

示す.レーザーの校長は， MCBスベクトノレの舘号の大きい87Rb(F= 2→F= 1) 

の瀧移から約0.5GHぉ離読した部分で一つEのパルスとニつ自のパルスの関関Tを
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であり，よって緩和時間九段 7μsである.

関5.8(a)によると，パッファガス He"，，5 Torrを封入‘した/レゼジクムの基盛状

態S7Rb(F = 2)における光誘起磁化の富岳誘導減袈による援和は， ~15μ:Sf呈度な

ので，泳…ダー的には，近い{直が得られていることがわかる. しかし.FIDにく
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らベスピンエコーの方が緩和時聞が短くなってしまっていることに関して幾つか

の理由が考えられる.(1)一つ自のパルスで、生成された光誘起磁化すべてに2つ目

のパルスが当たらず一部だけが再生してしまっている可能性がある.つまり，こ

れは光誘起スピンエコーの信号は，ごく一部でも再整列できる成分が作られれば

エコー信号が得られることを示している.(2)核磁気共鳴などで起こる，不均一な

静磁場中を核が体積拡散すた時に起こるスピンエコーの減衰と同様の理由で試料

の拡散がエコー信号の減衰を招いている.(3)サンフ。ルの吸収の効果がエコー信号

の減衰を招いていると考えられる.これに加えて， (4)オンレソ、ナンスのエコーの

場合は，後で示すベクトノレモデ、ルから，どれだけ精度を上げても正確な緩和時間

の測定は不可能だと考えられる.

図7.8(a)に一台のレーザーを用いた MCB検出の光誘起スピンエコーの周波

数依存性を示した.図 7.8(b)に，この測定を行った時の吸収スベクトノレと MCB

スペクトノレを測定したものを示す.この実験では，ポラリメーターを用いたため，

光誘起磁化の歳差運動の位相も測定しているが，一般に行われている直交偏光子

法では，この実験で得た信号の O点で折り返した信号になっていることが考えら

れる.そのことを考慮すると，吸収線のピークからずれた両側で光誘起スピンエ

コーの信号が強いオフレゾナントの光誘起スヒ。ンエコーの離調依存性の特徴が出

ている.図 7.8(a)と(b)を比較すると，一台のレーザーを用いたMCB検出の光

誘起スヒ。ンエコーの周波数依存性と MCBの光誘起磁化の周波数依存性が酷似して

いることがわかる.このことから，一台のレーザーを用いた MCB検出の方法は，

MCBの検出感度の影響を受ける可能性があることが考えられる.

Mlynekらの行ったオフレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの実験は，サンプルに

同位体がないためルピジウムよりもっとエネルギー構造が単純なセシウムにバッ

ファガスを大量に入れて超微細構造より圧力広がり幅を増やして一本の吸収線に

したセノレを使用し，温度をさげて，吸収を減らした状態で、実験を行っている.こ

のため，ある程度離調したところから MCBの検出感度があまり変化しないよう

になっている.

本研究の実験では，バッファガスとして Heが"'5Torr含まれサンフ。ノレの温度が

350 Kの時の 87RbのDl線の衝突広がりの幅が 42MHz程度なので，その線幅に

対して 0.5GHzという離調は十分であると考えられるが，本研究でおこなった 2

台のレーザーを用いた光誘起スヒ。ンエコーの実験から，パワーブロ}ド、ニングや

ドップラ一広がりも考慮、した線幅に対してエコーの再整列能率が決まっているよ

うなので，その線幅に関しては，オンレゾナンス付近で信号が出ている可能性が

ある.また， Mlynekらの実験結果から，エコーのピークはもっと離れた所にある

ため，このデータは，オンレゾナンスとオフレゾナンスの効果が混ざった非常に

あいまいなところで測定している可能性もある.福田らと Mlynekらの実験は，基

本的には同じ直交偏光子法が使用されていたため，このあたりの区別がはっきり

つかず，この暖味なところで現れる光誘起スヒ。ンエコーの説明が不可能になる.

以上のことから，従来の検出方法では，オンレゾナンスの光誘起スピンエコー
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らベスピンエコーの方が緩和時間が短くなってしまっていることに関して幾つか

の理由が考えられる.(1)一つ自のパルスで生成された光誘謡磁化すべてに2つ臨

のパルスが泊たらず一部だけが再生してしまっている可能性がある.つまち，こ

れは光誘起スピンエコーの信号は，ごく一部でも再整列できる成分が作られれば

エニコ}信号が得られることを恭している.(2)核磁気共鳴などで起こる，不均…な

静磁場中を核が体積拡散すた時に起こるスピンエコーの減衰と問様の理由で試料

の拡散がエコー借号の減衰告と招いている.(3)サンプルの扱収の効果がエ口一信号

の按衰を招いていると考えられる.これに加えて， (4)オンレゾナンスのエコーの

場合は，後で示すベクトノレモデノレから，どれだけ精度を上げても正確な緩和時間

の測定は不可能だと考えられる.

図7.8(a)に一台のレ…ザ…を用いたMCB接出の光誘起スヒ。ンエコ…の罵波

数依存地を示した.国 7.8(b)に，この測定を行った時の摂収スベクトルと MCB

スペクトノレを瀦定したものを京す.この実験では，ポラリメーターを用いたため，

光誘起磁化の議蓋運動のイ立相も開定しているが，一般に行われている度交錆光子

法では，この実験で得た信号のO点で訴り迭した信号になっていることが考えら l

れる.そのことを考慮すると，接収線のピークからずれた再調で光誘起スピンエ

コーの信号が強いオフレゾナントの光誘起スヒ。ンエコーの離謂依存性の特徴が出

ている.国 7.8(吟と (b)を比較すると，…台のレーザ…を用いたMCB検出の光

誘蓮スrンエコーの周波数依存性と MCBの光誘超磁化の舟波数{衣存性が酷似して

いることがわかる，このことから，一会のレーザ}を用いた MCB検出の方法は，

MCB の検出感度の~響を受ける可能性があることが考えられる.

Mlynekらの行ったオフレゾナンスの光誘起只ピンエローの実験辻，サンプノレに

関{立体がないためノレゼジウムよりもっとエネルギー構造が単純なセシウムにパッ

プアガスを大量記入れて超徴鮪構造より正力広がり揺を増やして一本の吸収線に

したセノレを使用し，濃度をさげて，吸収を減らした状態で実験を行っている.こ

のため，ある程変離諒したところから MCBの検出感度があまり変化しないよう

になっている.

本誹究の実験では，バッファガスとしてHeが"，，5Torr含まれサンプノレの温度が

350 Kの時の87RbのD1隷の館突広がりの掘が 42MHz謹度なので，その線轄に

対して 0.5GHzとしづ離競は十分であると考えられるが，本研究でおこなった 2

台のレ}ザーを用いた光誘起スヒ。ンエコ…の実験から，パワープロ…ドニングや

ドップラー広がりも考慮した線幅に対してエコーの再整列能率が決まっているよ

うなので，その綿曜に関しては，オンレゾナンス付近で信号が出ている可能性が

ある.また， Mlynekらの実験結果から，エコ…のピ…クはもっと離れた所にある

ため，このヂ}タは，オンレゾナンスとホフレゾナンスの効果が握ざった非常に

あいまいなところで概定している可能4控もある.福毘らと Mlynekらの実験は，基

本的には同じ直交偏光子法が捜用されていたため，このあたりの区別がはっきり

つかず，この暖味なところで現れる光誘起スぜンエコーの説明が不可能になる.

以上のことから，従来の検出方法では，オンレゾナンスの光誘起スピンエコー
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は，吸収のピーク付近で，オフレゾナンスの光誘起スピンエコ}は大きく離調を

とった部分でしかその効力をなさないことが伺える.このため，オフレゾナンス

の光誘起スピンエコーの実験に関して，従来の方法ではなく，離調したときに検

出感度が変わらない測定をする必要がある.

7.光誘趨スヒ。ンエコー 105 

は，吸収のどーク付近で，オフレゾナンスの光誘超スピンエコ}は大きく離読を

とった部分でしかその効力者なさないことが拘える.このため，オフレゾナンス

の光誘恕スピンエコーの実験に関して，従来の方法ではなく，離損したときに検

出感度が変わらない測定をする必要がある.
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間九の測定.・は測定値であり，直線は指数関数を用いたフィッティングである.

フィッティングから求まった九は5.2μsである.
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図 7.7:一台のレーザーを用いた MCB検出の光誘起スヒ。ンエコーによる緩和時

間九の測定.・は測定値であり，直線は指数関数を用いたフィッティングである.

フィッテイングから求まったおは 7μsである.
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7.2.2 理論

オンレゾナンス

実験と同様，理論においても，オンレゾナンスとオフレゾナンスの光誘起スピン

エコーは，それぞれ吸収のピーク付近と大きく離調をとった部分でしか光誘起ス

ピンエコーを説明できない.

まず，オンレゾナンスの光誘起スピンエコーの理論を紹介する [12]. 出発点と

して，ハミルトニアン討α=旬。+討1+討2を持つ4準位系のアンサンブルを考

える.ここで，旬。は， 4準位系の原子のハミノレトニアンで，111はゼーマン相互作

用のような時間に依存しない摂動，112は光と原子の相互作用ハミノレトニアンとす

る.無摂動のハミルトニアン旬。は，図 7.9(a)に示すように基底状態と励起状態

の固有状態は2重に縮退している.ここで，それぞれの時間に依存する固有関数

はexp(-inot)11')， exp(-inot) 12')， 13')， 14')として表わせる.図 7.9(b)に示すよ

うに時間に依存しない摂動討1によって，これらの縮退はとかれ，その固有関数は

exp{ -i(no +ω1)t}11)， exp{-i(no+ω2)t}12)， exp(-iω3)13)， exp(-iω4)14)として

表せる.

(a) 

11') 12')一一-no 

13'}ー一一 14') 。

(b) 

11} 

13) 

。0+ω1
no+ω2 

μJ4 

図 7.9:4準位系の図.矢印は起こりうる遷移を表す.

無摂動ハミルトニアン旬。に関する密度行列〆と摂動ハミルトニアン旬。+討1

に関する密度行列 ρは， ρ=Tp'T-1によって関係付けられる.ここで，

cosニaー， 。， 。。
2 -sm す

sin~ cos~ 。。
(7.1) T=I 2 2 

cos ~ 。。。
2 

-sm2 。。sin ~ 
2 

cos ~ 
2 

である.

矩形のエンベローフ。を持つパルス幅151と152の共鳴光パルスが t=Oと7でサン

フ。ルに照射されるとする.光遷移の横緩和時間T2= 1/γがパルス幅と歳差運動の

周期に比べて非常に短い場合，パルス照射の間の密度行列ρ'(t)の時間発展は以下

7.光誘起スピンエコー 111 
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オンレゾナンス
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エコーは，それぞれ吸設のピーク付近と大きく離視をとった部分でしか先誘l租ス

どンエコーを説明できない.
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える.ここで，旬。は，4準位系の露子のハミノレトニニアンで，究dまゼーマン担五作

用のような時間に依存しない摂動，千i2は光と原子の相互作用ハミノレトニアンとす
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の囲宥状態誌2震に縮返している.ここで，それぞれの時間に故存する闇宥関数

はexp(-i!lot)11')， exp(-i!lot) 12')， 13')， 14うとして表わせる.国 7.9(b)に示すよ

うに時間に依存しない摂動究けこよって，これbの縮退はとかれ，その臨有関数は

exp{ -i(!lo +ωdt}11)， exp{-i(no十ω2)t}12)，exp(-iω3)13)， exp(-iω'4)14)として

紫せる.
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である，

矩形のここンベロープを持つパノレス揺O1とO2の共鳴先パノレスが t口Oとγでサン

プノレに照射されるとする.光遷移の摸緩和時間九口 1/γがパノレス躍と歳差運動の

毘期に比べて非常に短い場合，パノレス照射の関の密度行列ρ'(t)の時時発展i立以下
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の運動方程式から求めることができる.

(か;(的
一号(ρ;4-ph)

一警ρ;4

一等ρi4一 γρiI

手(ρ;1-ph)-7ph

手p;2
0 

-7pj2 

3ρ;2-γρ;2 

警pi3一γρ;3

-7A3 
0 

3ρ;3 

一号(ρ11-A4)一γp;4

一亨pi1-7pi4

一事pj1

手(P~4 -P~l) 
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(7.2) 

初期条件として， ρ11= P22 = 0，向3= P44 = 1/2，向j= 0 (iヂj)を考え，式(7.2)
を解くと P~j(Ó1) がもとまる.これを用いると一つ目の光パルス照射後(二つ目の

光パルス照射直前まで)の無摂動系における原子のアンサンブツレの密度行列が次式

で得られる.

ρ~j(ヤ) = T-1 exp(一例17)Tρ~j(ó1)T-1 exp(iチi17)T (7.3) 

さらに，これを初期条件に，式 (7.2) を解いて ρ~j(O2)を求める.，これを用いると

二つ目の光パルス照射後の無摂動系における原子のアンサンフやルの密度行列が次

式で得られる.

ρ'~j(t) = T-1 exp( -i1-l1t)Tρ~j(ó2)T-1 exp(i討lt)T (7.4) 

A1を構成する多数の振動項の中からエコーに関係する部分を抜き出し， χ/'Y<< 

lとrOj>> 1，ω'jOjく<1とすると，t = 27で信号が復活する項

ρ??h勺)=土K1(4A -K2) sin4 0' cos{ω以t-27)} (7.5) 
64 

が得られる.これがエコー信号である.ここで，K1，2 = 1 -exp(一χ2O1，2/γ)，A= 

1-exp(一χ2ó2/4'Y) である .ρ'~4cho(t) は，式 (7.5) の ω12 と 0' を ω34 と 0 に置き換え

ることによって得られ， P22ho(t)=-A?吋t)とρ宮町t)=-piT吋t)の関係がある.

信号は副準位聞のコヒーレンスに比例する.副準位間のコヒーレンスはρ11一ρ22

(ρ33 -P44)で得られる.よって基底状態のエコー信号は，

secho(t) =一土K1(4A-K:がin40 COs{ω以tー 27)} (7.6) 
32 

である.これは共鳴光パルスによって光誘起スピンエコーの信号が現れることを

示している.式 (7.6)は， 1になることはなく，それゆえこのタイプのエコーは

100%の再生能力がないことがわかる.この理論では，t = 27で現れるエコー以外

にt=7+1ω'34/W121もしくはt=7+1ω12/ω'341で復活する項があり ，t =7+1ω34/ω叫
もしくは t= 7十 |ω12/W34Iで、現れるエコーの存在も予想していが本研究で、も観測

することがで、きなかったのでt=7十|ω34/ω121とt= 7+ 1ωdω'341の項は省略し
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の運動方程式から求めることができる.

(会川口
(P~4 -P~l) 
一事A4

一等ρ;4-7p;1

事(ρ;1…ρむ)-iρi1 

警ρ;2

G 

-γρi2 

亨ρ;2-γρ;2

亨お-7p;3

-7p;3 

G 

事ρ;3

…守(ρ;1-pi4)一γρ;4

一警ph-7pi4

一事ρiz

警 (P~4 -~1) 

112 

(7.2) 

拐索条件として， Pll口 P22= 0， P33 =ロP44= 1/2，ρij = 0 (iヂj)を考え，式(7.2)

を解くと ρ~j(Ól) がもとまる.これをど用いると一つ自 (J)光パルス照射接(こっ闘の

光パルス照射臨前まで)の無摂動系における累子のアンサンプノレの密度行列が次式

で得られる.

ρ~/ケ) = T-1 exp(一例川Tρ~j(ól)T-l exp(仰 げ)T (7.3) 

さらにこれを初期条件iこ，式(7.2)安解いてρら(O2)を求めるけこれを用いると

こっ自の党パルス照射後の無摂動系における男子のアンサンブ、ノレの謹度行列が次

式で得られる.

ρ~j(t) = T-1 exp(一例品)TP~j(Ó2)T-l exp(i1-l1t)T (7.4) 

ρ;1を構成する多数の振動項の中からエコーに関係する部分を抜き出し， χ/γ くく

1とrOj>> 1，ふ}jOjく<1とすると，t = 27で信号が復活する項

ρ~e{ho(t) =土K1(4A -K2) sin4 (}' cos{ω12(t…2ァ)} (7.5) 
64 

が得られる.これがエコー信号である.ここで，Kl.2口 1-exp(一χ2Ol.2/γ)，A= 

1-exp(-x2Ó2/4ì) である.ρ'~4hO(t) は，式 (7.5) の ω12 と(}'を ω'34 と 6 に置き換え
ることによって得ら九 ρiすhO(t)= _p~etho(t) と ρ釘lω (t) 口一ρ;アペt) の関係がある.

f言号は器準設問のコとーレンスに比例する.富Ij準位関のローじ}レンスはρ11…ρ22

(P33 -P44)で得られる.よって謀議状態のエコーイ雲母は，

S的。(t)=-iIG(dA-Kがin4(} cos{ω'34(t…2γ)} (7.6) 
32 

である.これは共鳴光パルスによって光誘起スピンニじこコーの信号が現れることを

示している.式 (7.6)は， 1になることはなく，それゆえこのタイプの工法ーは

100%の蒋全能力がないことがわかる.この理論では，t = 27で現れるエコー以外

iこt=ァ什ω'34/ω121もしくはt口ア十jω12/ω341で謹話する項があり，t =ア十|ω'34/ω121

もしくはt口ア十|山12/W34!で現れるエコ}の穿悲も予怒していが本研究でも観誕

することができなかったのでt口ア十 iω34/ω121とtロア十レばωぉ!の項辻省略し
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た.このような，離調を含まない理論を使って三品らによって，オンレゾナンス

の光誘起スピンエコーの第二のパルスによる再整列能率が，パルス幅の逆数と励

起状態の緩和が光ポンピングレートに比べて非常に大きい時に，

P2ら(f'tp+ 4) sin2(2B) 
η= 十 P P(7.7)  

16(2f + f') 

で得られることが示された [13].ここで，P+は，ム =0での光ポンピングレート，

tpは第二パルスのパルス継続時間，fは励起状態から基底状態への緩和で，f'は

励起状態から基底状態以外の準位への緩和である.この式は，エコーの再整列能

率が光の強度に比例することを説明している.現に，吸収の飽和が起こらない低

い光強度領域では非常によく一致している.しかしながら，離調による効果が考

慮されていないため，オンレゾナンスの光誘起スピンエコーの理論は，オンレゾ

ナンスにおけるエコーに対して非常によく説明ができるが，オフレゾナンスの光

誘起スピンエコーの議論には用いることができない.

オフレゾナンス

次に，オフレゾナンスの理論を紹介する [46].まず，時刻Oで x方向の磁場に

垂直な方向 zに光誘起磁化を生成し，コヒーレンスが生成されたとする.この状

態を，スピン系が均一分極の状態にあるとし，

ρ(0) = Jz cosゆー Jysinゆ (7.8) 

という密度行列を仮定する.光誘起磁化は z方向の磁場周りをラーモア周波数。Lで歳差運動し，

mz(t) = ACOS(OLt +ゆ)e-70t

のように時間発展する.時刻Tでの密度行列は，

(7.9) 

ρ(T) = e-7ot {J三cos(OLT+ゆ)-Jy sin(OLT +ゆ)} (7.10) 

と書き表わせる.ここで，ライトシフトの効果により仮想的な磁場として振る舞

う第二のパルスを長さ 7の時間入射するとする.光誘起磁化は Tの時間，外部磁

場と仮想的な磁場による有効磁場n= {OL， 0， l.P+}の周りを回転し，同時に光ポ

ンピングと減衰効果によって系は平衡点へ駆動される.ここで，l.=ム/乃は光

学遷移でノーマライズ離調で，P+は光ポンピングレートであり，それらの積で表

わされる l.P+は，ライトシフトによる仮想的な磁場を表している.パルス照射直

後の密度行列を

p(T +) = Peq + e-7effTUp(p(T) -Peq)Up-
1 (7.11) 

とすることで，これらの効果を要約する.ここで，Peq は平衡点， e-7eR=70+P+

である.

Up = exp{ーか(OLJx+ l.P+Jz)} (7.12) 
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た，このような，離舗を含まない謹輸を喪って三品らによって，オンレゾナンス

の光誘起スピンエコ}の第二のパルスによる再整列能率が，パルス躍の逆数と訪

越状態の緩和が光ポンピングレ…トに比べて非常に大きい時に，

P~tp(f1tp + 4) sin2(2e) 
守口十 y y (7.7) 

16(2f十円

で得られることが恭された [13].ここで，P十は，ム =0での光ポンどングレート，

らは第二パノレスのパノレス継続時間， r ~立励超状諮から基庶状態への緩和で， f'は

励起状態から器感状態以外の準位への緩和である.この式は，エコーの再整列能

率が光の強震に比例することを説明している.現に，吸~又の飽和が起こらない抵

い光強要領域では非常によく一致している.しかしながら，離識による効果が考

されていit.いため，オンレゾナンスの光誘起スヒeンエコーの理論は，オンレゾ

ナンスにおけるエコーに対して非常によく説明ができるが，オプレゾナンスの光

誘起スピン耳コーの議論iこは用いることができない.

オフレゾナンス

次に，オフレゾナンスの珪論を銘分する [46].まず，時刻。で x方向の磁場に

華道な方舟 z，こ光誘起礎化を生成し，コヒーレンスが生成されたとする.この状

態を，スぜン系が均一分極の状態にあるとし，

ρ(0)ロロ Jzcosゆ-Jysin手 (7.8) 

という密度行列を仮定する.光誘思議化試 z方向の磁場周りをラ…モア舟波数

~h で歳護運践し，

mz(t) = Acos(nLt十ゆ)e叶 ot

のように時開発展する.時刻Tでの寵度行列は，

(7.9) 

ρ(T)ぉ e-1ot{Jz cos(仇T十世)-Jysin(nLT十手)} (7.10) 

と番き表わせる.ここで，ライトシフトの効果によ号復想的金磁場として掠る舞

う第二のパノレスを長さ γの時間入射するとする.光誘超磁化は Tの時期，外部磁

場と長想的な磁場による存効積場Qコロ {nL10，.b.p+}の贈りを回転し，問時lこ光ポ

ンピングと減衰効果によって系は平衡点へ駆動される.ここで，.b.=ム/九は光

学選移でノーマライズ離調で，P十は光ポンピングレ~トであり，それらの積で表

わされる l::，.p+は，ライトシフトによる仮想的な磁場を表している.パルス照射直

後の!A度行列を

ρ(T十)口 Peq十e-1effTUp(p(T)-Peq)Up-
1 (7.11) 

とすることで，これらの効果を要約する.ここで， peqは平衡点 e-下町 =10十P十

である.

〔ら口 exp{ーか(nLl:c十ふ九Jz)} (7.12) 
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は，有効磁場によって誘導される回転を記述している.理想的な z軸周りの 1800

の回転は密度行列の位相反転が可能である.ρ(T)の[hを-nLに置き換えること

によって，密度行列

ρinv = e一ioT{Jz cos(nLTーゆ)+ Jy sin(nLTーゆ)} (7.13) 

が得られる.この位相反転させた Pi削に結果として生じる密度行列の射影成分を

計算することによって，第二のパルスの再整列の能率 ηが

/八P.l¥2
η=(ー石土)sin2(nT /2)e-ieffr (7.14) 

として得られる.ここで， D=、10.'1，+ l5.2p~ であり，ラーモア歳差運動 D.L とラ
イトシフトの効果 iip+に依存する歳差運動周波数であるイこの式の最初の因子

(制2は，静磁場と有効磁場の間のサインの角度の二乗，であり，静磁場に対す

る有効磁場の傾きを表している.第二の因子は，磁化ベクトノレの回転を記述して

おり，完全な再整列を得る条件はD.T=πである.最後の指数関数因子は，パルス

照射の間の減衰を表わしている.理想的なエコーパルスは，大きなライトシフト

ムP+>> DL' /effのもとで，回転角が η を整数として D.T = (2n + 1)π の時に得ら

れる.

この理論は，十分離調したオフレゾナンスの光誘起スピンエコーに関してエコー

強度の第二のパルスに関するパルス幅依存性をよく説明できる.しかしながら，離

調依存性に関して，吸収線付近で一致しなくなっている.特に，式7.14に関して，

LS. = 0の時を考えると，再整列能率が Oになり，吸収線付近で、現れるエコーを説

明できない.このようなことが起こる理由は，パルス照射後の密度行列を式(7.13)

の第二のパルス周りに起こる回転によって起こる位相反転のみを考慮して密度行

列への射影成分を再整列能率として考えているためであり，第二パルス周りの回

転による位相反転以外の効果で現れるオンレゾナンスの光誘起エコーがここで抜

け落ると考えられるからである.

本研究では，密度行列を用いてオンレゾナンスとオフレゾナンスの両方の光誘

起スピンエコーを説明することができる理論を考察した.
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i丸有効議場によって誘導される回転を記述している.理想的な z軸周ちの 1800

の回転は密度行列のイ立相反結が苛詣である.ρ(T)のflLを-flLに置き換えること

によって，密変行界j

pinvロ eーヴoT{Jz cos(flLT…手)十Jysin(flLT一世)} (7.13) 

が得られる.この位相反転させたρinv こ結果として生じる密度行列の射影成分を

計算すること iこよって，第二のパノレスの再整列の能率 ηが

戸(苧)'s印ア/2)e (7.14) 

として得られる.ここで，f2皿、Ifli+ム2P;であり，ラーモア蟻差運動合ふとラ

イトシアトの効果ii.P十 iこ依存する歳差運動民波数である.この式の最初の忠子

(争rは，静磯場と有効議場の関のサインの免疫の二乗，であり，静磁場に対す

る有効綴場の傾きをき資している.第二の因子は，磁化ベクトノレの毘転を記述して

おり，完全な再整列を得る条件註f2r=πである.最談の指数関数因子は，パルス

熊射の関の減衰を表わしている.理想的なエコ}パノレスは，大きなライトシアト

ムP十>>f2L，'Ye狂 的もとで，間車三角が%を整数として flr=ぉ (2η 十 l片の時iこ待ら

れる.

この理論は，十分離調したオフレゾナンスの光誘超スヒeンエコ}に関してエコー

強愛の第二のパルスに関するパルス幅依有性をよく説暁できるしかしながら，離

調依害性に関して，吸収線付近で一致しなくなっている.特に，式7.14tこ関して，

A ニ G の時を考えると，再整列能率が O になり，摂~又線付近で現れるエコ…を説
明できない.このようなことが起こる理由は，パルス照射後の藷度行列を式(7.13)

の第二のパルス周り iこ組こる回訟によって起こる設相反転のみを考慮して密度行

列への射影成分を再投列能率として考えているためであり，第二パルス罵ちの自

転による位指皮転以外の効果で現れるオンレゾナンスの光誘超ヱコ…がここで抜

け寵ると考えられるからである.

本研究では，密度行期を用いてオンレゾナンスとオフレゾナンスの両方の光誘

起スゼンエコーを説明することができる理論安考察した.
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7.3 光誘起スピンエコーの理論

ここでは，オンレゾナンスとオフレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの両方に適

応できる理論を再構築する.

まず始めに，図6.1に示すような基底状態に 11')と12')の縮退したこ準位を持ち，

励起状態に 13)を持つ三準位系のアンサンプルを考える.

系の全ハミルトニアンは，旬。を三準位系の原子のハミルトニアン，1i1をゼー

マン相互作用のような時間に依存しない摂動ノ¥ミルトニアン，そして討2を原子と

光の相互作用ハミノレトニアンとすると，

冗=旬。+冗1+冗2， (7.15) 

によって得られる.

無摂動系において，円偏光のような特別な偏光をもっ光が 11')と13)の間の遷移

のみを引き起こすとする.基底状態の二重縮退は， 1もによって縮退がとかれ，図

5.1 (b)に示すような，二つの固有状態11)と12)に分裂する.これらの状態は，

(11')，12')) = (11)，12))T (7.16) 

によって関係づけられる.ここで，
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(7.17) 

である.よって，無摂動ハミルトニアン?ずに関する密度行列ρrと摂動ハミルトニ

アン旬。+冗1に関する密度行列ρは，p=Tρ'T-1の関係によって関連付けられる

ことになる.11) と 12) の固有値を E1 • E2とすると;11)と12)の聞の分裂周波数

ω21は，(E2 -E1)/1iになる.この分裂周波数は，ラーモア周波数に対応しており，

本研究では，サンプルが不均一磁場中に置かれているため，分裂周波数ω12は不均

一に分布している.

原子に生成光パルスと制御光パルスがt=Oとァで、照射されるとする.生成光パ

ルスによって生成される光誘起磁化が大きくなれば，光誘起スヒ。ンエコーの信号

も大きくなる.しかし，これは，位相緩和によってパラけたスピンを再び戻してく

るという意味での再整列能率には関係していない.光誘起スピンエコーの再結合

能率に関係するのは制御光パルスなので，以降，制御光パルスについて考えてい

く.簡単のために，図7.10に示すような，制御光パルスが，パルス幅tp=7'-7

の矩形のエンベロープの電場を持っと仮定する.ここで 7と7'をそれぞれ，制

御光ノミルスの照射開始と照射終了の時間とする.

一般に，系の物理量Oのアンサンプルの期待値(0)は，

(0) = Tr{p(t)O} 

= L(nlp(t)lm)(mIOln) (7.18) 
11，1n 
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7.3 光誘起スピンヱコーの理詰

ここでは，オンレゾナンスと庁フレゾナンスの光誘起スぜンエコーの両方に適

応できる理論を碍構築する.

まず始めに題6.11こ示すような基底状態に 11うと 12')の縮退したこ準{立を持ち，

励起状態iこ13)を持つ三準位系のアンサンプノレを考える.

系の金ハミルトニアンは.1loを三準位系の原子のハミルトニアン，千i1をぜー

マン本自主作男のような時開iこ依存しない摂動ハミノレトニアン，そして究2を原子と

光の相互作用ハミノレトニアンとすると，

討 =1lo十字i1十討2， (7.15) 

によって得られる.

無摂動系iこおいて，円錨光のような特別な儲光をもっ光が 11うと 13)の間の遷移

のみ者引き起こすとする.慕患状諒の二麓縮退は，百1によって縮退がとかれ，関

5.1 (b) ，こ示すような，二つの閤有状態 11)と12)，こ分裂する.これらの状態は，

(11')，12') )出 (11)，12))T (7.16) 

によって関係づけられる.ここで，
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(7.17) 

である.よって，無摂動ハミノレトニアン討IIこ関する藷震行列ρIと按動ハミルトエ

アン旬。+勾1Iこ関する密度行列pは， ρ=Tρ'T-1の関係、iこよって関連付けられる

ことになる. 11) と仰の菌有{査を E1 • E2とすると.11)と12)の聞のうを裂周波数

ω'21 ，丈{均一五)/主になる.このうケ裂周波数は，ラ}モア周波数に対応しておち，

本研究では，サンプノレが不均…磁場中に量かれているため，分裂周波数ω12は不均

一に分布している.

原子に生成光パルスと制御光パノレスがt=Oとγで、照射されるとする.生成光パ

ノレスによって生成される光誘起磁化が大きくなれば，光誘起スぜンヱこコ」の借号

も大きくなる.しかし，これは， 1:立相緩和iこよってパラけたスピンを再び廃してく

るという意味での再整列龍率には関係していない.光誘起スピンエコーの再結合

詫皐に関係するめは制御光パルスなので，以時，藷IJ御光パ/レスについて考えてい

く.簡単のために，図 7.10Iこ示すような，制御光パルスが，パノレス揺ら=ァ， -7  

の矩形のエンベロ←ブの電場を持っと仮定する.ここで， γ とザをそれぞれ，齢

期I光パルスの照射開始と誤封終了の時間とする.

一般に，系の物理量Oのアンサンブ〉レの期待鑑(めは，

(0) = Tr{ρ(待。}

= L(η|ρ(t)lm) (mIOln) (7.18) 
71，1'11 
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申 tp→ 

7 7' 

Time -ー+

図 7.10:制御光パルス.

によって得られる.ここで，(mIOln)は，アンサンブル中は共通の因子なので， 11) 
と12)の副準位が共鳴条件を満たしているとすると信号は，

012(ρ21 (t)) (7.19) 

の実部によって単純に表現で、き，信号が，密度行列の非対角成分の時間発展から

得られることがわかる.よって，副準位コヒーレンスの信号は，密度行列の非対

角要素

ρ21(t) = P21(t) exp(-iωが)

のアンサンプル平均に比例する.

S(t)α(exp( -iω2叫んl(t)}.

(7.20) 

(7.21) 

ここで，P21 (t)はρ21(t)のゆっくり変化する因子 (slowlyvarying factor)である.

制御光パルスによる光励起後のどんな密度行列の要素PjI.:(7')も光励起前の密度

行列の要素んb(7)の線形結合によって表現でき，

Pjk(7') =乞Cjkab Pab( 7) (7.22) 

のように書き表わすことができる.今考えている系の場合は，

P21 (7') =玄αlabpab(7) (7.23) 

となる.
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事 tp吋

7 7' 

Time …→  

函 7.10:制御党パルス.

によって得られる.ここで， (mIOln)は，アンサンブル中は共通の顕子なので， 11) 
と12)の富Ij準位が共鳴条件を溝たしているとすると怒号i丈

012(ρ21(t)) (7.19) 

の集部によって単純iこ表現で、き， f言号が，密度仔列の非対角成分の時館発展から

得られることがわかる.よって，爵準位コとーレンスの償号は，締度行~1jの非対

角安濃

ρ21(t) =p21(t)exp(-iωが)

のアンサンプノレ平均に比例する.

S(t)α(exp(一切叫ん1(t)). 

(7.20) 

(7.21) 

ここで，P21 (t)はρ21(t)のゆっくり変化する因子 (slowlyvarying factor)である，

制調光パノレスによる光励起後のどんな密度行列の要素戸ijk(ザ)も光励起前の密度

行列の要素んb(ァ)の線形結合によって表現でき，

Pjk(7') =乞chabゐ(ア)
αb 

のように番意表わすことができる.今考えている系の場合は，

P21 (7') = 2:= C21勺必(r)
ab 

となる.

(7.22) 

(7.23) 
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式(7.20)の振動因子を含む密度行列に関して，式(7.22)は，

P21(〆)=玄C2内山)， (7.24) 

として書きなおされる.ここで，

Cjkab=exp(-tωjK71+tωαb7)Cjkab (7.25) 

であり，Cjk abは，摂動系における制御光パルスの照射前での密度行列の行列要素

ρ(γ)と照射後の密度行列の行列要素p(7')を結びつける係数で、ある.

式 (7.22)のんk(7')を，係数 Cjkabを使って書きなおすと

となる.

P21(7') = exp(iω217' -iω127 )C2112 P12 (7) 

+exp(iω217' -iω217 )C2121 P21 (7) 

+exp(iω217' -iω1l7)C2111Pll(7) 

+exp(iω217' -iω227 )C2122 P22( 7). (7.26) 

これを式(7.21)に代入することによって，制御光パルスの後の副準位コヒーレ

ンスの信号が得られる.

S(t) = C2112(exp[-iw21(t -7一戸)]ん(7))

+C2121(exp[-tω21 (t + 7 -7') )II21 (7)) 

+(exp[-iw21(t一戸)]玄cJ
α 

この式の第一項は，制御光のパルス幅tp= 7' -7が7に比べて非常に小さい時，

t = 7 + 7' ~ 27でゼロにならない値を持つ.よって，光誘起スピンエコ}の再整

列能率は， C21 12から得ることができる.第二項と第三項はそれぞれ，生成光パル

スと制御光パルスの後の FID信号を表す.

7ふ 1 再整列能率

ここでは，制御光パルスの聞の密度行列の時開発展を考え，光誘起スヒ。ンエコー

の再整列能率を導き出す.パルス照射の聞の密度行列の時開発展は式(6.7)によっ

て得られる.第6章の4.2節のところで行った光学的コヒーレンスの断熱的な除去

7.光誘起スヒ。ンエコー

式(7.20)の援動因子を含む諮度行列に関して，式(7.22)は，

P幻(7"')= L C21ab 

として書きなおされる雀ここで，

勺fb:似 p{-i，ω'jk7"'十 iWab7")Cjkab 

117 

(7.24) 

(7.25) 

であり， Cjk叫は，摂動系における制御光パルスの照射前で‘の法度行列の行列要素

ρ(ァ)と照射後の密度行列の行列製紫ρ(ザ)を結ひeつける係数である.

式(7.22)のiYjk{7"')を，係数Cjk
abを使って書きなおすと

となる.

P21 (7"')口 exp(iω21Tf-W127)C21りバァ)

exp(iω217"' -iな3217)C2121F21(ァ)

十exp(む2〆-iω117)C2111P11(ァ)

十exp(iω217"'-iω227)C2122F22(γ). (7.26) 

これを式(7.21)に代入することによって，製解党パルスの譲の議IJ準{立口ヒ}レ

ンスの信号が得られる.

S(t)口 C21口(exp[-iω21(t -7" -7"/)Jp12(寸)

十C21円exp[-iω'21(t+ 7"一戸)]P21 (γ)) 

十(exp卜加21(t一戸)]I: C21
aa 

a 

この式の第一項i主制御光のパノレス躍ら =7"/-7"がァに比べて非常に小さい時，

t=ァ+7"'~ 27"でゼロにならない鑓を持つ.よって，光誘趨スピンこなコーの再整

列龍率は， C2112かち得ることができる.第二項と第三項はそれぞれ，生成光パノレ

スと崩御光パルスの後の FID舘号を表す.

7ふ 1 再整列能率

ここでは，制御光パルスの関の密度行列の時間発展を考え，光誘恕スぜンエコー

の再整列能率を導き出す嗣パルス照射の関の密度行列の時開発展は式(6.7)によっ

て得られる.第6寧の4.2節のところで行った光学的コヒーレンスの断熱的な除去
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法を行うと光学的な要素が除去された基底状態の密度行列は，

d . 

dtPU
一

χ2r2 
'2Pu 

d ， iχ2r 
dt内 2 - 4(ムーの)1'12 

d， iX2r 
一九一一 日-dtf'21 - 4(ム+む)1'21 
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d ， χ2r2 _， 
A1・ (7.28)成。，口

のような，基底状態のポピュレーションと副準位コヒーレンスのみに関する微分

方程式として得られた.

制御光パルスの後での密度行列の要素 ρみ(7')は式(7.28)の微分方程式を解くこ

とによって得られる.

P~1(7') = Al1P~1(7) 

~ 4f
2
2 ] P~l (7) P [一向4ム+χ2+ 4f2
2 

ρ~2(ザ) = A12ρ~2(7) 

=位P!Af:χ2ら 1P~2(7) 
L4(ム-ir2) J 

ρら(7') = A21P~1(7) 

=位P!-Af:x
2
ら IP~l (7) 

L 4(ム+ir2)J 
P~2(7') = (1-Al1 )P~1(7) +ゐ(ァ)， (7.29) 

ここで，P~b(τ) は，制御光パルス入射前の密度行列の要素で， tp=7'-7は制御

光パルスの継続時間である.

再整列能率匂112を得るためには，摂動系における ρ21(7')とρω(7)の間の関係が

必要である.ρ(7')= T〆(7')T-1の関係により，制御光パルスの終わりでの摂動系

における ρ21(7')は，無非摂動系における ρμ(ザ)の線形結合によって表わせる.。。
ρ21 (〆)= 8illーcos~{バ1(ザ) -P~2(〆)}2 ---2 

-S4山内cベP~l(7') 州

式(7.29)のセットを式(7.30)に代入することによって，制御光パルスの始まりで

の密度行列の要素pむ(7)と終わりでの密度行列の要素pみ(ザ)の関係，

。。
P21(71)=sin-cos ・・~{(2Al1 - I)P~l (7)ーら(7))2 ---2 

ーペ川(い

7.光誘組スピンニにコ}

訟を行うと光学的な要紫が除去された基底状態の密度行列は，

d .， χ2f2 
= … 

I _ _? I 刈判 7:PU dt 

d .， iχ2 

dtP12 - 4(s -if2)P12 

d ， iX2 

一一"牛 =ヱ 網 開 ".唱
dtnJ. 4(ム+if2)"￥i 
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d .， x2f2 
Ei2 はパ ? . _.? • An  2ρ;1・ (7.28) 

のような，基底状慈のボピュレ…ションと国1]準位コヒ…レンスのみに関する微分

方謹式として鐸られた.

制御光パルスの後での密変行列の華客紫r1ab(γ')は式(7.28)の微分方経式を解くこ

とiこよって得られる.

ρi1(ァワ = AllP~l(ァ)

口均叫叶[十…
汗 ~ 4r22] ん帥州(什例ア吋) 

4ム+トχ2 柳十ト 4r2
2 2 

P~2(7') 口 A12ρ;昨)

p [4(~出 ] P~2(ア)4(ム-if2) 

ρむ(ァ')= A21P;1 (γ) 

一
prーな

2t

~nJ的)
L 4(ム+if2)J

ρら(ザ) = (1 -All)P~l (ァ)+ρ;2(ァ)， (7.29) 

ここで，P:b(ァ)は，関揚充パノレス入射前の密度行列の婆紫でI tp口ア
1ーァは制御

光パルスの継続時間である.

再整列能率C2112を得るためには，摂動系における ρ21(7')とんb(ァ)の開の関係が

必要である.ρ(7')= T〆(ザ)T-1の関採により，制御光ノ勺レスの終わりでの摂動系

における向1(ザ)，丸無非摂動系iこおける pみ(ザ)の隷形結合によって表わせる.。。
ρ21 (7') = sin一COS~{P~l (戸〕…ρみ(7'))

2 
---

2 

一山中;2約十cω2;Al(〆} (7.30) 

式(7.29)のセットを式(7.30)に代入することによって，制針光パルスの始まりで

の密度行列の要諜ρ;る{ァ)と終わりでの密度行列の饗素pみ(ザ)の関弘

B e 
P21 (〆)= sin ~ COS 一{(2An-1)ρい (γ) 一 ρ'~2(7)}

2 
..-

2 

-sぺんが;仲
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が求まる.ここで， ρ'(7)= T-1p(7)Tの関係を使つ丈，式 (7.31)の中の無摂動系

における密度行列の要素凡b(γ)を，摂動系における密度行列の要素ρω(7)に戻す.

こうして得られる ρ21(7')の中で、ρ12(7)に比例する項の比例定数が再整列能率 C21
12

である.

qO20 
C21

12ρ12(7) = (2Al1 - A12 - A心pバァ)sin2 ~ COS2 ~. (7.32) 2. 2 

よって，式(7.27)における，光誘起スヒ。ンエコーの再整列能率C2112は，

12 
C21 

として得られる.

仙 -A12一仙ベC4
卜xP{-4ム2324r22)

-cos{ 附~exp~一向~22) } 1 4(ム2+ f22) J VJ'Y l 4(L¥2 + f22) J J 

(7.33) 

Suterらによって求められた式(7.14)のオフレゾナンスの光誘起スピンエコーの

再整列能率は，吸収線近傍で一致しなくなり，特にム =0では値を持たなくなり，

ジャストレゾナンスでもエコー信号が現れるオンレゾナンスの光誘起スピンエコー

が説明できなくなってしまう.一方，ここで求めた式(7.33)の光誘起スヒoンエコー

の再結合能率は，ム =0で，

112=ド(ゾ222}-叶 (7.34) 

という値を持つ.オンレゾナンスでの光ポンピングレート式 (5.28)を用いて書き

直すと，

12 _ r ____ ( P+f2tp¥ 1..， ~~~2 e ~:~2 e 
= lexp ( -一一一トexp(一九tp)|2cod-SIn-
l¥P + + f 2 ) 

---~- ¥ -.. P I 

J 2 
--

2 
(7.35) 

となる.P+<< f2l l/tpの極限を考えると，式 (7.35)は，

C 
122Pitp-20h:26 

21 '"ーー一一 l 一、 一、nr-
fz 

---
2 
----

2 
(7.36) 

となる.これは，光が弱い領域では，光誘起スヒ。ンエコ}の再整列能率が光強度の

二乗に比例することを示している.この光が弱し、領域での比例関係は，三品らに

よる，従来のオンレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの理論と矛盾していない [13].
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が求まる.ここで，〆(γ)= T-lρ(ァ)Tの関係を使ってi，式(7.31)の中の無摂動系

におiする密度行列の要素pみか)弘摂動系における密度行列の袈紫んb(γ)に戻す.

こうして得られる P21(ァうの中でρ12(ァ)に比例する項の比例定数が再整列能率 C21
12

である.

826 
C21

12
pバァ)口 (2All- A12 - A心ρポァ)sin2 ~ COS へ (7.32) 

2 2 

よって，式(7.27)における， スピンエコーの再整列能率 C21
12fえ

12 
C21 

として得られる.

(2An…A12421)si4m2; 

[exp {一仏2iP24r22
部(的)低P{一向~22)}] 4(ム2十?の 4(d2十f22)J J 

(7.33) 

Suterらによって求められた式(7.14)のオフレゾナンスの光誘恕スピンエコーの

再整列能率は，吸収線近傍で…激しなくなり，特に d=ェGでは償金持たなくなち，

ジャストレゾナンスでもエ口…借号が現れるオンレゾナンスの光縁組スピンエコー

が説明できなくなってしまう.…方，ここで求めた式(7.33)の光誘組スピンエコー

の再結合能率は， d=Oで，

1124吋-J222)一切(一会}]以ゆぺ (7.34) 

という億を持つ.オンレゾナンスでの充ポンピングレ…ト式(5.28)安用いて書き

直すと，

12 r _.._ ( P，れ仁¥ 1 の 8 29 
口 lexp(叩;.，-r-， ) 

_ 
exp( -P+tp) I 2 cos<l 

;;. sin<l 
;;. 

L ¥九十f2)
---n -，'f'I 

J 
----2 

-_.-
2 

(7.35) 

となる.P十~ f21 l/tpの糊限を考えると，式(7.35)は，

C?1
12"，笠主-20.12f

21F2tJ山 2Dii2 (7.36) 

となる.これは，光会~~~い領域では，光誘起スヒ。ンエコ…の再整列能率が光強度の

こ乗に比併することを示している.この光が弱い様域での比例関係は，三品らに

よる，往来のオンレゾナンスの克誘逗スピンエコーの理論と矛j蓄していない [13J.
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光の強度が増加していくと，従来のオンレゾナンスの理論では，光誘起スヒ。ンエ

コーの再整列能率は，ある一定の値に向かって光強度の2乗で増加していき，飽和

するとしづ結果になっている.しかしながら，本研究で導いた理論の、ンュミレー

ションでは，図 7.11に示すように光強度の二乗で増加していきあるところでピー

クを持つと減衰していくという結果になっている.本研究では，スピンの純光学

的手法による断熱的なスピン制御に注目している.吸収による効果はむしろ取り

去りたいため，光強度の弱い部分を取り扱うとし，ここでは深くは追求しないこ

とにする.三品らは，オンレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの光強度依存性を測

定して，従来の再整列能率でフィッテイングを行っているが，十分な光強度まで測

定していないため，再整列能率の増加に飽和が起こっているかどうか判断できな

い.本研究で導いた再整列能率でも十分にフィッティングできると考えられる.
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図 7.11:オンレゾナンスの光誘起スピンエコーに対する光強度依存性のシュミレー

シヨン.
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光の強震が増加していくと，従来のオンレゾナンスの瑠輸では，光誘起スピンエ

コーの再整列能率は，ある一定の確に向かつて光強度の2殺で増加していき，飽和

するという結果になっている.しかしながら，本頚究で導いた理論の、ンュミレー

ションでは，図 7.11~こ示すように先強震の二乗で増加していきあるところで

クを持っと械袈していくという結果になっている.本研究で広スピンの純光学

的手法による断熱的なスピン制御に注目している.吸収による効果はむしろ取ち

去りたいため，光強度の弱い部分な取り扱うとし，ここでは深くは追求しないこ

とiこする.三品らは，オンレゾナンスの光誘起スピンニ広コ…の光強度依存性を測

定して，謎来の存整列能率でアイツデイングを行っているが，十分な光強度まで測

定していないため，再整列能率の増加に箆和が題こっているかどうか判断できな

い.本研究で導いた再整列能棋でも十分にフィッティングできると考えられる.
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7.4 光誘起スピンエコーの実験

7.4.1 オンレゾナンスの光誘起スピンエコー

オンレゾナンスの光誘起スピンエコーの実験配置図を図 7.12(a)に示す.オンレ

ゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの実験は，チタンサファイアレーザーの光をAOM
で、パルス化して生成光ノ勺レス，制御光ノ勺レス，検出光として使う.チタンサファイ

アレーザーの発振周波数を 87Rb(F = 2→F' = 1)付近で掃引する.検出にMCD

検出を用いたため，ローレンツ型の吸収線を考えると，それぞれの光の周波数の

関係は図 7.12(b)のようになっている.

(a) 

λ/4 plate 

polruimeter 

probe 
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図 7.12:(a)オンレゾナンスの光誘起スピンエコーの実験配置図. (b)ローレンツ

型の吸収線に対するオンレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの生成光，検出光，制

御光の周波数の関係.

光誘起スピンエコーの信号を効率よく測定するために，試料位置で不均一磁場

を外部から印加することによって FIDの緩和を早めてある.不均一磁場を印加し

ていない状態での FIDの信号がサンフ。ルの拡散による緩和時間にほぼ等しいこと

から，不均一磁場を印加しない状態ではT;= T2 =九であることが考えられ，こ

のままでは光誘起スピンエコーの信号が観測されなし、からである.
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γ.4 光誘起スピンエコーの爽験

7.4.1 オンレゾナンスの光誘担スピンエコー

オンレゾナンスの光誘題スピン広口…の実験配量図を間7.12(a)に恭す.オンレ

ゾナンスの光誘越スピンエコーの実験は，チタンサアァイアレーザーの光をAOM
でパルス化して生成光ノ勺レス，制御光パルス，接出光として夜う.チタンサファイ

アレーザーの発振周波数を 8
7Rb(F口 2→F'= 1)付近で捕引する.換出に MCD

検出を用いたため，ロ}レンツ型の吸収線を考えると，それぞれの光の購読数の

関銘は菌 7.12(b)のようになっている.
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盟 7.12:(a)オンレゾナンスの光誘起スピンエコーの実験配置図. (b)ローレンツ

型の吸収線に対するオンレゾナンスの光誘起スピンことこコ}の生成先，検出光，制

御光の周波数の関係.

党誘悲スピンエコーの舘号令効率よく測定するために，試料位置で不均一磁場

を外部から部恕することによって FIDの緩和を単めてある.不均一磁場を印加し

ていない状態でのFIDの{言号がサンフ。んの拡散による緩和時間にほぼ等しいこと

から，不均一磁場を印加しない状態ではT;におロれであることが考えられ，こ

のままでは光勝組スヒ。ンエコーの信号が観測されないからである.
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不均一磁場には，磁場勾配電磁石によって作られる空間的な不均一磁場と，さ

らにヘルムホルツコイルにホワイトノイズ型の電流を流すことによって揺動磁場

をつくり，オシロスコープのアベレージ機能を用いて 512回積算することによっ

て作られる時間的に不均一な磁場を補助的に用いた.

不均一磁場の磁場分布は，図 7.13(a)に示すような，不均一磁場によって緩和を

早められたFIDの信号をフーリエ変換することによって得ることができる.そこ

で得られたフーリエスベクトノレを，低磁場の 87Rbの基底状態において，磁場に対

する副準位の分裂が 0.7MHz/Oeであることを用いることによって横軸を磁場に

変換することが可能である.この変換によって得られた不均一磁場の強さの分布

を図 7.13(b)に示す.図 7.13(めから不均一磁場の磁場分布の半値半幅が 20e程

度であることが読み取れる.

7.4.2 不均一磁場の生成

不均一磁場の生成について詳しく説明する.ここで，作った不均一磁場は，次

小節のオフレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーでも使われる.

磁場勾配電磁石とへノレムホルツコイルが図 7.14のように配置される.磁場勾配

電磁石とへルムホルツコイルが作る磁場は，それぞれ図 7.14の(a)と(b)のように

なっており，お互いの作る磁場を打ち消す向きに磁場を発生することができるよ

うになっている.こうすることによって，ゼロ磁場付近で大きい磁場勾配が得ら

れるようになっている.

磁場勾配電磁石は，サンプルから少しずれた位置に配置され，図 7.14(a)に示す

ような磁場勾配をつくる.磁場勾配電磁石の作る不均一磁場の広がりを図 7.15に

示す.其々のグラフの上に示した2つの値は，磁場勾配電磁石に流した電流と磁場

勾配電磁石の距離である.測定は， 2つの磁場勾配電磁石の中心で、行った.図 7.15

の(a)と(c)から， 2つの磁場勾配電磁石の距離を固定して流す電流を変えると磁

場の強さが上がり，作られる不均一性も強くなることがわかる.一方， 2つの磁場

勾配電磁石の距離を変化させると，距離が離れるほど生成される磁場の不均一性

が弱くなることがわかる.このことから，本研究で作成した磁場勾配電磁石だけ

では，大きな不均ーを得るためには，磁場の強さが大きくなってしまう.このた

め，ヘルムホノレツコイルにより磁場勾配電磁石の作る磁場とは逆向きに空間的に

均一な磁場を印加できるようになっており，磁場勾配の空間的な分布を保持した

まま任意の磁場を印加できるようになっている.

ヘノレムホルツコイルは，磁場勾配電磁石の磁場を打ち消すだけでなく，ホワイ

トノイズ型の電流を流すことによって揺動磁場をっくり，オシロスコープのアベ

レージ機能を用いて 512回積算することによって作られる時間的に不均一な磁場

を作る.ヘルムホルツコイルに流れる電流は，図7.16のように一定周期で変化す

る.生成光バノレスと制御光パルスは，一周期にそれぞれ一度だけ入射される.入射

タイミングは，図 7.16の下に示すように流れる電流が変化してから流れる電流値
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不均一磁場には，磁場勾配議磁苓によって作られる空需的な不均一磁場と，さ

らにヘノレムホルツロイノレにホワイトノイズ型の電流を流すことによって揺動議壌

をっくり，オシロスロ…ブのアベレージ機能を用いて 512自穣算することによっ

て作られる時間的に不均…な磁場安補助的に用いた.

不均一磁場の磁場分布は，悶 7.13(a)に赤すような，不均一磁場によって緩和を

早められたFIDの信号をフーリ広変換することによって得ることができる，そこ

で薄られたフ-!Jエスベクトノレを，低磁場の 87Rbの基底状態において，磁場iこ対

する割準イ立の分裂が 0.7MHzjueであることを用いることによって横軸を磁場に

変換することが可能である，この変換によって得られた不均一磁場の強さの分布

を醤 7.13(b)に示す.関 7.13(めから不均一磁場の磁場分布の半値半幅が 20e

度であることが読み取れる.

7.4.2 不均一議壌の全議

不均一様場の生成について詳しく説明する.ここで， l'宇った不均一殿場は，次

小舗のオフレゾナンスの光誘恕スピンエコーでも長われる.

磁場勾配龍椴石とへんムホノレツコイノレが詔 7.14のように配聾される.機場勾配

電舷石とへノレムホノレツ口イノレが搾る磁場i丈それぞれ盟 7.14の(a)と(b)のように

なっており，お正いの作る毅壌を打ち消す向きに磁場を発生することができるよ

うになっている.こうすることによって，ゼロ磁場付近で大きい磁場部記が得ら

れるようになっている.

磁場均配簡磁石は，サンプルから少しずれた位置に記寵され，盟主14(a)に吊す

ような磁場勾配をつくる.磁場勾配電磁石の作る不均一磁場の広がりを詔 7.15に

示す.其々のグラフの上lこ示した2つの値は，磁場勾配電磁都に流した議涜と磁場

勾配電般若の距離である.測定は， 2つの磁場勾配電磁石の中心で行った.国 7.15

の(a)と(c)から， 2つの磁場勾配電磁石の距離を闘定して流す構流安変えると磁

場の強さが上がり，作られる不均一性も強くなることがわかる.一方， 2つの磁場

勾留寵議石の距離を変化させると，距離が離れるほど生成容れる磁場の不均一性

が顎くなることがわかる.このことから，本研究で作成した磁場勾配電磁石だけ

では，大きな不均一を得るためには，磁場の強さが大きくなってしまう.このた

め，へんムホルツとコイルiこより議場勾配電磁石の搾る磁場とは逆向きに空間的に

均一な綴場を印加できるよう iこなっており，磁場均配の空間的な分布宏保持した

まま佐意の議場者印加できるようになっている.

ヘノレムホルツロイノレiえ議場勾記電磁石の磁場者打ち消すだけで、なく，ホワイ

トノイズ裂の議流安諾すことによって揺動磁壌をつくり，オシロスコープのアベ

レージ機能を舟いて 512西積算することによって押られる時間的に不均一な磁場

を作る.ヘノレムホノレツコイルiこ涜れる霊涜は，冨7.誌のように…定罵期で変fじす
る.生成光パノレスと制御光ノ勺レスは，一罵期にそれぞれ一変だけ入射される.入射

タイミングは，関 7.16の下に示すように流れる亀流が変fちしてから誇れる震詫穫
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図 7.13:不均一磁場の磁場分布. (a)不均一磁場中での87Rb基底状態の FID信号

(b) (a)をフーリエ変換し横軸を磁場に換算して得た不均一磁場の分布.
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図 7.13:不均一磁場の磁場分布. (a)不均一磁場中での87Rb基底状態の FID信号.

(b) (a)をフーリエ変換し横軸を磁場に換算して得た不均一磁場の分布.
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図 7.14:不均一磁場の生成. (a)磁場勾配電磁石の作る磁場. (b)へルムホルツコ

イルの作る磁場.
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図 7.15:磁場勾配電磁石の作る磁場の不均一分布.(a)磁場勾配電磁石を 10cm離

して配置し，電流を 5A流した時. (b)距離 20cm電流lOA. (c)距離 10cm電

流 1A. (d)距離 20cm電流 5A. 
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が一定のになってからである.揺動磁場のみを使って光誘起スヒ。ンエコーの信号

を得ることが可能である.バッファガスにヘリウム 5Torrを封入したルピジウム

を用いた揺動磁場のみのオンレゾナンスの光誘起スピンエコーの結果を図 7.17(a)

に示す.図 7.17(b)は，図 7.17(a)の信号を得たときの揺動磁場の不均一分布であ

る.この分布は，ヘルムホルツコイルに流した電流値を磁場に換算したものであ

る.ここから得られる，不均一分布の半値半幅は 10e程度であり，磁場勾配電磁

石と揺動磁場を組み合わせた不均一磁場の不均一分布の半値半幅に近い.このこ

とから，バッファガスにヘリウム 5Torrを封入したルピジウムの光誘起スヒ。ンエ

コーを観測するために必要な不均一磁場の不均一幅は数 Oe程度である.
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下は，生成光と図 7.16:揺動磁場を作るためにヘルムホルツコイルに流す電流.

制御光のパルス列の入射タイミング.

揺動磁場のみによる不均一磁場の不均一分布は，ガウス関数でフィッテイングが

可能であり，磁場勾配電磁石と揺動磁場がつくる不均一磁場の不均一分布に比べ

非常に締麗な不均一分布を作ることができる.揺動磁場のみを使うと磁場勾配電

磁石のみでは，測定することが不可能であったバッファガス無しLのルピジウムセ

ルを用いて光誘起スヒ。ンエコーを測定することができる.図 7.18はバッファガス

無しのルピジウムセルを用いたオンレゾナンスの光誘起スピンエコーである.パ

ルス間隔を狭めるにつれエコーが大きくなっていることがわかる.図 7.18からエ

コーのピークを見積もることで，バッファガス無しのセルについて図 7.19のよう

にプロットすると緩和時間を見積もることもできる.ここで得られた位相緩和時間

九は 0.8μsで、あった.この実験での，ビーム径は1.5mm程度，温度は 75
0

C程

度であり，この時のトランジットタイムの計算値は rv8μsであり一致しない.こ
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が一定のになってからである.揺動議壌のみを捷って先誘起スどンエコーの信号

を得ることが可能である.パップァタスにヘジウム 5Torrを封入したノレピジウム

を用いた揺動磁場のみのオンレゾナンスの光誘起スピンエコ…の結果を醤 7.17(a)

に示す.間 7.17(b)は，図 7.17(a)の借号を得たときの揺動磁場の不均一分布であ

る，この分布は，へノレムホノレツコイノレに流した電流値を磁場に換算したものであ

るe ここから得られる，不均一分布の半値半幅は 10e程度であり，磁場勾配電磁

と謡勤務場を組み合わせた不均一磁場の不均一分布の単慌半掘に近い.このこ

とから，パップァガスにヘヲウム 5Torrを封入した/レぜジウムの光誘起スピンエ

コ…を観樹するために必要な不均一議壌の不均一揺は数 Oe緯度である.
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題 7.16:揺動議場を作るためにヘノレムホルツコイノレに流す議流.下は，生成光と

制御光のパノレス列の入射タイミング.

焔励磁場のみによる不均…磁場の不場一分布は，ガウス関数でアィッティングが

可能であり，磁場勾配電般石と撤動磁場がつくる不均一般場の不均一分布に比べ

亦常に締麗な不均一分布を作ることができる.揺動儲場のみをイ吏うと磁場勾配電

議石のみでは，誤ij定することが不可能で、あったパップア力、ス無し tのノレピジウムセ

ル安患いて光誘起スピンエニコーを部定することができる.関 7.18はパップアガス

無しのんゼジウムセルを用いたオンレゾナンスの光誘起スピンエコーである.パ

ルス間関を装めるにつれエローが大きくなっていることがわかる.題 7.18からエ

コ…のピークを克積もることで，バッファガス無しのセノレについて醤 7.19のよう

にプロットすると緩和時間を見積もることもできる.ここで

九は 0.8μρSで、あつた.この諜験での，ビーム径は 1.5mm軽度， 7.量度は 75
0

C程

撲であり，この時のトランジットタイムの計算置は"，，8仰であり一致しない.こ
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図 7.17:(a)バッファガスにヘリウム 5Torrを封入したルピジウムを用いた揺動

磁場のみのオンレゾナンスの光誘起スピンエコー. (b) (a)を得たときの磁場の不

均一分布4 横軸は，ヘルムホルツコイノレに流した電流を磁場に換算することによっ

て得られる.ガウス関数でフイッティングした.
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悶 7.17:(a)バッファガスにヘヲウム 5Torrを封入したノレピジウムを用いた揺動

繊場のみのオンレゾナンスの光誘起スピンエコー. (b) (a)を持たときの議場の本

均一分布.横軸は，ヘノレムホノレツコイルに流した常流を殿場に換算することによっ

て得られる.ガウス関数でアイツチィングした.
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れは，得られたデータ点が少なかったため，緩和時間を正しく見積もれなかった

ためと考えられる.

図7.18の光誘起スヒ。ンエコーが得られた時の揺動磁場による不均一磁場の不均

一広がりは図 7.20のようになっている.バッファガスにヘリウムが 5Torr封入さ

れたセルを用いた時にくらべ，不均一性が増していることがわかる.バッファガ

ス有りのセルの拡散方程式に従う緩和に比べバッファガス無しの場合の緩和はト

ランジットタイムによるものになるため緩和が速くなる.光誘起スヒ。ンエコーが

現れるのは位相緩和時間内なので，緩和時間が短くなった分FIDを大きく潰さな

くてはならないので揺動磁場の不均一性が増した.
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図 7.18:バッファガス無しのルピジウムセルの揺動磁場のみを用いたオンレゾナ

ンスの光誘起スヒ。ンエコー.
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図 7.19:バッファガス無しのルピジウムセルにおいて揺動磁場のみを用いたオン

レゾナンスの光誘起スピンエコーの緩和時間の測定.
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図 7.20:図7.18を得たときの揺動磁場の不均一分布.横軸は，ヘルムホルツコイ

ルに流した電流を磁場に換算することによって得られる.ガウス関数でフイッティ

ングした.
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図 7.19:パッファガス無しのルピジウムセルにおいて揺動磁場のみを用いたオン

レゾナンスの光誘起スピンエコーの緩和時間の測定.
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図 7.20:図7.18を得たときの揺動磁場の不均一分布.横軸は，ヘルムホルツコイ

ルに流した電流を磁場に換算することによって得られる.ガウス関数でフィッティ

ングした.
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オフレゾナンスの光誘起スピンエコー

オフレゾナンスの光誘起スピンエコーの実験配置図を図 7.21(a)に示す.オフレ

ゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの実験は，半導体レーザーの光を AOMでパルス

化して生成光ノ勺レスと検出光パルスとして，またチタンサファイアレーザーの光

をAOMでパルス化して制御光ノ勺レスとして使う.半導体レーザーの発振周波数を

87Rb (F = 2→F' = 1)の遷移に固定し，チタンサファイアレーザーの発振周波

数を 87Rb(F = 2→F' = 1)付近で掃引する. 2台のレーザーを用いて， MCD検

出を行うことによって光誘起磁化の検出感度を固定することができる.ローレン

ツ型の吸収線を考えると，それぞれの光の周波数の関係は図 7.21(b)のようになっ

ている.試料位置での磁場環境は，オンレゾナンスの光誘起スピンエコーと同様，

空間的な不均一磁場と時間的な不均一磁場によって不均一磁場をつくっている.検
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図 7.21:(a)オフレゾナンスの光誘起スピンエコーの実験配置図. (b)ローレンツ

型の吸収線に対するオフレゾナンスの光誘起スピンエコーの生成光，検出光，制

御光の周波数の関係.

出光を 87Rb(F = 2→F' = 1)の遷移に固定して，生成光を掃引することによっ

て得られる FID信号の振幅を測定することによって検出感度を調べることができ

る.図 7.22に横軸に生成光の離調周波数，縦軸に FIDの振幅の大きさをプロット
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したグラフを示す.図から 87Rb(F = 2→F' = 1)と87Rb(F= 2→F' = 2)の

遷移で信号が現われていることがわかる.これは，この二つの遷移の基底状態が

同じなので，励起状態が違っても同じ基底状態に磁化を生成していて，それを検

出しているからである.
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図 7.22:検出光を 8
7Rb(F = 2→F' = 1)に固定して生成光を掃引した時に得ら

れる FID信号の振幅.レーザーの周波数安定性と検出系の電気的なノイズに起因

する特性上のエラーパーを，測定データの一つに示す.
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したグラフを示す.図から 87Rb(F = 2→F'エニ 1)と87Rb(F= 2→F' = 2)の

遷移で龍寺が現われていることがわかる.これは，このこつの遷移の2審議状態が

同じなので，励起状態が違っても開じ基患状態に磁化を生成していて，それを検

出しているからである.
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図 7.22:検出光な 87Rb(Fコロ 2→F'= 1)に悶定して生成光を掃さiした特に得ら

れる FID信号の援揺，レーザ…の毘設数安定性と検出系の寵気的なノイズに起留

する特性ょのエラーパーを2 認定ヂ…タの一つに来す.
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7.5 光誘起スピンエコーの実験結果

オンレゾナンスとオフレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの信号強度の周波数依

存性を図 7.23と図 7.24に示す.

オンレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの実験において，生成光パルスと検出光，

制御光パルスは，すべて 1台のレーザーからつくられ，それらの光の周波数は同

時に掃引される.オンレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの信号は，それぞれの吸

収線のピーク付近で現れていることがわかる.一方，オフレゾナンスの光誘起ス

ピンエコーの実験において，生成光ノ号ルスと検出光は，一台のレーザーから作ら

れ，制御光パルスはもう一台のレーザーによって作られる.生成光パルスと検出

光の光周波数は， 87Rb (F = 2→F' = 1)の遷移に固定され，制御光ノミルスの光

周波数がその周りを掃引される.オフレゾナンスの光誘起スピンエコーの信号は，

吸収線の外側でピークを持つことがわかる.また， +1 GHz付近に理論曲線から

大きく外れる部分があることがわかる.

次にオンレゾナンスとオフレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーの信号強度の制御

光パノレス幅依存性をそれぞ、れ図 7.25と図 7.26に，生成光ノ号ルス幅依存性を図 7.27

に示す.オンレゾナンスの光誘起スピンエコーは， .6.=0で，オフレゾナンスの

光誘起スピンエコーは，レーザーの光周波数を 87Rb(F = 2→F' = 1)の遷移か

らム=-5 GHz離調させて測定を行った.オンレゾナンスの光誘起スピンエコー

の信号強度は，最大値をとった後，単調に減少し，オフレゾナンスの光誘起スピ

ンエコーの信号強度は振動する振る舞いを示す.-光誘起スピンエコーの信号強度.

の生成光パルス幅依存性は，パルス幅の増加とともにある値に向かつて漸近的に

増加していく.

最後に，任意軸周りの回転の実験の結果を図 7.28(a)と(b)に示す.y軸方向に

不均一磁場が印加されているとする.生成光と検出光は不均一磁場に対して垂直

な方向 (z軸)に入射される.図 7.28(b)は，制御光を生成光と検出光，および不均

一磁場の方向に対して垂直な方向 (x軸)に入射した場合のスヒ。ンエコーの信号で、

ある.比較のために，生成光と検出光，制御光のすべてを同方向 (z軸)に入射した

場合のスピンエコーの信号を図 7.28(a)に示す.両方の光誘起スヒ。ンエコーともに，

時刻 Oで生成光が，時刻ァに制御光が入射されると，時刻 27のところでエコーの

信号が現れている.すべて同方向に入射した場合は，時刻 Oの生成光による FID

の位相と時刻 27にあるエコ}のピークの位相が同じであるが，垂直に制御光を入

射した場合は，生成光の FIDの位相と光誘起スピンエコーの位相が反転している.
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7.5 光誘起スピンエコーの実験結果
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大きく外れる部分があることがわかる.

次にオンレゾナンスとオフレゾナンスの光誘起スrンエコーの儒号強度の崩御

光パルス寝依存性をそれぞ、れ図 7.25と毘7.26，ζ，生成光パノレス幡依存性を関 7.27

に恭す，オンレゾナンスの光誘匙スrンエコーは，ム =0で，オフレゾナンスの

光誘起スヒ。ンエコ…辻，レ…ザーの光周披数を 87Rb(F = 2→F'出 1)の遷移か

らム=-5 GHz離鯛させて設i定宏行った.オンレゾナンスの光誘起スピンエコー

の信号強震は，最大韓安とった後，単調に減少し，オアレゾナンスの光誘恕スピ

ンエコーの信号強要は披動する譲る舞いを示す.や光誘組スピンエエコ}の信号強震.

の生成光パルス縮依存性は，パルス憾の増加とともにある震に向かつて瀬近的に

増加していく.

最後に，任意鞍j寄りの回転の実験の紺果を図 7.28(a)と(b)に示す.y軸方向iこ

不均一磁場が印却されているとする.生成光と換出光は不均一磁場に対して垂直

な方向 (z軸)に入射される.図 7.28(b)は，制f卸売を生成光と検出光，および不均

一磁場の方向に対して垂誌な方向幹軸)に入射した場合のスピンエコーの信号で

ある.比較のために，生成光と換出光，制得光のすべてを問方向 (z軸)に入射し

場合のスピンエコーの信号を悶7.28(a)，こ示す.両方の光誘起スピンエローともに，

時潟 Gで生成光が，時刻ァに制御光が入射されると，時刻 2ァのところでこじコーの

告号が現れている.すべて開方向に入射した場合は，時刻 Gの生成光による FID

の位相と時刻2ァにあるエコーのピークの{立棺が閉じであるが，垂置に制御光を入

射した場合は，生成光のFIDの位桔と光誘起スピンエコーの位相が茨転しているー
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測定データの一つに示す.
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測定データの一つに示す.
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図 7.28:任意軸周りの回転.生成光と検出光は，印加磁場に対して垂直な方向に

入射される. (a)生成光と検出光に対して同方向に制御光を入射した場合の光誘起

スピンエコー信号.(b)生成光と検出光の方向および印加磁場の方向に対して垂直

に制御光を入射した場合の光誘起スピンエコー信号.
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題 7.28:任意軸足りの回転.生成光と検出光は，印加磁場に対して垂直な方出iこ

入射される.い)生成光と投出光に対して開方向に制御光を入射した場合の先誘起

スピンこにコー信号.(b)生成光と挨出光の方向および印加磁場の方向に対して量産

に制御光を入射した場合の光誘起スヒ。ンニに2一信号.
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7.6 光誘起スピンエコーの実験の考察

光誘起スピンエコーは，生成光パルスによって光誘起磁化を生成し，制御光パ

ルスの効果によって生成された光誘起磁化を制御することによって現れる.制御

光パルスの効果の違いから，発現の原理の異なるオンレゾナンスとオフレゾナン

スの光誘起スヒ。ンエコーの二つのタイプに分けることができる.

オンレゾナンスとオフレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーは，それぞれ，制御光

パルスの光ポンピングの効果とライトシフトの効果を用いて発現する.従来の光

誘起スヒ。ンエコ}の実験において，オンレゾナンスとオフレゾナンスの光誘起ス

ピンエコーは，同時に起こっていると考えるのが妥当である.しかしながら，ジャ

ストレゾナンスでは光ポンピングの効果が顕著になり，大きく離調をとったとこ

ろではライトシフトの効果が顕著になるため，オンレゾ，ナンスとオフレゾナンス

の光誘起スピンエコーは，ジャストレゾナンスと大きく離調をとった領域では，お

互いの寄与を無視できる.この章では，オンレゾナンスとオフレゾナンスの光誘

起スヒ。ンエコーの振る舞いについて議論していく.

7.6.1 ベクトルモデル

図7.29と図 7.30に示すような，オンレゾナンスとオフレゾナンスの光誘起スピ

ンエコーのベクトノレモデ、ルを考えた.先に述べた理由から，ジャストレゾナンス

と大きく離調をとった領域では，それぞれ，このベクトルモデルのように磁化が

発展しエコー信号が現れると考えられる.

これらのベクトルモデルは，簡単のために，

l励起状態の寿命が基底状態のコヒーレンスの位相緩和時間に比べて非常に

短い.

2.熱平衡状態では磁化が存在しない.

3. Y軸方向に不均一磁場が印加されたサンフ。ル中を，レーザー光がz軸方向に

伝播する.

4.実験室系のベクトノレモデルである.

5.基底状態がJ= 1/2. 

のような条件のもとで考えた.
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図 7.29:オンレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーのベクトルモデル.
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図 7.30:オフレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーのベクトルモデル.

両ベクトルモデルとも，以下のように時間発展を行う. (a)熱平衡状態では光誘

起磁化は存在しない. (b) t = 0で入射される生成光パルスによって，+z方向に，

光誘起磁化が生成される.(c)生成光の後で，サンブρルに印加された不均一磁場の

効果により，各々のスピンは，異なったラーモア周波数ωLで歳差運動する. (d) 

見掛け上，巨視的なスピン分極が消える.ところまでは，同じである. (e) t = i 

で，オンレゾナンスでは原子の共鳴周波数ω。の周波数の光が，オフレゾナンスで

は原子の共鳴周波数から離調したω0-ムの光が入射され，その後のスピンの時開

発展が異なってくる.

オンレゾナンスの制御の場合，t = iで入射される光は，円偏光励起の光ポンピ

ングの効果によって，基底状態の副準位のスピンが選択的に減らされる.その結

果，図 7.29(e)に示すような -z方向のスピンを+z方向のスピンより多く抜き

去るもしくは，コヒーレンスを壊すような効果をもっ.制御光パルスの後，不均一

磁場によって再びスピンの位相が乱されるが，t = iで+z方向を向いている磁化
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図 7.30:オフレゾナンスの光誘起スピンエコーのベクトルモデル.

両ベクトルモデルとも，以下のように時間発展を行う. (a)熱平衡状態では光誘

起磁化は存在しない. (b) t = 0で入射される生成光ノ勺レスによって， +z方向に，

光誘起磁化が生成される.(c)生成光の後で，サンプルに印加された不均一磁場の

効果により，各々のスピンは，異なったラーモア周波数ωLで歳差運動する. (d) 

見掛け上，巨視的なスピン分極が消える.ところまでは，同じである. (e) t = T 

で，オンレゾナンスでは原子の共鳴周波数ω。の周波数の光が，オフレゾナンスで

は原子の共鳴周波数から離調したωoームの光が入射され，その後のスピンの時開

発展が異なってくる.

オンレゾナンスの制御の場合， t = Tで入射される光は，円偏光励起の光ポンピ

ングの効果によって，基底状態の副準位のスピンが選択的に減らされる.その結

果，図 7.29(e)に示すような -z方向のスピンを +z方向のスピンより多く抜き

去るもしくは，コヒーレンスを壊すような効果をもっ.制御光パルスの後，不均一

磁場によって再びスピンの位相が乱されるが， t = Tで+z方向を向いている磁化
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は， 2πn/ァ(nは整数)の角速度を持っているので，図 7.29(g)のように t= 27で再

び，+z方向に揃う.2nn/γ以外の角速度を持っている磁化は，より早く回るかよ

り遅く回るので，制御光パルスによって抜き去られたスピンを無視しても， t = 27 

で，図 7.29(e)の形は再現はされない.これが，オンレゾナンスの光誘起スピン

エコーの信号が， 100%磁化を復活できない理由の一つであると考えられるが，図

7.29 (e)の状態より乱れても，図 7.29(g)のように巨視的には+z方向の磁化が多

いためエコー信号は観測される.一方，オフレゾナンスの制御の場合， t = 7で入

射される制御光ノ号ルスは，ライトシフトの効果による仮想的な磁場の効果を持つ.

このため，ライトシフトの効果による仮想的な磁場の大きさが外部磁場より十分

大きいとし，掛けられるパルスが z軸周りにスピンを 1800 回転させる πパルス

であるとすると，図 7.29(e)のように，スピンは制御光の周りを回転して位相反

転することになる.位相反転したスピンは，もともと持っていた角速度を維持し

て回転するため，t = 27で再び揃うことになりエコ}信号として現れる.

制御光パルスによる制御は，磁気共鳴による制御と似ており，任意軸周りの回

転という意味では，オフレゾナンスの効果を用いるのがよいことがわかる.

7.6.2 光誘起スピンエコーの周波数依存性

図7.23のオンレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーに関する信号強度の周波数依存

性のスペクトルは，同じ波長の励起光と検出光を用いたMCD検出による FID信

号の信号強度の周波数依存性に酷似している.これは，上記のようなFID信号は

磁化の生成効率を表わす信号であり，遷移確率と光ポンピングの効果に密接に関

係しているため，光ポンピング、の効果によって発現するオンレゾナンスの光誘起ス

ヒ。ンエコーとその効率なども似たような振る舞いをすると考えられる.瞬間的に

磁化が生成され，それぞれの準位が縮退してるような簡単な場合を考えると，図

7.31のようなモデルで光ポンピングによる光誘起磁化の生成効率を考えることが

できる.図から基底状態のF値が励起状態のF'値より大きい場合は，分布数差が

出来やすいが，逆にFがF'値より小さい場合は， σ+偏光によって，すべての準

位からの励起が可能であり分布数差ができにくいことがわかる.F=F'の場合は，

その中間の状態である.
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は， 2ηη/γ(ηは整数)の角速度安持っているので，図 7.29(訟のようにt=針で帯

び，+z方向に揃う.2ηη/ァ以外の角速度を持っている磁化は2 より早く回るかよ

り遅く居るので，制御充パルスによって抜き去られたスピンを無視しでも，t = 2γ 

で，国 7.29(e)の形は再現iまされない.これが，オンレゾナンスの光誘起スピン

エコーの信号が， 100気磁化を複活できない理由の一つであると考えられるが，国

7.29悼の状態より乱れても，顕 7.29(g)のように巨視的に辻十z方向の磁化が多

いためエコー積号は観慨される.一方，オフレゾナンスの制慢の場合， t =αγ で入

射される制御光パノレスは，ライトシフトの効果による仮語、的な磁場の効果を持つ.

このため，ライトシフトの銑果による坂想的な磁場の大きさが外部織場より十分

大きいとし，掛けられるパルスが z軸照りにスぜンを 1800 自転させる πパルス

であるとすると，限 7.29(e)のように，スどンは説櫛光の罵りを由転して位相反

転することになる.位桔反較したスピンは，もともと持っていた角速度を維持し

て回転するため，t = 2γ で再び強うことになりエコー信号として現れる e

制御光パノレスによる制榔は，磁気共鳴による制御と似ており， f壬意軸期りの自

転という意味でi丸オフレゾナンスの効果を用いるのがよいことがまっかる.

7.6.2 光誘起スピンエコーの周波数依拝性

図7.23のオンレゾナンスの光誘誼スピンエコ}伝聞する借号強度の毘波数欽存

性のスペクトノレは，同じ波長の励起光と検出光を用いたMCD検出立よる FID信

号の信号強震の周波数依容性に酷似している.これは，上記のようなFID毎号は

磁化の生成効率を表わす信号であり，遷移確率と光ポンどングの効果iこ密接に関

係しているため，光ポンぜングの効果iこよって発現するオンレゾナンスの光誘超ス

ヒ。ンエコーとその効率なども似たような振る舞いをすると考えられる，瞬間的立

説化が生成され，それぞれの準位が縮迭してるような簡単な場合を考えると，国

7.31のようなモヂノレで光ポンどングによる光誘起般化の生成効率を考えることが

できる.閣から基底状態のF植が動組状態のF'穏より大きい場合は，分布数授が

出来やすいが，逆に FがF鑑よりふさい場合は， σ十備光;こよって，すべての準

位からの勤起が可能で為り分布数差ができにくいことがわかる.F=F'の場合は，

その中間の状態である.
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これらを考慮、して，図 7.23のオンレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーに関する信

号強度の周波数依存性のスペクトルに対して，図3.9に示した吸収の線スベクトノレ

にドップラー広がりによる不均一幅が残っているとして，ガウス型の線幅を考え

それぞれを足し合わせてフィッテインクゃを行った.これにより，それぞれの周波数

に対する，オンレゾナンスの光誘起スピンエコーの信号強度への，それぞれの吸

収線からの寄与がわかる.同じ波長の励起光と検出光を用いた MCD検出による

FID信号の信号強度の周波数依存性と同様， F=F'の時より， F < F'の遷移の

方がオンレゾナンスの光誘起スヒ。ンエコーに大きく寄与していることがわかる.

図7.24に示した曲線は，式(7.33)から得られる，オフレゾナンスの光誘起スピ

ンエコーの信号強度に対する理論的な周波数依存性で、ある.ここで，用いたフイツ

テイングパラメーターは， tp = 100 ns， r 2 = 2πx 150 MHz，χ=2πx 105 MHzで

あり，実験値とよく一致する.自然幅より広いじの値は，パワープロードニング

によって説明することができる.

+1 GHz付近の理論曲線からのズレは，その部分に 87Rb(F = 2→F' = 2)の

遷移があり，この遷移は，観測している 87Rb(F = 2→F' = 1)と同じ基底状態

を持つため，観測している基底状態からポピュレーションを抜き去る，もしくは，

コヒーレンスを壊す効果がおこり，エコー信号の減衰を引き起こしていると考え
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関7.31:穀収による効果とオアレゾナンスによる効果.

これらを考産して，図7.23のオンレゾナンスの先誘起スピンエコ}に関する

号強度の罵波数依存性のスベクトノレに対して，関3.9に示した吸収の線スベクトル

にドッフ。ラ}法がちによる不均一揺が残っているとして，ガウス型の線幅を考え

それぞれを足し合わせてアイツチィングを行った.これにより，それぞれの周波数

に対する，オンレゾナンスの光誘起スピンエコーの信号強度への，それぞれの吸

収線からの寄与がわかる.関じ設長の踏起光と検出光者用いた MCD検出による

FID 信号の信号強度の潤波数依存性と問機，F = F'の時より ，Fく F'の遷移の

方がオンレゾナンスの光誘起スピンエコ}に大きく寄与していることがわかる.

盟7.24tこ示した命線は，式(7.33)から持られる，オフレゾナンスの光誘怠スピ

ンエコ}の鰭号強度に対する理論的な周波数依帯性である.ここで，用いたフイツ

ティングパラメ}タ}は，tp = 100118， r2 = 211" X 150 MHz， X = 2πX 105 MHzで
あり，実験鑑とよく一致する.自熱幅より広いれの{おま，パワープロ…ドニング

によって説嘆することができる，

十1GHz付近の理議曲線からのズレi丸その部分に87Rb(F = 2→F' = 2)の

遷移があち，この遷移は，観挺している 8
7Rb(F口 2→F'= 1)と間じ基底状態

を持つため，観出している基底状鰭からポピュレーションを抜き去る，もしくは，

コヒ}レンスを壊す効果がおこり，エコー{言号の減衰な引き起こしていると考え



7.光誘起スピンエコー 141 

られる.

7.6.3 光誘起スピンエコーの制御光パルス幅依存性

図7.25と図 7.26はオンレゾナンスとオフレゾナンスに対するスヒ。ンエコー強度

の制御光ノ勺レス幅依存性とその理論曲線である.理論曲線は，式 (7.33)から得ら

れる.図 7.25に用いたフィッティングパラメーターは，ム=0， r = 2πx 17 MHz 

そして， χ=2πx8 MHzである.この理論曲線は，実験結果によく一致してい

る.一方，図 7.26に用いたフィッティング、パラメーターは，ム =2πx0.8 GHz， 

r=2πx 120 MHzそして， χ=2πx82 MHzである.理論の結果から，磁気共鳴

における F パルス， 3πーパルスに対応する振動が予想される.27r-パノレスが無い理

由は，実験配置によるもので， 27r-パルスの回転を受けた磁化は，再び元の位置に

戻り，位相反転しないからである.理論的に予想される振動の振る舞いは，実験で

も観測されている.しかしながら， 0.5μSと0.9μs付近で理論曲線と一致しない

部分がある.これは，エコー信号として現れるのは最低でも， π/2-パルス以上回

転したスピンであり，レ}ザー光の光強度の空間的な不均一分布によって，レー

ザー光周りをスピンが回転をするときに回転速度にパラつきがあるためであると

考えられる.

図7.27は，オンレゾナンスの光誘起スピンエコーにおけるスピンエコー強度の生

成光のパルス幅依存性であるが，このような振る舞いは，オフレゾナンスの光誘起

スピンエコーにおいても同様の結果が得られると考えられる.本研究においては，

生成光パルスの光周波数は MCD信号の比較的大きかった 87Rb(F= 2→F' = 1) 

という選移に固定し，光誘起磁化の生成効率を変えずに実験できるようになって

いる.生成光パルスが生成する磁化の増加は，単純に制御光パルスによって制御

される磁化が増える効果しかないため，スヒ。ンエコー強度の生成光のパルス幅依

存性は，単純に光ポンピンク、、の効果に関係する.よって，光ポンピングの効果と

同様，f(t) = A(l -e→つという式でフィッティングできる.

7.6.4 スピンの任意軸周りの回転

ここでは，スピンの任意軸周りの回転について議論する.図 7.28(a)で得られた

生成光と光誘起スピンエコーの位相が同位相になることは，図 7.30に示したオフ

レゾナンスの光誘起スピンエコーのベクトノレモデルによって説明することができ

る.このベクトルモデルによると，生成光の方向と同じ方向にエコーのピークが

現れることがわかる.図 7.28(b)で得られた生成光と光誘起スヒ。ンエコーの位相が

反転していることも，オフレゾナンスの光誘起スピンエコーのモデルを用いるこ

とによって説明することができる.ただし，図 7.30(e)における制御光パルスの入

射方向をz軸から Z軸方向に変える必要があり，さらに制御光入射後の発展も変え

る必要がある.光誘起磁化は，制御光の周りを回転することになるので，制御光
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られる.

7.6.3 光器起スピンエコーの制御光パルス搭椋存性

関7.25と図7.26はオンレゾナンスとオフレゾナンスに対するスヒ。ンエコー強震

の制御光パルス幅依存性とその理論曲線である.理論曲線は，式(7.33)から得ら

れる，菌 7.25~こ用いたブイツデイングパラメ…ターは，ム口 0， r口2πx17M詰怒

そして， x =添加 x8MHzである.この理論曲線は，実験競果によく一致してい

る.一方，図 7.26tこ用いたフィッティングPパラメーターは，ム =2対 x0.8 GHz， 

rコ2ηx120 MHzそして， χ=27r X 82 M抱である.議論の結果から，磁気共鳴

における Fパノレス，討論パノレスiこ対応する披動が予想、される.2かパルスが無い環

由は，実験臨霊によるもので， 2す・パノレスの自転を受けた殿北は，時び元の設置に

戻札{立相反転しないからである.理識的に予想される摂動の振る舞いは，実験で

も観測されている.しかしながら， 0.5μSと0.9μs付近で理論曲線と一致しない

部分が為る.これは，エコ…信号として現れるのは最抵でも， π/2-パルス以上回

転したスピンであり，レーザ…光の光強度の空間的な不均一分布によって，レー

ザ…光罵り告とスピンが毘転をするときに司結滞度にパラっさがあるためであると

考えられる.

図7.27は，オンレゾナンスの光誘起スピンエコーにおけるスぜンエコー強度の生

成光のパルス摺依脊詮であるが，こわような援る舞いは，オフレゾナンスの光誘起

スピンエこコーにおいても国援の結果が得られると考えられる.本研究においては，

生成光パルスの光局渡数はMCD1-言号の比較的大きかった87Rb(F口2→F'= 1) 

という遷移民宿定し，光誘題磁化の生成勢率を変えずに実験で、きるようになって

いる.金成光パノレスが生成する磁北の増加は，単純に制御光パルスによって制得

される磁化が培える効果しかないため，スピンエコー強度の生成光のパルス鵠依

存性は，単純に光ポンピングの効果に関係する.よって，光ポンピングの効果と

同議，f(t)口A(l-e-'つという式でブイツデイングできる.

7.6.4 スピンの{壬意軸周りぬ回転

ここでは，スピンの任意軸期ちの回転について議論する.思 7.28(a)で得られた

生成光と光誘起スピンエエコーの位相が開設相になること辻，関 7.30に示したオフ

レゾナンスの光誘謡スピンここコーのベクトノレモヂノレによって説明することができ

る.このベクトノレモヂルによると，生成光の方向と同じ方舟にこなコーのピークが

現れることがわかる.関 7.28(b)で得られた生成光と光誘起スピンエコーの位相が

反転していることも，オフレゾナンスの党誘恕スピンエコーのモデルを用いるこ

とによって説明することができる.ただし，図 7.30(e)における掛御光ノ号ルスの入

射方向をとz斡から Z軸方向に変える必要があち，主らに制御光入射後の発展も変え

る必要がある.光誘悲磁イ七は，制鍔光の周りを自転することになるので，制御光
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の入射方向を Z軸に変えると，図7.30(f)の磁化の回転も Z方向になる.制御光が

πノ勺レスで、あったとすると，図7.30(h)の時刻27で，光誘起磁化の揃う方向はこの

時-z方向になり，生成光の FIDとスピンエコーの位相が逆位相であることが説

明できる.図 7.29のオンレゾナンスのベクトルモデルを考えた場合は，生成光と

検出光に対して垂直に制御光を入射すると光誘起スヒeンエコーの信号は観測され

ないことがわかる.ここで行った制御光を同軸と垂直に入射した場合の光誘起ス

ピンエコーと光誘起磁化の純光学的制御で、行った任意軸周りの回転から x軸，y 

軸およびZ軸すべてについて光誘起磁化を制御光の周りに回転できたことになる.

任意軸周りの回転は，この Z軸，y軸，z軸方向の回転の重ね合わせで表現できる.

このことより，純光学的手法を用いてスピンの任意軸周りの回転が可能になった

と考えられる.
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の入射方向を Z軸に変えると，国 7.30(f)の磁化の回転も Z方向になる.制御光が

πノミノレスで為ったとすると，臨7.30(めの時刻27で，光誘1強磁化の揃う方向はこの

時-z方向にな札生或光の FIDとスピンエコーの泣持が逆位指であることが説

明できる.関 7.29のオンレゾナンスのベクトルモデルを考えた場合は，生成先と

検出光に対して垂直に制御光を入射すると充誘起スぜンニここコーの需号は観諾され

ないことがわかる.ここで行った制御光者向軸と垂直に入射した場合の光誘起ス

ピン江口…と光誘起磁化の純光和的制御で行った任意軸潤りの回転から，x軸，y 

鞍およびz軸すべてについて光誘起磁化を制御光の周りに聞紙できたことになる.

径意軸j寄りの昭転は，このg軸，y軸 z軸方向の囲転の議ね合わせで表現できる.

このことよち，結光学的手法令用いてスピンの任意軸周りの自転が可能になった

と考えられる.
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8 まとめと展望

本研究は，ルピ、ジウム原子において，ポンプーフ。ローブ法と偏光分光法を用い

たスピンコヒーレンスの光制御を実現し，これまで実現されてなかったライトシ

フトによる仮想的磁場の発生を利用したスピンの純光学的制御によって，磁気共

鳴におけるスピンの制御と同様な制御が可能であることを示したものである.本

研究により，以下のことが実現された.

1.自由誘導減衰 (FID)信号を観測することにより、磁化の生成を確認し，磁場

中のスピンの位相を検出した.

2.有効磁場の大きさや方向を光でスイッチすることによりスピン歳差の周波数

や位相の制御を実現した.

3.スピンの任意軸の周りの回転を確認したぜ

光によるスピン制御を理想的に行うためには，次のパラメーターあるいは条件

を適性に調節することが必要不可欠である.

・ビームの重なり

・ビームの光強度の空間的な均一性

.離調周波数

・光強度

さらに本研究では，光誘起スヒ。ンエコーの実験を行った.密度行列によるアプ

ローチにより，いままで全く別のものとして発展してきたオンレゾナンスとオフ

レゾナンスの光誘起スピンエコーを統合する理論を考察した.オンレゾナンスと

オフレゾナンスの両方に対して，パルス幅依存性や光強度依存性などの実験を行

い，本研究で求めた理論でよく説明できることを示した.また， 2種類の光誘起ス

ピンエコーに対してベクトルモデルを考え，磁気共鳴のような理想的なスピン制

御には，オフレゾナンスの効果を用いなければならないことを示した.

磁気共鳴で行われるスピンエコーは，主にむ緩和を測定するために利用される.

以前に行われてきた光誘起スピンエコ}の実験は，本文で述べたように，吸収や

検出感度の影響を受けて，九緩和の測定は困難で、あったが，本研究で、行った実験

により，以下の条件が確立されたため，純光学的手法によって九緩和を測定でき

る可能性があると考えられる.

・光による制御によって理想的なπ/2-パルス， 7r-パルスのスピン制御が可能で

ある.

・2台のレ一歩?を用いることで，光誘起磁化の生成効率と検出感度を固定で

きる.
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.離龍馬波数
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さらに本研究では，光誘起スどンエコーの実験を行った君主主度行列によるアプ

ローチによち，いままで全く]3IJのものとして発展してきたオンレゾナンスとオブ

レゾナンスの光誘超スピンエコーを統合する理論を考察した.オンレゾナンスと

オフレゾナンスの用方に対して，パルス幅依存性や党強度依存性などの実験合行

い，本研究で求めた理論でよく説明できることを示した.また， 2稀類の光誘結ス

ヒ。ンエコーに対してベクトルそデノレを考え，磁気共鳴のような理想的なスピン制

御には，オフレゾナンスの効県を用いなければならないことを示した.

磁気共鳴で行われるスヒ。ンエコー詰，主にむ緩和を測定するために利用される.

以前に行われてきた光誘起スピンエコ…の実験は，本文で述べたよう iこ，吸収や

検出感度の影響を受けて，九緩和の測定i玄関難であったが，本研究で行った実験

により，以下の条件が確立されたため，純光学的手法によって T2緩和を測定でき

る可能性があると考えられる.

・光による制御によって理想的なη/2-パルス，件パルスのスピン制御が可能で

ある.

・2合のレ…歩F を用いることで，光誘起磁化の生成効率と換出感疫を閤定で

きる.
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-スピンの任意軸周りの回転が可能である.

純光学的手法によって九緩和の測定が可能になれば，磁気共鳴では測定不可能で

あった，広帯域で、速い緩和を持つ試料の九も測定できるようになり，種々の物質

の構造解析やダイナミクスの解明に応用できる可能性があると考えられる.

試料にノレピジウム原子を用いた本研究では，連続発振のレーザーから切り出し

たパルスを用いてスヒ。ン制御の実験を行ったが，もちろんパルスレーザーを使った

実験にも適用できる.従来のライトシフトによる仮想的な磁場の実験で、はシャーフ。

な吸収線を使い，吸収の効果は全く無視できる大きな離調をとって実験が行われ

てきたが，超短パルスレーザーを用いた実験の場合は，試料などの制約から，吸収

の影響の存在を常に考慮、しなければならない.パルスレーザーの場合，パルス幅

や，ビームの重なり等の制御に関わると考えられるパラメーターを容易に変化さ

せることが困難なため，スピン制御の実現にはまだ克服すべき問題が残っている.

ルピジウム原子のエネルギー準位構造は，比較的簡単ではあるが，超微細構造

により非常に隣接した準位による吸収や同位体の吸収が存在する.近年，このラ

イトシフトによる仮想的な磁場の効果に注目して，磁性半導体における超短ノ号ル

スレーザーを用いた純光学的なスピン制御の実験が行われた.そこで行われた実

験は，時間領域や波長領域は異なるが用いられた原理は，基本的に本研究で用い

た原理と同じものになっている.このため本研究で得られた結果は，定性的に超短

パルスレーザーを用いた純光学的なスピン制御の実験に移行できると考えられる.
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たパルスを用いてスピン制御の実験を行ったが，もちろんパルスレーザーを使つえ

実験にも適用できる.従来のライトシフトによる仮想的な磁場の実験で、はシャーフ。

な吸ij文線を硬い，吸収の効果は全く無視できる大きな離調をとって実験が行われ

てきたが，認短パノレスレーザーを舟いた実験の場合は，試料などの制約から，設j授

の影響の存在を常に考悲しなければならない.パルスレーザーの場合，パノレス痛

や，ピ}ムの援なり等の制得に関わると考えられるパラメーターを容易に変化さ

せることが閤難なため，スピン制御の実現にはまだ克識すべき関鰭が殺っている.

ノレピジウム原子のzネノレギ…準位構造試，比較的簡単ではあるが，超微組構造

により非常に隣接した準位による践校や陪泣イ本の吸収が容在する.近年安このラ

イトシフトによる仮接的な磁場の効果iご注Eして，磁性半導体における超嬬パル

スレーザーを用いた純光学的なスピン制御の実験が行われた.そこで行われた実

験は，時間領域や波長領棋は異なるが用いられた原理は，基本的に本研究で黒い

た原理と閉じものになっている.このため本研究で得られた結果i丸定性的に超鑑

パルスレーザ}を用いた純光学的なスピン制調の実験に移行できると考えられる.
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A スピンの光制御の応用

A.l 量子情報

近年，量子状態を制御し情報に応用する量子情報の分野に関心が高まってきて

いる [47].スピン制御もこの中の一つである.量子情報の分野の中核をなすものに

量子計算によって動作する量子コンビューターがあげられる.量子計算では，量

子状態聞の位相関係が量子力学的相関を持った「重ね合わせ状態」を利用して計

算を行なう.本研究で、行った光ノ勺レスによって生成される基底状態のコヒーレンス

は8=1/2系で実験を行えば1量子ピ、ツトに相当する.量子計算の間にはこの「重

ね合わせ状態Jを保持している必要がある.しかし，実際の物理系では，コヒー

レンスを乱すデ、コヒーレンス要因(緩和現象)によって，重ね合わせ状態が崩さ

れる.従って，位相緩和時間の十分長い系を選ぶと共に，位相緩和時間に比べて

十分短い時間で量子計算を行なう必要がある.

光を用いた量子状態の制御によって， トラップされた原子やイオンを用いたエ

ンタングノレされた量子ゲ}トや配列された原子を用いた原子キューピットのレジ

スターなどが実現されている. 最近では，量子ゲ}トや量子レジスターの実現に

伴い，量子コンビューターの研究も盛んに進められるようになった.現在，図A.1

に示すようにトラップされた原子やイオンの量子状態の制御に光を用いる研究は，

光学的な遷移を用いた制御が主流である [7，8].近年では， トラップされた原子や

イオンに関して，エンタングルメントや量子ゲ}トが実現され[48，49， 50， 51]，配

列された原子に関しては，原子キューピ、ットのレジスターが実現している [52，53]. 

これらは，量子演算に必要不可欠なものである.
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図 A.1: トラップされた原子のレーザー光による制御.(a)N個のレーザー光と相

互作用する線形トラップにおける N個のイオン. (b)原子の準位図L

現在提案されている量子計算の設計法として，上記のトラップされた原子やイ

オンの量子状態をレーザー光で制御するのとは異なる方法として，スピンをラジ

オ波で制御する方法があげられる.近年，スピン系を用いた量子コンビューター
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近年，藍子状態を制調し情報に応用する量子罷報の分野に関心が高まってきて

いる [47].スrン制御もこの中の一つで、ある.童子情報の分野の中核をなすものに

によって動存する量子エコンぜューターがあげられるさ量子計算では，

子状態開の位相関係が量子力学的相関さと持った「重ね合わせ状鰭Jを科用して計

算委ど行なう.本研究で行った光パルスによって生成される基底状誌のコヒーレンス

は8=1/2系で実験を行えば1量子ピットに相当する.量子計算の間にiまこの「重

ね合わせ状態Jを保持している必要がある.しかし，実際の物理系では，コヒ}

レンス安乱すヂコヒ}レンス要因(緩属現象)によって，重ね合わせ状態が崩さ

れる.従って，金持緩和時期の十分長い系を選ぶと共に，位指緩和時間に比べて

十分短い時間で量子許算を行なう必要がある.

光を用いた量子状態の制御によって， トラッブされた原子やイオンを舟いたエ

ンタングんされた最子ゲートや配列された原子を用いた原子キューrットのレジ

スターなどが実現されている. 最近では，葉子ゲートや量子レジスタ}の実現に

伴い，量子コンピュ…ターの研究も盛んに進められるようになった.現高，図A.1
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イオンに関してごにンタンクツレメントや量子ゲートが実現され [48，49，50，51]，配

列された原子に関しては，原子キューどットのレジスターが実現している [52，53]. 

これらは，量子演算に必要不可欠なものである.
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摺A.1:トラ Jツプされた原子めレーザー光による制御. (a)N舗のレーザ…先と栂

五作男する線形トラップiこおける N摺のイオン. (b)原子の準位図L

現拠提案されている最子計算の設計法として，上記のトラップ令された原子やイ

オンの章子状態をレーザー光で制御するのとは異なる方法として，スぜンをラジ

オ波で制御する方法があげられる.近年，スどン系を用いた金子3 ンピュータ…
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が核磁気共鳴を用いた核スピンの制御によって実現された [54，55]. このタイプの

量子コンピュータ}は，現存する量子コンビューターの中で最も量子ピット数が

多く，一番進んだ量子コンビューターで、ある.核磁気共鳴による量子計算は，核

磁気共鳴がスピン系を空間的にも時間的にも制御できることによって可能になっ

ている.しかしながら，核磁気共鳴によるスピン制御は，制御速度の点で実用的

な価値は低い.スピン制御を純光学的手法を用いて行うことができるならば，磁

気共鳴を発展させ，より高速なスピン制御が可能になると考えられる.

低温の磁性半導体の伝導電子において，スヒ。ンの超高速コヒ}レント制御が議

論されているが，コヒーレンスの緩和時間が短い室温付近では実用的応用は困難

である [10].本研究で、ルピ、ジ、ワムに対して行った研究は，固体中のスピン系に対し

ても応用できると考えられる.液体へリウム温度で秒のオーダーの緩和時間をも

っ希土類イオン(TmH:Caむなど)[56，57， 58]，室温でもナノ秒を超えるスピン緩

和時間をもっ遷移金属イオン (Cr3+:Ah03)[59，sO， 61， 62， 63)などに対して，同様

の原理が適用できると考えられるため，本研究は基礎研究として非常に重要な役

割を持つ.

A.2 量子位相

ペリーは1984年に，パラメーター空間においてハミルトニアンに対する断熱的

変化を行うと幾何学的位相が現れることを示した(ペリー位相)[64].その後より「

般化され，アハラノフとアナンダンは，ハミノレトニアンではなくヒルベルト空間

の射影である量子系そのものの状態ベクトルに対して，非断熱的な揚合でもやは

り幾何学的位相が現れることを示した [65].現在，量子位相(断熱的ペリー位相や

非断熱的アハラノフ.アナンダン量子位相)は，量子力学の基本的な興味のーっと

なっている.量子位相によって引き起こされる現象としてアハラノフボーム効果

[66]がよく知られているが，それ以外にも核磁気共鳴[67，68， 69J，分子 [70J，ファ

イパーにおける偏光 [71]，中性子分極 [72]などの物理系で観測されてきた.

最近になって，電子スピン系におけるアハラノフーアナンダン量子位相が光学的

に検出できることが理論的に示された [73].アハラノフ-アナンダン量子位相と

は，例えば，図A.2に示すような，ブロッホベクトル空間において， (1)有効磁場

(Bx， 0， Bz)のもとで180度回転(A→C→B)，続いて， (II) x成分を反転させた有効

磁場(-Bx，O，Bz)のもとで 180度回転(B→D→A)させてもとの状態に戻す.この

過程でブロッホベクトルは元に戻るが，波動関数は経路の幾何できまる位相因子

e内(ここで， γ=4arctan(Bx/Bz))だけ変化する.

Li等の理論 [73]によれば，円偏光の励起光で占有数差ムnを作り，ポンプ光に

よる幾何学操作を行った後の検出光のファラデー回転角はD.ncos(α -2f')に比例

する.ここで， αはポンプ光とプローブ光のなす角度， γはアハラノフーアナンダ

ン量子位相である.位相は経路の詳細には依らず立体角のみできまる.そのため，

コーン型， トライアングル型，スライス型，等の幾何学操作を行って量子位相を
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が核磁気共鳴を用いた核スrンの詰111.却によって実現された [54，55]. このタイプの

量子コンピュータ…は，現存する養子コンピューターの中で最も養子どット数が

多く，一番進んだ量子コンヒ。ュ…タ…である，核磁気共鳴による量子計算は，教

磁気共鳴がスピン系惑と担問的にも時間的にも制御できることによって可能iこなっ

ている.しかしながら，核脱侃共鳴によるスピン制御は，制御速度の点で実弟的

な恒鑑は抵い.スピン制御を純光学的手法を用いて行うことができるならば，磁

気共鳴を発展させ，より高速なスピン制御が可能になると考えられる.

{ま温の識性学導体の伝導穂子において，スピンの超高速コヒーレント制御が議

議されているが，ニコl:::…レンスの緩和時聞が短い室温付近では実用的応用は関離

である [10]‘本務究で/レゼジウムに対して行った研究は，国体中のスピン系に対し

ても広患できると考えられる.液体ヘリウム誼度で秒のオーダーの緩和時聞なも

つ肴土類イオン(Tm:糾 :Caれなど)[56，57， 58].室温でもナノ秒を超えるスピン緩

和時間をもっ遷移金属イホン (Cr3+:AI2u3)[59，60， 61， 62， 63]などに対して，問機

の原理が適用できると考えられるため，本研究は基礎研究として非常に盤擦な役

割を持つ.

A.2 量子性格

ベリーは1984年比，パラメーター空需においてハミノレトニアンζ対する賠熱的

変化告と行うと幾何学的位相が現れることを示した{ベジー泣寺町[64J.その後より γ

般化きれ，アハラノアとアナンダンは，ハミノレトニアンではなくヒルベノレト空需

の射影である最子孫そのものの状態ベクトノレに対して，非断熱的な揚舎でもやは

り鵠何学的位相が現れることを示した [65].現在，量子位相(1新熱的ベヲ…イ立絡や

非断熱、的アハラノブ・アナンダン量子位相)は，量子力学の謀本的な興味のーっと

なっている.議平イ立相によって引き起こされる現象としてアハラノフポーム鶏果

(66Jがよく知られているが，それ以外にも核磁気共鳴[67，68，6判，分子 [70].ファ

イパーにおける繍光 [71].中性子分極 (72]などの物理系で観測されてきた.

最近iこなって，常子スピン系におけるアハラノブm アナンダン最子位相が光学的

に接出できることが理論的に示された [73].アハラノプ欄アナンダン最子位相と

は，街えば，踏ん2，こ示すような，ブロッホベクトノレ空間において. (1)有効磁場

(B:z;， 0， Bz)のもとで180度自転(A→C→B)，続いて.(立)x成分を反転させた有効

議場 (-B:z;，0， BJのもとで180度自転 (B→D→A)(させてもとの状態に戻す.この

過程でブロッホベクトノレは元に戻るが，波動関数は経路の幾何できまる位相因子

e守〈ここで， γ口 4arctan(B:r/ Bz))だ付変北する.

Li 等の理論 !73J によれば，丹i露光の致運光で~苓数楚ムz を{乍り，ポンプ光に

よる鎚何学操作を行った後の議出光のファラデー盟結角泣sncos(a:-2，)に比例

する.ここで， αはポンプ光とフeロープ光のなす免震iγはアハラノプ継アナンダ

ン量子位相である.位相は経路の詳絡には故らず立枠角のみでさまる.そのたかう，

コ…ン型， トライアングノレ裂，ユライス型，等の接待学操作を行って量子生担を
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図 A.2:アハラノフーアナングン量子位相の説明図 [73].

系統的に観測することによってアハラノフ・アナンダン量子位相が検証できる可

能性がある [69].

コーン トライアングル スライ又

図 A.3:幾何学操作の例 [69].

電子スピン系におけるアハラノフーアナンダン量子位相を検証するためには，ス

ピンの光学的制御が必要であるが，特に，任意軸周りの回転において，光による

制御がスピンは回転させるが，その状態を変化させないことが重要になってくる

と考えられる.光によるスピンの制御は数多く行われているが，吸収などの効果

によって，上記の条件を満たすような制御の例は少ない.本研究では，ルピジウ

ム原子におけるスピン制御の実験を行い，理想的な光による制御が可能であるこ

とを示す.

A.3 スピントロニクス

スピンは様々な方向を向く自由度があるため，エレクトロニクスにおける電子

の電荷のみの自由度の利用に対し，電子スピンの自由度の利用は大きな可能性を

秘めている.スピンの自由度を利用して電子技術を飛躍させようとするスピント
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国 A.2:アハラノアーアナンダン量子位相の説明図 [73].

系統的に観測することによってアハラノブ・アナンダン量子位相が検証できる可

能投がある [69].
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陸 A.3:幾何学接持の例 [69].

電子スピン系iこおけるアハラノブ・アナンダン量子位相を検証するためには，ス

ピンの光学的制御が必要であるが，特iこ，任意翰周ちの回転iこおいて，光による

制併がスピンは田範させるが，その状態を変化させないことが露宴になってくる

と考えられるー光によるスピンの鰐御は数多く行われているが，援収などの効畏

によって，上記の条件を満たすような制御の捗jは少ない.本研究では，ノレゼジウ

ム原子におけるスどン制御の実験を行い，理想的な光iこよる制御が可能であるこ

とを示す.

A.3 スゼントロニクス

スどンは様々な方舟惑と舟く自由変があるため，エレクトロニクスにおける電子

の龍荷のみの書簡度の利用に対し，篭!子スどンのき由度の利用は大きな可能性を

務めている.スぜンの喜由度を利用して寵子技術を飛躍させようとするスピント
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ロニクス [74]と呼ばれる分野においても，光を用いると高速にスピンを制御でき

る可能性があるため，スピンの制御に光を利用しようという機運が高まってきて

いる.現在のところ，スピントロニクスにおいて，素子の制御に光を利用する方

法としては，円偏光のレーザーを用いてスピンを生成もしくは整列させることに

よって電流の制御に利用しようとするものが主流である.スピンを光学的に生成

するだけでなく，位相や回転を制御することができれば，スピントロニクスへの

応用も大いに期待できると考えられる.

A.4 高速スピンダイナミクス

光ポンピング (opticalpumping)を用いた電子スピン偏極は，本研究で用いるよ

うな気体原子の研究から始まった [16]. しかし，パルスレーザーの出現により，気

体原子のみならず，ルビー (Cr3+: Ah03)のような固体中の磁性イオンに対して，

ボルツマン分布による分布数差が小さい高温・低磁場においてもパルスレーザー

光を用いた光ポンピング法によって大きな分布数差を誘起することが可能となっ

た[59，60， 61， 62， 63].それ以来，従来の磁気共鳴法のような低温ー高磁場の制限

を受けず，室温下の国体中及び液体中の磁性イオンにおいて光誘起磁化の研究を

行うことが可能になった [75，76]. 

さらに，超短パノレス光励起による磁化の変化を時間遅延したプロープ光によっ

て検出する測定も行われ [77].検出器に高速応答を要しない高時間分解の測定法

であるポンプープロープ法が磁気測定においても用いられるようになった.この

ような光パルスによる純光学的手法を用いることにより，従来の測定法では困難

で、あった超短時間領域の高速スピンダイナミクスの直接的な観測が可能となった

[78].近年では，超短パルスレーザーによるポンプ，プローブ法を用いて，金属

[79， 80， 81， 82]，バルク半導体[83，84， 85， 86]，希薄磁性半導体[87，88， 89， 90， 91] 

などを対象とした超高速スピンダイナミクスも研究されている.これらは，パル

スレーザーを用いることによって光誘起磁化のスピンダイナミクスの観測が原子

気体と同様の原理を用いて固体へ応用でき，高速化が可能になったことを示して

いる.近年，序論に示したように低温の磁性半導体の伝導電子において，スピンの

超高速コヒーレント制御が議論された [10].これによると，本研究で行うライトシ

フトによる純光学的手法を用いたスピン制御も光ポンピング同様，原理は変える

ことなく固体に応用できると考えられる.この実験は，ライトシフトによって引

き起こされる仮想的な磁場をパルス幅できまる時間の間だけ印加できることを示

している.しかしながら，この実験は，図1.5に示すように， π/2-パルス付近まで、

しか実験を行えていない.理想的なスピン制御には，磁化を反転させる F パルス

まで必要である. Guptaらはスピンを回転させたと主張しているが，吸収によっ

て磁化がつぶれただ、けの可能性も否定で、きない.本研究では，ルピジウム原子気

体において，純粋なスピン回転を実現し，スピンを反転させることに成功した.
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ロニクス [74]と時ばれる分野においても，光を黒いると高速にスピンを制御でき

る可能性があるため，スピンの制御に光を利用しようという機運が高まってきて

いる，現症のところ，スピントロニクスにおいて，紫子の制御に光を手IJ舟する方

法としては，再編光のレーザーを用いてスピンを生成もしくは整列させることに

よって電流の制御に利用しようとするものが主流である.スピンを光学的に生成

するだけでなく， {:立相や回転告と制御することができれば，スピントロニクスへの

応用も大いに期待できると考えられる.

A.4 高速スピンダイナミクス

光ポンピング (opticalpumping)を用いた亀子スピン鏑揮は，本研究で思いるよ

うな気体原子の研究から始まった [16]. しかし，ノ勺レスレーザーの出現によち，気

体原子のみならず，Jレピー (Cr3+: AI20a)のような間体中の磁性イオンに対して，

ポノレツγ ン分布による分布数濯が/J、さい高瓶・抵議場においてもパルスレーザ}

光を患いた光ポンピング法によって大きな分布数差を誘起することが可能となっ

た[59，60， 61， 62， 63].それ以来，説来の磁気共鳴法のような低準・高撤場の制限

を受けず，箆謹下の題体中及び液体中の磁4控イコナンにおいて光誘起磁化の研究者

仔うことが可能になった [75，76]. 

さらに，超短パルス光励起による磁化の変化を時関連延したプロープ光によっ

て検出する制定も行われ [77]，検出器に高速窓答を喪しない高時間分解の器定法

であるポンプ w プロープ法が滋紫測定においても用いちれるようになった.この

ような光パルスによる純光学的手法を用いることにより，従来の出定法で、は器難

で、あった超短時間領域の高速スピンダイナミクスの直接的な親調が可諮となった

[78].近年では，超短ノ勺レスレーザーによるポンプ世プローブ法を用いて，金頴

[79， 80， 81， 82]，パノレク半導捧[83，84， 85， 86]，希薄綴性半導体 [87，88， 89， 90， 91] 

など安対象とした超高速スピンダイナミクスも研究されている.これら泣，パル

スレーザーを用いることによって光誘起磁化のスピンダイナミクスの観謝が原子

気悼と関様の原理を用いて国体へ応用でき，高速化が可能になったことを示して

いる.近年， J苧議に恭したように低?患の磁性半導体の伝導篭子において，スピンの

超高速コヒーレント制御が競輪された [10].これによると，本研究で行うライトシ

フトによる純光学的手法を用いたスピン制御も光ポンピング問様，原理は変える

ことなく器枠に応用できると考えられる，この実験は，ライトシブトによって引

き起こされる仮想的な磁場をパルス協でさまる時間の関だけ印加できることを示

しているー しかしながら，この実験は，層1.5'こ恭すように， π/2同パルス付近まで

しか実験を行えていない.理想的なスピン制御には，磁佑を反転させる炉パルス

まで点、要である.• Gupta らはスピンを回転させたと主接しているが，扱~又によっ
て織化がつぶれただけの可能性も否定できない.本研究では，ノレピジウム原子気

体において，純粋なスピン自転を実現し，スピンを茨転させることに成功した.
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