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第 1章

序論



2 第 1章 序論

1.1 要旨

Coherent Population Trapping(以下 CPT)共鳴を利用した原子発振器は，小型かつ省

電力でありながら原子の遷移周波数を基準とするため高い周波数安定度を有することが特

徴である．近年では，小型情報端末，センサーネットワーク，測位衛星，車載向けなど体

積と消費電力が制限される機器への搭載に向けて CPT原子発振器の小型化，省電力化，

高安定化の研究，開発が進められている．一般に，原子発振器には高い周波数安定度が要

求され，安定度を高める方法として Double-Λ法 [6]や Push-Pull光ポンピング法 [7]な

ど，種々提案されている [8]．しかし，これまでの提案法は複雑な光学系と高い消費電力

を要するため，小型原子発振器への適用は困難であった．そこで本研究は小型原子発振器

に適用できる小型で低電力動作可能な改善法として，パルス励起に着目した．

一般的に周波数安定度はアラン標準偏差で表される [9; 10; 11]．原子発振器の場合に

は，安定度は平均化時間により短期と長期の２つに分類される [12]．短期安定度は共鳴の

S/N比と Q値の積で理論的性能が決まる [13]．S/N比改善のためには高い光強度で励起

する必要があるが，高い光強度はパワーブロードニングによる Q値低下を招くため，S/N

比とQ値を同時に改善するのは難しい [14]．長期安定度は，共鳴の測定条件が時間的に変

化し，周波数が変動することで劣化する．周波数変動の支配的な要因はライトシフトであ

り，光学素子類の経年劣化により光強度変化が生じた際に周波数が変動する [15; 16; 17]

したがって，周波数安定度を改善するためには，S/N比と Q値の向上とライトシフトの

低減が求められる．

近年，パルス励起による特性改善が注目されている [6; 18; 19; 20; 21]．パルス励起は，

ラムゼイ干渉を利用する方法で，パワーブロードニング抑制とライトシフト低減が可能と

なり，短期，長期ともに高い安定度が得られる [18]．しかし，パルス励起で使用される音

響光学変調器は体積と消費電力が大きく，小型原子発振器への適用は困難である．また，

ライトシフトは長期安定度劣化の主要因であるが，その低減効果は実験による報告のみ

で，理論的解明は行われていなかった．それゆえ，最適な実験条件は明らかでなく，更な

る長期安定度改善のため，ライトシフトの理論的な解明が望まれていた．
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そこで本研究は，小型原子発振器に適用できる小型で低電力動作可能な改善法として，

パルス励起に関する研究を行った．パルス励起が小型かつ省電力動作可能なこと，提案す

る解析法によりライトシフトの振る舞いを定量的に解析可能なことを示した．本論文で

は，まず，パルス励起による CPT共鳴の解析および実験からパワーブロードニング抑制

効果とライトシフト低減効果を明らかにし，パルス励起の有効性を確認する．次に，小型

で低消費電力な改善方法として透過型液晶を用いたパルス励起を提案し，共鳴特性が改善

されることを示す．加えて，発振器の更なる省電力化を目指し，高次高調波による励起を

検討し，RF回路の大幅な省電力化を図る．最後に，S/N比改善法として直交偏光子法を

提案する．
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1.2 研究背景

1.2.1 CPT原子発振器の位置づけと動向

周波数はあらゆる物理量の中で最も高精度，高確度に発生・計測可能な物理量で，周波

数を利用する技術は現代社会を支える基盤の一つである [22]．その技術は，通信や GPS

ナビゲーション，計測機器，電力伝送管理網やスマートグリッド，金融商取引など，幅広

い分野で利用されている．周波数の発生において，最も重要な役割を果たしているのは周

波数発振器である．周波数発振器は，安定な周波数を供給するデバイスで，基準周波数を

必要とする電子機器に搭載されている．発振器の周波数の精度，確度の向上はシステムの

効率や精度，安定性，信頼性の向上など技術的な恩恵をもたらすため，周波数安定度の向

上は発振器の開発において重要な設計指針である．

一方で，近年の集積回路技術やMEMS(Micro Electro Mechanical Systems)技術の進

歩により，電子機器の小型化，省電力化，高機能化，多機能化が進んでおり，小型端末に

おいても高速大容量通信や GPSナビゲーションなど周波数を利用とする技術が普及して

いる [1; 23]．通信機器製造の世界最大手 Ciscoの「全世界のモバイル データ トラフィッ

クの予測 2013-2018[1]」によれば，世界のモバイルデータの通信量は加速度的に増大し，

2013 年から 2018 年の期間で通信量は約 11 倍になると予想されている (図 1.1)．また，

総務省の「平成 25年版 情報通信白書 [23]」によれば，家庭外でスマートフォンを主たる

インターネット利用端末として利用する層の GPSの利用率は 39.6％と高く，位置情報を

用いたサービス提供の普及が拡大すると予想される．これら通信や GPSナビゲーション

の分野においても，高安定な発振器の利用により通信品質や測位性能の向上が期待できる

ことから [24]，今後，小型電子機器など体積と消費電力が制限される機器においても，高

い周波数安定度を有する発振器の搭載が求められていくと予想される．

しかし，一般に周波数安定度が高いほど大きな消費電力を要するため (図 1.2)，高安定

な発振器を小型端末など体積と消費電力が制限される機器へ搭載するのは困難であった．

これに対し，従来の消費電力対安定度の線上に乗らない，低電力動作可能な原子発振器と

して，CPT共鳴を利用した原子発振器が注目されている．CPT原子発振器は，小型で低
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消費電力でありながら原子の遷移周波数を周波数基準とするため，一般に普及している水

晶発振器よりも数桁高い安定度が得られることが大きな特徴である．近年では，通信や

GPSナビゲーション，計測機器，電力伝送管理網や，スマートグリッド，センサーネッ

トワーク，測位衛星，車載向けなど体積と消費電力が制限される機器への搭載へ向けて研

究が進められている．

CPT 共鳴を利用した原子発振器の研究，開発の方向性は，その用途から，小型端末

向け，測位衛星搭載向け，次世代周波数標準向けの大きく３つに分けられ，用途別に要

求される周波数安定度，体積，消費電力などの諸特性は異なる．小型端末向けの CPT

原子発振器は，超小型原子発振器 (Chip Scale Atomic Clock) と呼ばれ，2001 年から

DARPA(Defense Advanced Research Project Agency: アメリカ国防高等研究計画局)

により Chip-Scale Atomic Clock Programとしてプロジェクトが研究を強く推し進めら

れた [25]．このプロジェクトには，アメリカ国立標準技術研究所 (National Institute of

Standards and Technology, NIST)を始め，大学，民間会社など 12機関が参加し，CSAC

の実証に向けた研究が進められた．このプロジェクトでは以下の性能を目標値とした．

体積 ＜ 1 cm3

消費電力 ＜ 30 mW

周波数安定度 ＜ 1 ×10−11

この発振器の応用例として，軍事向けセキュア通信や，妨害電波に強い GPSが挙げられ

ている．プロジェクト開始から 10年後，2011年 1月には Symmetricom社 (2014年現在

はMicrosemi社)から民生用として初めて CPT原子発振器 SA. 45sが販売された．SA.

45sの周波数安定度は 1時間の平均化時間で 5×10−12，体積は 17 cm3，消費電力は 120

mW である．この周波数安定度は従来の小型ルビジウム原子発振器の安定度には及ばな

いが，小型ルビジウム原子発振器に比べ体積比で 1/20以下，消費電力比 1/120以下が達

成されている．しかし，未だ上述の性能に達していないため，更なる小型化と省電力化が

求められる．

測位衛星向けの CPT 原子発振器は，EU が進めている測位システム “ガリレオ” への

搭載を目的とし，仏 SYRTE(Systèmes de Référence Temps-Espace)研究所が精力的に
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研究を進めている [26; 27; 28; 29]．ガリレオは，2000年から始まった欧州独自の衛星測

位システムで，測位衛星計 30機を配備する計画である．測位衛星用には，超小型原子発

振器よりも数桁高い周波数安定度が要求される．現在，原子蒸気セルを用いた CPT原子

発振器の周波数安定度は１秒の平均化時間で 3.2 ×10−13，200 秒で 3 ×10−14 が達成さ

れている [26]．

次世代周波数標準向けの CPT 原子発振器を目指すプロジェクトとして，IM-

PACT(Integrated Micro Primary Atomic Clock Technology)が始まっている．このプ

ロジェクトでは，冷却原子を用いることでセシウム・ビーム型周波数標準と同程度の安定

度を目標としている (図 1.2) [30]．冷却原子を用いた CPT原子発振器の研究は，NIST，

中国科学院，マサチューセッツ工科大学が研究を進めている [31; 32; 19; 33]．このプロ

ジェクトの目標性能を以下に示す．

サイズ ＜ 20 cm3

消費電力 ＜ 250 mW

周波数安定度 ＜ 1.2 ×10−14

冷却ルビジウム原子による CPT原子発振器の性能は１秒の平均化時間で 4 ×10−11，5時

間で 3 ×10−13 が達成されいる [34]．上述の安定度を目指し，高安定化の研究が進められ

ている [33]．

このように，様々な応用へ向け小型かつ高安定な発振器の実現化が望まれており，小

型・低電力・高安定な発振源として CPT 原子発振器の研究が世界中で進められている．

しかしながら，現状の CPT原子発振器の性能は目標を達成しておらず，更なる小型化，

省電力化，高安定化が課題となっている．
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図 1.1 モバイルデータトラフィックの推移予想 (文献 [1]より引用)
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1.2.2 特性改善方法とその課題

発振器の周波数安定度は一般にアラン標準偏差で表される [9; 10; 11]．原子発振器の周

波数安定度は平均化時間により短期と長期の２つに分類される [12]．短期安定度は共鳴の

S/N比と Q値の積で理論的特性が決まる [13]．CPT共鳴の S/N比は “コントラスト”と

呼ばれる指標が一般的に使用される．コントラストは百分率で表され，共鳴振幅/背景光

で定義される [3]．コントラストを S/N比の指標として使用する理由は，CPT共鳴の支

配的なノイズがレーザの AMノイズとレーザの波長変動により生じる FM-AM変換ノイ

ズであり，それらノイズは背景光に比例するためである [3]．従来の励起法におけるコン

トラストは数%(～ 5%)である．コントラストを改善するためには，高い光強度で励起し

共鳴状態への遷移レートを高める必要があるが，高い光強度はパワーブロードニングによ

る Q 値低下を招く [14]．また，ある一定以上に光強度を大きくすると，光ポンピングに

より時計遷移 (基準周波数となる遷移)の占有率が低下し，S/N比が低下する [35]．した

がって，コントラストと Q値を同時に改善するのは難しい．長期安定度は，共鳴の測定

条件が時間的に変化し，周波数が変動することで劣化する [12]．周波数変動の支配的な要

因はライトシフトであり，光学素子類の経年劣化により光強度変化が生じた際に周波数が

変動する [16; 17]．したがって，周波数安定度を改善するためには，コントラストと Q値

の積の向上とライトシフトの低減が求められる．

以下，これまで提案されてきた短期と長期安定度の改善方法について詳述し，本研究で

着目するパルス励起について述べる．

短期安定度

種々の短期安定度の改善方法がこれまで提案されている [8]．各種改善法の特徴を表 1.1

と表 1.2 に示す．コントラスト改善法は，共鳴振幅を高める方法と背景光を低減する方

法の２つに分けられる．共鳴振幅を改善する方法は，時計遷移のポピュレーションを高

める方法と光ポンピングを抑制する方法に分けられる．特異な共鳴振幅改善法としては，

End-resonance 法が挙られる．コントラストを改善する方法は種々報告されている一方

で，Q値改善法はパルス励起が唯一の改善方法である．
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時計遷移のポピュレーションを高める方法として，Push-Pull光ポンピング法，Double-

Λ法，円偏光 σ+ 反射法が挙げられる．これらは，特殊な偏光面で原子を励起することで

時計遷移のポピュレーションを高める方法である．Push-Pull 光ポンピング法は偏波面を

時間的に高速に切り替えて励起する方法で，Double-Λ法は偏波面が直交する２つの直線

偏光で励起する方法である．円偏光 σ+ 反射法は，反射ミラーを配置し入射と反射で異な

る偏光で励起させる方法である．それぞれの方法で得られるコントラストは数十パーセン

トであり，従来のコントラストに比べて 10倍以上大きくなる．これら方法は，時計遷移

の占有率を高め共鳴振幅を改善に寄与する一方で，特殊な偏光面を生成するための光学構

成が複雑かつ消費電力が高いことから，小型原子発振器への適用は困難である．

光ポンピングを抑制する方法としては，直線偏光励起，N-resonance法が挙げられる．

直線偏光励起は直線偏光を励起に使用する方法で，N-resonance法は２つの励起準位を同

時に利用する方法である．これら方法は，簡易な光学構成でコントラストを向上させるこ

とができる．コントラストの改善効果は，上述の時計遷移のポピュレーションを高める方

法よりも低く，数パーセントから高くて十数パーセントである [36]．また，高い S/N比

を得るために高い光強度を要することから，パワーブロードニングにより Q値が低下す

る．それゆえ，短期安定度の大幅な改善は見込めない．

End-resonance 法は，End-resonance と呼ばれる磁場感度が最も高いが最も占有率が

良い磁気副準位を利用する方法である．高いコントラストが得られるが，外部磁場の影響

を抑える必要があるため，堅牢な磁気シールドを必要とする．

ノイズを低減する方法としては，Polarization selective 法や 4 波混合が挙られる．

Polarization selective法は，楕円偏光で励起し片方の円偏光のみを観測する方法である．

簡易な光学構成で背景光を低減され，コントラストで 22.6% が得られる．しかし，光強

度が大きくなるほど片方の偏光強度が強くなるため，光ポンピングによりコントラストは

下がると考えられる．4波混合は，ルビジウムの同位体 85と 87の吸収波長差を巧みに使

用する方法である．90%と非常に高いコントラストが得られるものの，2つのレーザ光源

と 2つのアルカリ原子のガスセルが必要である．
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長期安定度

これまでに提案されているライトシフト低減法を表 1.3に示す．ライトシフト低減法の中

で，最も簡易な構成で達成できるのは，最適なレーザ変調指数を用いる方法である．この

方法は，レーザ変調指数により CPT共鳴に寄与しない波長成分を調節することで，ライ

トシフトを抑える方法である．しかしながら，CPT共鳴に寄与する波長成分の生成効率

が低下するため，CPT共鳴のコントラストが低下する．Active light shift stabilization

法は，最適なレーザ変調指数を用いる方法に基づいており，能動的に最適なレーザ変調指

数を制御する方法である．

以上のように，これら改善法は，CPT原子発振器の安定度を高める方法として有効で

ある．しかし，時計遷移のポピュレーションを高める方法，End-resonance法，4波混合

は，複雑な光学装置と大きな消費電力を必要とすることから，これら改善法の小型原子発

振器への適用は困難である．また，光ポンピングを抑制する方法，Polarization selective

法は，簡易な光学装置で構成されるものの，パワーブロードニングにより Q値が低下す

るため，大幅な改善効果は見込めない．

一方で，近年，パルス励起による特性改善が注目されている [6; 18; 19; 20; 21]．パルス

励起は，ラムゼイ干渉を利用する方法で，パワーブロードニング抑制による Q値の向上

だけでなく，ライトシフトの低減も可能となる [18]．パルス励起によりパワーブロードニ

ングが抑制されるため，Double-Λ法や Push-Pull光ポンピング，直線偏光励起などのコ

ントラスト改善法と組み合わせることで，高い短期安定度が得られる [6; 28; 34; 37]．ま

た，パルス励起は単純な光学装置で構成されることも大きな特徴である．しかし，パルス

励起で使用される音響光学変調器は体積と消費電力が大きく，CPT原子発振器への適用

のためには更なる体積と消費電力の削減が求められる．また，ライトシフトは長期安定度

劣化の主要因であるが，その低減効果は実験による報告のみで，理論的解明は行われてい

なかった．それゆえ，最適な実験条件は明らかでなく，更なる長期安定度改善のため，ラ

イトシフトの理論的な解明が望まれていた．
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1.2.3 まとめ

以上のように，CPT原子発振器の特性改善方法は種々提案されているが，これまでの

提案法は，体積と消費電力を大きくするため，小型原子発振器への適用は困難であった．

しかし，今後より一層小型化，省電力化，高安定化へ向かう CPT原子発振器を開発する

ためには，小型で低消費電力動作可能な特性改善方法が求められることは明らかである．

特に，パルス励起は短期と長期ともに優れた安定度が得られることから，小型かつ省電力

動作可能なパルス励起方法，ライトシフトの理論的解析法の開発が望まれていた．
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表 1.1 短期安定度を高める各種方法の特徴と機関

方式 特徴 機関 Ref.

Push-Pull光ポンピング 時計遷移の占有率の向上 プリンストン大学 [7]

Double-Λ 〃 LNE SYRTE(仏) [6]

円偏光 σ+ 反射 〃 NIST [38]

直線偏光励起 光ポンピングの抑制 P. N. Lebedev物理研 [39]

N-resonance 〃 ハーバード大学 [40]

End-resonance 占有率が高い遷移の使用 プリンストン大学 [41]

Polarization selective 背景光の検出の低減 Agilent Technologies [42]

4波混合 〃 NIST [43]

パルス励起 パワーブロードニングの抑制 LNE SYRTE(仏) [44]

表 1.2 短期安定度を高める各種方法の長所と短所

方式 コントラスト 長所 短所

Push-Pull光ポンピング 数十%

大きな消費電力

高いコントラスト 複雑な光学装置

パワーブロードニング

Double-Λ 〃 〃 〃

円偏光 σ+ 反射 〃 〃 〃

直線偏光励起 数 %～十数%
簡易な光学装置

パワーブロードニング
省電力

N-resonance 〃 〃 〃

End-resonance 記載なし 簡易な光学装置
堅牢な磁気シールド

パワーブロードニング

Polarization selective 22.6 % 簡易な光学装置
光ポンピング

パワーブロードニング

4波混合 90 % 高いコントラスト 複雑な光学装置

パルス励起 –

高い Q値 光ポンピング

ライトシフトの低減 大きい体積

簡易な光学装置 大きな消費電力

表 1.3 ライトシフトを低減する各種方法

方式 機関 Ref.

最適なレーザ変調指数 Agilent Technologies [45]

Active light shift stabilization NIST [46]

パルス励起 SYRTE(仏) [18]
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1.3 本研究の目的

本研究では，省電力かつ高安定な CPT原子発振器の実用化へ向け，パルス励起に関連

する下記の４つアイデアを提案し，それらの有用性を検証することを目的とする．

三章．パルス励起におけるライトシフト

　未解明であったパルス励起のライトシフトを，密度行列解析に基づいた数値計算法で明

らかにする．解析結果による知見から，ライトシフトが低減される条件を求め実証する．

四章．透過型液晶を用いたパルス励起

　パルス励起は小型原子発振器への適用がこれまで困難であった．本章では，光学変調器

として透過型液晶を用いることで小型原子発振器への適用を可能とする．消費電力と体積

の優位性から，小型原子発振器におけるパルス励起に適していること示し，従来法との比

較からその特性改善効果を明らかにする．

五章．高次高調波を用いたパルス励起

　 CPT 原子発振器における RF 回路の電力消費は総電力の半分を占めている．本章で

は，RF回路の大幅な電力削減策として高次高調波による励起法を提案する．高次高調波

のデメリットをパルス励起で補うことで，従来法に比べ高い安定度と低い消費電力が達成

できることを示す．

　六章．直交偏光子法

　従来のコントラスト改善法は複雑な光学装置と大きな消費電力を要するため小型原子発

振器への適用は困難であった．本章では，CPT共鳴のファラデー回転に着目した新しい

コントラスト改善法を提案する．直交偏光子法のコントラスト改善効果を明らかにし，偏

光板のみで高いコントラストが得られることを示す．
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1.4 本論文の構成および概要

本論文は，全７章から構成される．

第１章は序論である．本研究の位置づけおよび論文の構成を示す．

第２章では，CPT共鳴を利用した原子発振器に関して説明し，本研究で解決される課

題を明確にする．

第３章では，パルス励起の理論解析について述べる．密度行列に基づいた解析法を提案

し，パワーブロードニングの抑制効果，ライトシフトの低減効果が得られること理論的に

示す．面発光半導体レーザを用いた実験結果との比較から，本解析法の有効性を明らかに

する．

第４章では，液晶を用いたパルス励起について述べる．光学変調器として透過型液晶を

用いた実験結果を示す．音響光学変調器を用いたデータとの比較から，透過型液晶による

パルス励起が小型原子発振器の特性改善に有効であることを示す．

第５章では，高次高調波を用いた RF回路の省電力化について述べる．消費電力は，小

型原子発振器に求められる重要な指標である．本章では，電力消費全体の半分以上を占め

る RF回路に対して，高次高調波励起による省電力化策を提案する．本方法により，RF

回路の大幅な電力削減が可能となるが，高次高調波の生成効率低下により S/N比が低下

する．そこで，パルス励起との併用により，高安定化と省電力化が同時に達成することを

示す．

第６章では，直交偏光子法について述べる．S/N比改善を目指し， CPT共鳴の磁気光

学効果に着目した直交偏光子法を提案する．CPT共鳴の二色性，旋光性の解析および実

験から，本方法により高い S/N比が得られることを示す．

第７章は結論である．本研究の概要，得られた新知見をまとめ，本研究の成果を述べる．
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2.1 まえがき

この章では，CPT共鳴を利用した原子発振器の構成を示し，本研究で解決される課題

を明確にする．周波数安定度の指標としてアラン標準偏差について説明し，アラン標準偏

差から短期安定度と長期安定度の特性を決定する各要因について詳述する．なお，本研究

では，冷却原子型の CPT原子発振器ではなく，ガスセル型について述べる．

2.2 原子発振器の装置構成

原子発振器は局部発振器の周波数をアルカリ原子の遷移周波数に制御することで発振

器の安定度を高めている．一般的な受動型原子発振器の構成を示す (図 2.1)．原子発振器

は，局部発振器，周波数逓倍器，量子部，制御装置の４つの要素から構成される．制御対

象を局部発振器の出力周波数 f とするフィードバック制御系である．制御目標値は，量

子部で得られる原子共鳴の遷移周波数 fr である．原子共鳴の遷移周波数 fr はマイクロ

波帯にあり数 GHzで，きりの良くない周波数である．利用者側からすると 5 MHzや 10

MHzの利用が好ましいため，周波数逓倍して fr に近い N × f の周波数を発生させ，遷

移周波数 fr と比較する．量子部は原子の共鳴遷移周波数を検出する光学装置である．量

子部から得られた信号に基いて，制御装置が局部発振器と遷移周波数との差 (N × f − fr)

を比較し，差が少なくなるように局部発振器への制御量を決定する．制御量により局部発

振器の出力周波数が調整され，局部発振器の出力周波数がアルカリ原子の遷移周波数に安

定化される．

2.2.1 量子部

量子部は原子共鳴を検出するための光学装置で，原子発振器の安定度を決定する重要な

要素である．CPT原子発振器の量子部の主な構成要素は，励起用半導体レーザ，ガスセ

ル，光検出器の３つである．CPT共鳴は透過光強度の変化として現れるため，各要素は

同一直線上に配置される (図 2.1)．励起用半導体レーザからは，アルカリ原子の吸収波長

帯のレーザ光が生成される．生成されたレーザ光はガスセルへ入射しアルカリ原子と相互
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作用する．ガスセルを通過したレーザ光の強度を光検出器で測定する．励起用半導体レー

ザには一般に VCSELが用いられる．CPT共鳴の励起には周波数差を持つ２つのレーザ

光が必要なため，半導体レーザの駆動電流に RFを重畳し２つのサイドバンドを生成し，

CPT共鳴の励起に使用する．ガスセルにはアルカリ原子とバッファガスの混合ガスが封

入されている．バッファガスは，アルカリ原子とガスセル壁面衝突による緩和を防ぐため

に封じられ，Neや Ar, N2 など不活性のガスが用いられる．また，時計遷移を選別するた

めに，コイルによりレーザ入射方向 (C軸方向)に静磁場を印加する．環境温度による温

度の外乱を低減するため，ガスセルの温度はヒーターにより一定に保たれる．また，地磁

気による磁場の外乱を防ぐために，全体が磁気シールドで覆われる．

2.2.2 CPT共鳴

CPTは，２つの基底準位と共通の１つの励起準位に対し波長差のある２本のレーザ光

を照射することで生じる量子干渉現象で，２つのレーザの周波数差が基底準位間の周波数

差に一致したとき原子と相互作用しなくなる原子状態のことを指す．CPT共鳴の励起構

造を図 2.2に示す．図 2.2のように，２つの準位を基底準位と共通の励起準位で構成され

る系は Λ型３準位系と呼ばれる．通常，レーザ光の周波数が遷移周波数と等しければレー

ザ光は原子と相互作用し原子に吸収されるが，CPT状態になると原子と相互作用しなく

なるためレーザ光は原子に吸収されなくなる．CPTは周波数差が基底準位間の周波数差

に一致したときにのみに生じることから，周波数離調に対して急峻な透過光強度/蛍光強

度の変化 (CPT共鳴)が観測される．蛍光強度測定では，通常，レーザ光の吸収により原

子が明るく見えるが，CPT状態になると原子と相互作用しなくなり蛍光が消失する．こ

のとき，原子が暗く見えることから，CPT状態は暗状態 (Dark state)とも呼ばれる．一

方，透過光強度測定では，通常，レーザ光の吸収により透過光強度が小さくなるが，CPT

状態になると吸収率が低下し透過光強度が増加する (付録 Aで詳述)．したがって，透過

光/蛍光の測定により，基底準位間の遷移周波数測定が可能となる．

CPT共鳴を利用する工学的利点は，マイクロ波の遷移周波数を光領域で測定すること

ができる点である．それゆえ，従来型小型原子発振器（二重共鳴型）のようにマイクロ波

共振器を必要としないため，小型な量子部を構成することが可能である．
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2.2.3 アルカリ原子の構造と時計遷移

アルカリ原子の準位構造の例として 133Cs D1 線の準位構造を示す [2]．アルカリ原子の

核スピン I は半整数であることから (Cs:I = 9/2)，原子核と電子の磁気双極子相互作用

により，基底準位 (S1/2)は 2つに分裂する．このように磁気双極子相互作用により分裂

している準位構造は超微細構造 (Hyperfine structure)と呼ばれる．基底準位間の周波数

差は，アルカリ原子の核スピン I と電子の角運動量 J により決まり，133Cs，87Rb，85Rb

でそれぞれ 9.2 GHz，6.8 GHz，3.0 GHzである．これら基底準位間の遷移は磁気双極子

遷移である．

静磁場中の超微細構造はゼーマン効果により縮退が解け分裂する (図 2.4)．静磁場によ

り分裂した準位は，磁気副準位やゼーマン副準位と呼ばれ，静磁場に起因する周波数シフ

トはゼーマンシフトと呼ばれる．磁気副準位の数は，原子の全角運動量を F (F = I + J)

とすると，2F + 1つである．磁気副準位は磁気量子数 mF で分けられ，磁気量子数 mF

は −F から F までの整数である．磁場による周波数シフト量はゼーマンシフトはブライ

ト–ラビの公式により記述できる．

fmF
= − fhfs

2(2I + 1)
+ gIµBmF B ± fhfs

2

(
1 +

4mF x

2I + 1
+ x2

)1/2

∵ x =
(gJ − gI)µBB

fhfs

(2.1)

ここで，fhfs は基底準位間の周波数差，I は核スピン，gI は核 g 因子，gJ はランデ g 因

子，µB はボーア磁子である．50 mT以下の磁場では，ゼーマンシフトの大きさは磁気量

子数 mF に比例して線形にシフトする．それゆえ，磁場による外乱を最小限にするため

に，一次のゼーマンシフトがゼロとなるmF = 0-0の遷移周波数が時計遷移として利用さ

れる．

励起準位は D1 線 (S1/2 ↔ P1/2)と D2 線 (S1/2 ↔ P3/2)が用いられる．これらはとも

に電気双極子遷移である．D1 線は D2 線に比べ励起準位が少ないこと，励起準位間の周

波数差が大きいことから，一般に CPT共鳴の観測には D1 線が使用される．
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図 2.1 CPT原子発振器の構成

図 2.2 Cs-D1 線の CPT共鳴の励起
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図 2.3 Cs-D1 線の準位構造 (文献 [2]より引用)
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表 2.1 CPT原子発振器の各構成要素の消費電力 (文献 [4]より引用)

System Component Power

Micro Controller 20 mW

Signal Processing 16-Bit DACs 13 mW

Analog 8 mW

Heater Power 7 mW

Physics VCSEL Powers 3 mW

C-Field 1 mW

Microwave/RF

4.6 GHz VCO 32 mW

PLL 20 mW

10 MHz TCXO 7 mW

Output Buffer 1 mW

Power Regulation & Passive Losses 20 mW

Total 125 mW

2.3 消費電力

小型端末などへの搭載において，発振器の消費電力は重要な要素である．バッテリー動

作する端末への搭載へは，発振器の消費電力 100 mW以下が要求される．しかし，現在

市販されている CPT原子発振器の消費電力は 125 mW以上と高く，更なる電力削減が

課題である．

CPT原子発振器の各構成要素の消費電力の内訳を表 2.1に示す [4]．CPT共鳴を検出

する量子部の消費電力は 11 mWであるのに対し，マイクロ波（以下 RF）発振器および

PLLなどの RF回路は 60 mWと全体のおよそ半分を占めている．それゆえ，更なる RF

回路の電力削減が，CPT 原子発振器の省電力化の重要な方策となる．これに対し，4.6

GHzの VCOや PLL回路の省電力化の研究開発が進められている [47; 48].
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2.4 周波数安定度

周波数安定度は発振器の周波数変動特性を評価する指標の一つで，アラン標準偏差

σy(τ)によって評価される [9; 10; 11]．アラン標準偏差は平均時間 τ 秒の関数として得ら

れ，σy(τ)が低いほど優れた安定度を意味する．図 2.5に周波数変動の例を示す．縦軸の

y(t)は発振器の周波数変動を表す無次元パラメータである．周波数カウンタで周波数を測

定する場合，ゲート時間 τ で平均化された ȳk が測定される．すなわち，ȳk を y(t)で表

すと，

ȳk(τ) =
1
τ

∫ tk+1

tk

y(t)dt (2.2)

で表される．ここで，平均時間 τ は τ = tk+1 − tk を満たす．アラン分散は，周波数変動

の分散で表され，ȳk を用いて次のように定義される．

σ2
y(τ) =

1
2
⟨(ȳk+1(τ) − ȳk(τ))2⟩

=
1
2

lim
n→∞

1
n

n∑
k=1

(ȳk+1(τ) − ȳk(τ))2
(2.3)

ノイズは周波数領域で分類されるため，周波数領域でアラン分散を表すと，

σ2
y(τ) =

∫ ∞

0

Sy(f)
2 sin4(πfτ)

(πfτ)2
df (2.4)

ここで Sy(f) は周波数変動のパワースペクトル密度である．周波数変動のパワースペク

トル密度 Sy(f)は f の多項式

Sy(f) =
∑

hαfα (2.5)

で表され，α = −2,−1, 0, +1,+2で分類される．各係数 αにおけるノイズ種類は異なる

(表 2.2)．

アラン分散の平均時間 τ 特性の例を図 2.6に示す．τ が短い領域では，τ が大きいほど

アラン分散は減少する．ガスセル型原子発振器の場合では，短期安定度 (σy(τ) ∝ τ−1/2)

は白色雑音が支配的である．τ が大きくなるとフリッカー雑音が顕著になり，アラン分散

は τ に対して一定になり周波数安定度の下限値となる．τ が長い領域では，τ が大きいほ

どアラン分散は増加する．長期安定度の支配的要因はランダムウォークとドリフトの２つ

で，長期安定度 (σy(τ) ∝ τ+1)に影響を与える．
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図 2.5 周波数発振器の周波数変動例
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図 2.6 アラン標準偏差 σy(τ)の平均化時間 τ 特性

表 2.2 ノイズの種類

α σy(τ) Noise type

2 τ−1 白色 PM雑音

1 τ−1 フリッカー PM雑音

0 τ−1/2 白色 FM雑音

-1 τ0 フリッカー FM雑音

-2 τ+1/2 ランダムウォーク

-2 τ+1 ドリフト
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2.5 短期安定度

短期安定度のアラン標準偏差 σy(τ)は以下の式に従うことが知られている [13]．

σy(τ) ∝ 1
Q · (S/N)

τ− 1
2 (2.6)

ここで，Qは CPT共鳴の Q値，S/N は S/N比を表している．したがって，CPT共鳴

の S/N比と Q値を測定することで，短期安定度を見積もることができる．

2.5.1 S/N比

S/N 比はシグナル/ノイズで定義される．CPT 共鳴の S/N 比には “コントラスト”と

呼ばれる指標が使用される (図 2.7)．コントラストは百分率で表され，以下のように定義

される．

Contrast(%) =
Signal

DC level
× 100 (2.7)

コントラストを S/N比の指標として使用する理由は，CPT共鳴の支配的なノイズがレー

ザの AMノイズとレーザの波長変動により生じる FM-AM変換ノイズであり，それらノ

イズは DCレベルに比例するためである (図 2.8)．したがって，CPT共鳴のコントラス

トを向上させるためには，共鳴振幅を大きくするか DCレベルを下げる必要がある．

CPT共鳴の共鳴振幅は次式に従うことが知られている [14]．

Signal ∝ n
Ω4

Γ3

1
2γs + Ω2/Γ

(2.8)

ここで，nはアルカリ原子の密度，Ωはラビ周波数，Γは励起準位の緩和率，γs は基底準

位の緩和率である．光強度はラビ周波数 Ω の二乗に比例することから，光強度の増加に

伴って共鳴振幅は増加する．これは，光強度の増加に伴い遷移レートが上昇し，暗状態に

なる原子の数が増加するためである．

DCレベルは，CPT共鳴に寄与しないレーザ光度に比例する．CPT共鳴を観測するた

めには，半導体レーザを RFで変調し，変調により生じた２つのサイドバンドを利用する

が，同時に CPT共鳴に寄与しないサイドバンドも同時に生成される．この共鳴に寄与し
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ないサイドバンドは，原子に吸収されることなくガスセルを通過し，光検出器に入射す

る．入射した光は背景光となり，DCレベルを上昇させる要因となる．

2.5.2 Q値

Q値は，共鳴周波数 frf と共鳴線幅 γ(半値全幅)の比で定義される．共鳴線幅が細いほ

ど Q値は高くなる．

Q =
frf

γ
(2.9)

原子発振器の場合，共鳴周波数 frf はアルカリ原子の基底準位間の周波数 fhfs と等しい．

自由空間に静止した理想的な条件下では，基底準位の寿命が非常に長いため，共鳴線幅 γ

は非常に小さい．しかしながら，実際には，アルカリ原子同士のスピン交換衝突 γse，バッ

ファガスとの衝突広がり γbuff，壁面との衝突広がり γwall により広がる．また，励起レー

ザとの相互作用により，基底準位間が強く結合することで生じるパワーブロードニング

γpower も線幅を広げる要因である．これら要因のうち，γse，γbuff，γwall はガスセルの温

度や圧力，寸法に依存する．γwall は，ガスセルにバッファガスを封じることや，壁面に緩

和防止コーティングを施すことで抑えることができる [49]．パワーブロードニング γpower

はレーザ光強度に比例する (付録 Aを参照のこと)[14]．

得られる共鳴線幅 γ はこれら広がりの線形結合で

γ = γse + γbuff + γwall + γpower (2.10)

で表される．

図 2.9に光強度に対する共鳴線幅特性の測定例を示す．パワーブロードニングによる線

幅広がりにより γpower は光強度に対して線形に増加する．光強度がゼロの時に得られる

線幅は，光強度に依存しない線幅広がりであり，γse，γbuff，γwall の和である．これら光

強度に依存しない線幅の和は 0.36 kHzであり，これはパワーブロードニング γpower によ

る広がりに比べ小さい．したがって，CPT共鳴の共鳴線幅は，パワーブロードニングに

よる線幅広がりが支配的である [14]．
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2.5.3 短期安定度の性能指数

短期安定度は共鳴のコントラストと Q値の積で理論的性能が決まる．したがって，性

能指数 (FoM: Figure of Merit)は以下のように定義される．

FoM = Q · Contrast (2.11)

図 2.10に光強度に対する性能指数特性の測定例を示す．連続励起の性能指数は，光強

度が小さいときに上昇傾向となるが，光強度が大きいときでは低下傾向に転じる．これ

は，光強度が小さいときではコントラストの上昇が支配的であるのに対し，光強度が大き

いときでは，パワーブロードニングによる Q値の低下が支配的になるためである．した

がって，連続励起の性能指数が最大となる光強度がある．このように，連続励起ではコン

トラストと Q値を同時に改善するのは困難である [14]．
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For the purposes of definition, Figure 3 shows 

schematically the elements of the CPT resonance 

signal.  The CPT spectrum is dominated by the 

Gaussian laser absorption feature, whose width 

may be several GHz due to a combination of 

Doppler and pressure gas broadening. The 

Lorentzian CPT signal sits atop the Doppler 

absorption feature and is characterized by its 

amplitude, designated “Signal,” and linewidth, γ.
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as Signal divided by DC level.   

Figure 3.  CPT resonance features. 

With these definitions, and the aforementioned linear relationship between DC level and noise, we arrive 

at the appropriate figure-of-merit, ξ, for predicting short-term stability of the CSAC: 

γηξ /= ,

where η and γ are measured in ppm and Hz respectively.  This leads to the relationship 

2/11
)( −∝ τ

ξ
τσ y ,

where the constant of proportionality is determined by the spectrum of frequency noise on the VCSEL. 

This presents a valuable relationship, from the perspective of CSAC engineering, in that it permits the 

evaluation of different atomic transitions and species and operating conditions without explicit 

dependence on the noise properties of the particular laser source employed in the measurement. 

図 2.7 CPT共鳴のコントラスト (文献 [3]より引用)35th Annual Precise Time and Time Interval (PTTI) Meeting 
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This presents a valuable relationship, from the perspective of CSAC engineering, in that it permits the 

evaluation of different atomic transitions and species and operating conditions without explicit 

dependence on the noise properties of the particular laser source employed in the measurement. 

図 2.8 DCレベルに対するノイズ特性 (文献 [3]より引用)
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図 2.9 光強度に対する共鳴線幅特性例
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図 2.10 光強度に対する性能指数特性例
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2.6 長期安定度

長期安定度は共鳴の測定条件が時間的に変化し，周波数が変動することで劣化する．周

波数変動の主要因は系統的な周波数シフトである．CPT原子発振器において長期安定度

を劣化させる系統的周波数シフトは，ゼーマンシフト，バッファガスシフト，ライトシフ

トの３つである．以下，３つの周波数シフトについて詳述し，長期安定度を劣化させる主

要因はライトシフトであることを示す．

2.6.1 ゼーマンシフト

ゼーマンシフト ∆νz は静磁場による周波数シフトである．式 (2.1) より，時計遷移の

周波数 f0-0 をマクローリン展開して求めると，

∆νz = f0-0 − fhfs =
(gJ − gI)2µ2

B

2hffhs
B2 (2.12)

セシウムの２次の係数は 42.745 mHz/(µT)2 ルビジウム 87では 57.515 mHz/(µT)2 で

ある．

式 (2.12) より，磁場が小さいほど，磁場に対する依存性は小さくなる．しかし，小

さい磁場では磁気副準位が縮退するため，各磁気副準位の共鳴が重畳されて観測される

Pulling効果が現れ，安定度に影響を与える [50]．それゆえ，数～十数 µT程度の磁場を

印加して，各磁気副準位の共鳴を離し時計遷移を選別して観測する．

セシウムに対し 10 µTの磁場を印加した時の磁場に対する周波数変動量は 0.85 Hz/µT

(= 9.3×10−11/µT)である．ここで，4桁の不確かさで磁場が印加されるとすると，ゼー

マン効果による統計的不確かさは 9.3×10−14 である．この統計的不確かさは，CPT原子

発振器において非常に小さい．

2.6.2 バッファガスシフト

バッファガスシフト ∆νbuff は，バッファガスの封入により圧力と温度による周波数シ

フトである．バッファガスは，壁面衝突による緩和を抑え良好な Q値を得る目的でガス

セルに封入される．圧力変化が生じないガスセルの場合では，温度に対する周波数変動が
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表 2.3 バッファガスによる圧力特性，温度特性 (文献 [5]より引用)

バッファガス
α β

[ Hz/torr ] [ Hz/(torr K) ]

Ne 686 ± 14 0.266 ± 0.006

N2 922.5± 4.8 0.824 ± 0.006

Ar -194.4 ± 1.6 -1.138 ± 0.010

長期安定度の劣化の要因となる．バッファガスシフトは，圧力係数 α，温度係数 β によ

り，次式で近似できる．
∆νbuff = P

[
α + β(T − T0)

]
(2.13)

ここで，P はバッファガスの圧力，T，T0 はそれぞれガスセルの動作温度と標準温度で

ある．表 2.3に Csのバッファガスによる α，β の測定値を示す．圧力係数 α，一次の温

度係数 β については，アルカリ原子に対してバッファガスの質量数が比較的小さいもの

(Ne, N2)は正の値，質量が比較的大きいもの（Ar)は負の値となる．

一次の温度係数は，２つのバッファガス適切な圧力比で封入することで，ゼロにする

ことが可能である [51]．また，近年では，アルカリ原子として Cs，バッファガスとして

Neを用いると，70℃～80℃付近で温度係数がゼロになることが知られている [52]．した

がって，これら方法を用いることで，温度に対する周波数変動は抑制することができる．

2.6.3 ライトシフト

ライトシフト ∆νLS はレーザ電場の摂動による周波数シフトであり，AC Starkシフト

とも呼ばれる．連続励起のライトシフト ∆νLS,cw は摂動法により求められる．単純な二

準位系に対し単一周波数のレーザを照射したときのライトシフトは以下のようになる．

∆νLS,cw =
1
4

Ω2∆
∆2 + Γ2/4

, (2.14)

ここで，Ωはラビ周波数，∆は共鳴周波数からの周波数離調，Γは緩和率を示している．

ラビ周波数の二乗は光強度に比例するため，ライトシフトは光強度に比例する．

アルカリ原子の D1 線では 2つの励起準位を有する．また，前項より，CPT共鳴を励

起するとき，単一周波数ではなく複数の周波数成分のレーザを照射することから，実効的
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なライトシフトは，各準位と各サイドバンドの関係を考慮したライトシフトの総和で表さ

れる．Csの準位構造とレーザのサイドバンドを考慮したライトシフトの計算方法は次章

3.4.3で詳述する．

これまで，ライトシフトを低減する方法として種々の方法が提案されてきた [53; 54; 46]．

その提案手法の中でも，パルス励起によりライトシフトが大幅低減されることが実験から

明らかになっている [18; 55; 20]．しかし，パルス励起によるライトシフト低減効果が実

験的に明らかになっている一方で，理論的なライトシフトの解析は進んでいない．パルス

励起の解析に関する最初の報告は 1989年に P. Hemmerらによる報告 [56]，その後，1997

年にM. S. Shahriar，G.S. Patiらによる報告 [57]のみである．これら報告は，励起準位

のポピュレーションを基底準位のポピュレーションより極めて小さいと仮定することで，

Λ型三準位系を励起準位を除いた二準位に近似しブロッホベクトルにより解析している．

解析結果からパルス励起のライトシフトは以下の式で表されると報告している [57; 58]．

∆νLS,pl =
1

2πT
tan−1

[( e−α′Γτc

1 − e−α′Γτc

)
(ρ22 − ρ11)0 sin(α′δτc)

]
(2.15)

ここで，T は自由発展時間 (パルスオフの時間)，τc は励起継続時間 (パルスオンの時間)，

α′ は連続励起のライトシフト，Γは励起準位の緩和率，(ρ22 − ρ11)0 は初期状態の基底準

位間のポピュレーションの差と定義している [58]．

しかし，式 (2.15)を利用する上で３つの大きな問題がある．１つ目の問題は，式 (2.15)

の導出課程で CPT共鳴に寄与しないサイドバンドが考慮されていないことである．した

がって，CPT共鳴に寄与しないサイドバンドの振る舞いは表現できない．加えて，計算

を簡単にするため，CPT共鳴に寄与する２つの波長成分のラビ周波数は等しいと仮定し

ており，ラビ周波数が等しくない CPT 共鳴のライトシフトも式 (2.15) では表現できな

い．２つ目は，自由発展時間 T がゼロのとき，式 (2.15)は無限大に発散することである．

物理的な解釈からは，自由発展時間 T がゼロではパルスオンの時間のみの励起となるの

で，パルス励起は連続励起に等しくなる．すなわち，T がゼロに近づいた時のライトシフ

トの極限は連続励起のライトシフト α′ に近づくと考えられる．３つ目は，励起継続時間

τc が無限大に近づく時，式 (2.15)はゼロに収束することである．τc が大きいほど原子の

状態は定常状態に近づく，すなわち連続励起の状態に近づいていく．したがって，τc が無
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限大に近づく時のライトシフトの極限は連続励起のライトシフト α′ に近づくと考えられ

る．以上のことから，これら３つ報告はパルス励起のライトシフトの振る舞いを定性的に

表しているものの，パルス励起のライトシフトを定量的に議論するに至っていない．

2.6.4 長期安定度のまとめ

CPT原子発振器の長期安定度を劣化させる３つの系統的周波数シフトについて詳述し

た．ゼーマンシフトは，磁場に対する周波数シフトである．数十 µT以下の磁束密度にお

いては，ゼーマン効果による統計的不確かさは極めて小さく 10−13 程度である．バッファ

ガスシフトは圧力と温度に対する周波数シフトである．温度に対する周波数シフトは，適

切な圧力比の混合ガスやバッファガスとして Neを選択することで抑制が可能である．一

方で，ライトシフトは光強度に対して線形であること，光強度の不確かさも大きいことか

ら，長期安定度を劣化させる主要因はライトシフトであると言える．また，ライトシフト

はパルス励起により大幅に低減されること実験的に明らかになっているが，その振る舞い

は未だ明らかになっていない．
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3.1 まえがき

本章は，パルス励起によるパワーブロードニングの抑制とライトシフトの振る舞いを

値解析および実験により明らかにする．解析および実験は 133Csの 62S1/2 (F = 3 ↔ 4)

遷移を対象としている．パルス励起における CPT共鳴は密度行列解析に基づいて計算し

た．また，実験は 133Csガスセルと D1 線 VCSELを用いて CPT共鳴を測定した．連続

励起とパルス励起の CPT共鳴のスペクトル結果から，パルス励起におけるパワーブロー

ドニング抑制効果を示す．パルス励起における光強度対ライトシフト特性の結果から，連

続励起に比べパルス励起のライトシフトは大幅に低減されること，パルス励起のライトシ

フトは弱い光強度において非線形を示すことを明らかにする．次に，観測タイミング対ラ

イトシフト特性からは，観測タイミングが小さいほどライトシフトが低減されることを示

す．これら解析と実験から，定量的にライトシフトを計算できること，ライトシフトが低

減されるパルス条件を示す．
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3.2 解析方法

3.2.1 密度行列解析

CPT共鳴のスペクトル解析は密度行列解析が一般に用いられる．図 3.1に左回り円偏

光 σ+ による Cs-D1 線の解析モデルを示す．ここで，|1⟩ と |2⟩ はそれぞれ 62S1/2 の基

底準位 |F = 3,mF = 0⟩ と |F = 4,mF = 0⟩ に対応し，|3⟩ は励起準位 62P1/2 に対応

する．すべての緩和率は Γ3 = Γ31 + Γ32 であり，各励起準位からの緩和率は Γ31 = Γ32,

γf = Γ3/2である．また，基底準位の緩和率 γs は励起準位の緩和率よりもとても小さい

(γs ≪ γf )．周波数離調は δp = −δc = ∆0/2である．暗状態では，62S1/2 の 2つの基底

準位と 62P1/2 の 1つの励起準位が同時に結合する．

密度行列は式 (3.1)のように定義される．

ρ =
3∑
j

pj |j⟩⟨j| (3.1)

密度行列 ρの時間発展は量子 Liouville方程式に従い

∂

∂t
ρ(t) =

i

~
[ρ, H] + Rρ, (3.2)

ここで，Hは 3準位系のハミルトニアン，Rρは緩和項である．ここで，3準位系の密度

行列 ρは

ρ =

ρ11 ρ12 ρ13

ρ21 ρ22 ρ23

ρ31 ρ32 ρ33

 (3.3)

である．密度行列の対角成分は各準位のポピュレーションを示し，非対角成分は各準位間

のコヒーレンスを示している．特に，非対角成分 ρ31，ρ32 は，ポンプ光とプローブ光の

複素電気感受率に比例する*1．次に，ハミルトニアン行列 H を導出する．3 準位系のハ

ミルトニアンは，非摂動のエネルギー準位のハミルトニアン Hatom に外部電場による摂

動を加えたものである．すなわち，

H = Hatom − d⃗ · E⃗ (3.4)

*1 ρ31 と ρ13，および ρ32 と ρ23 は共役複素数である．以後の計算は ρ13,ρ23 を用いることに注意．
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である．ここで，式 (3.4) の右辺第一項の非摂動のエネルギー準位のハミルトニアン

Hatom は各準位の固有エネルギーW で表される．

Hatom =

W1 0 0
0 W2 0
0 0 W3

 (3.5)

式 (3.4)の右辺第二項は −d⃗ · E⃗ は外部電場による摂動項である．外部電場の摂動項は，

電気双極子モーメントと外部電場との相互作用により生じる．原子は永久電気双極子を

持たないため，対角項はゼロである．また，基底準位 |1⟩-|2⟩間は磁気双極子遷移であり，

電気双極子モーメントはゼロであることから，非対角項の d⃗12，d⃗21 はゼロである．した

がって，電気双極子モーメントは以下のように書ける．

d⃗ = d⃗ij |i⟩⟨j| =

 0 0 d⃗13

0 0 d⃗23

d⃗31 d⃗32 0

 (3.6)

外部電場 E⃗(t)は２つの周波数 ω0 − ωm と ω0 + ωm のレーザ電場の和であることから，

E⃗(t) =E−1 cos((ω0 − ωm)t) + E+1 cos(ω0 + ωm)t)

=
E−1

2
(ei(ω0−ωm)t + e−i(ω0−ωm)t) +

E+1

2
(ei(ω0+ωm)t + e−i(ω0+ωm)t)

(3.7)

ここで，式を簡単にするため，電場ではなくラビ周波数を用いて表す．ラビ周波数 Ωc，

Ωp を以下のように定義する．
Ωc =d23E−1/~
Ωp =d13E+1/~

(3.8)

外部電場の摂動項 d⃗ · E⃗ は式 (3.6)，式 (3.7)，式 (3.8)より，

−d⃗ · E⃗ =

 0 0 −d⃗13 · E⃗
0 0 −d⃗23 · E⃗

−d⃗31 · E⃗ −d⃗32 · E⃗ 0



=


0 0 −~

Ωp

2
ei(ω0+ωm)t

0 0 −~
Ωc

2
ei(ω0−ωm)t

−~
Ωp

2
ei(ω0+ωm)t −~

Ωc

2
ei(ω0−ωm)t 0


(3.9)
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したがって，3準位系のハミルトニアン H は式 (3.4)，式 (3.5)，式 (3.9)より，

H =Hatom − d⃗ · E⃗

=


W1 0 −~

Ωp

2
ei(ω0+ωm)t

0 W2 −~
Ωc

2
ei(ω0−ωm)t

−~
Ωp

2
e−i(ω0+ωm)t −~

Ωc

2
e−i(ω0−ωm)t W3


(3.10)

以上により，3 準位系のハミルトニアン H が求まる．一方，緩和項 Rρ は準位系の構造

(図 3.1)から，

Rρ =

Γ31ρ33 + γs(ρ22 − ρ11) −γsρ12 −γfρ13

−γsρ21 Γ32ρ33 + γs(ρ22 − ρ11) −γfρ23

−γfρ31 −γfρ32 −(Γ31 + Γ32)ρ33

 (3.11)

で与えられる．

式 (3.10)，式 (3.11)を式 (3.2)に代入し，回転波近似を用いると以下のように書き換え

られる．

ρ̇11 = i
Ωp

2
(−ρ13 + ρ31) + Γ31ρ33 + γs(ρ22 − ρ11)

ρ̇22 = i
Ωc

2
(−ρ23 + ρ32) + Γ32ρ33 − γs(ρ22 − ρ11)

ρ̇33 = i
Ωp

2
(ρ13 − ρ31) + i

Ωc

2
(ρ23 − ρ32) − Γ3ρ33

ρ̇12 = iρ12(δp − δc) − i
Ωc

2
ρ13 + i

Ωp

2
ρ32 − γsρ12

ρ̇13 = iρ13δp − i
Ωc

2
ρ12 + i

Ωp

2
(ρ33 − ρ11) − γfρ13

ρ̇23 = iρ23δc − i
Ωp

2
ρ21 + i

Ωc

2
(ρ33 − ρ22) − γfρ23

, (3.12)

また，密度行列 ρの対角要素は規格化条件から以下の条件を満たす．

Tr(ρ) = ρ11 + ρ22 + ρ33 = 1 (3.13)

以上のように，密度行列の時間発展式式 (3.12)と規格化条件式 (3.13)から，CPT共鳴

のスペクトルが求まる．
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図 3.1 Λ型３準位系モデル
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3.2.2 連続励起のライトシフト

連続励起のライトシフト S1 と S2 を導出する．連続励起のライトシフトは，密度行列

ではなく摂動法で求める．これは，式 (A.7)で明らかなように，密度行列ではライトシフ

トが解析できないためである．ライトシフトは全てのサイドバンドからの周波数シフトの

足し合わせである．したがって，高次の高調波成分の影響を含めて考える必要がある．光

源として VCSELを使用する場合，ライトシフトは変調された VCSELから放出されたサ

イドバンドを含めて計算される [53; 45]．

本論文では，ラビ周波数が自然放出率よりも十分に小さいため，Autler-Townes効果は

無視する [59]．したがって，基底準位のライトシフトは次のように簡単になる．

S =
1
4

Ω2∆
∆2 + Γ2/4

, (3.14)

ここで，Ωはラビ周波数, ∆は周波数離調，Γは緩和率である．変調された VCSELは高

次高調波成分を含む．周波数領域で，n次のサイドバンド（ω0 + nωm の成分）を I(n)と

定義する．図 3.2は，nが −3から 3までのサイドバンドの分布を示す．各サイドバンド

は全体の合計で規格化している．このサイドバンドの分布は，文献 [60]に基づいて，バッ

ファガスが入っていない Csセルの吸収線から実験により測定した結果である．高次高調

波成分が 2つの 1次サイドバンドと同時に生成されている．また，高次高調波成分は次数

が大きくなるほど小さくなる．加えて，高次高調波の離調は次数が大きくなるほど大きく

なる．すなわち，次数が大きいほどサイドバンドへの影響は小さくなる．したがって，こ

こでは次数が 4より大きいサイドバンド成分の影響は無視する．

I(n)を用いると n次のサイドバンドの電場は以下のようになる

E(n) =

√
2I(n)
ε0c

. (3.15)
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Csの D1 線では，各サイドバンドのラビ周波数は

Ωij(n) =
⟨i|µ̂E(n)|j⟩

~
(3.16)

=
E(n)

~
⟨i|eq r̂|j⟩ =

√
2I(n)
ε0c~2

⟨i|eq r̂|j⟩.

ここで， |i⟩は基底準位 62S1/2 ， |j⟩ は励起準位 62P1/2 である．特に，n = 1 と −1は

2つの基底準位を励起するサイドバンド成分であり，Ωp と Ωc は Ω34′ と Ω44′ に対応す

る．各サイドバンドの周波数離調は∆ij(n)は

∆ij(n) =



∆44′(n) = δc +
fS

2
(n + 1),

∆43′(n) = ∆44′(n) + fP ,

∆34′(n) = δp +
fS

2
(n − 1),

∆33′(n) = ∆34′(n) + fP ,

(3.17)

ここで，fS 基底準位 62S1/2 (F = 3 ↔ 4)の周波数差，fP は励起準位 62P1/2(F’ = 3 ↔

4)の周波数差である.

これら式 (3.16) と式 (3.17) より，基底準位のライトシフト S1 と S2 は 式 (3.14) を

使って以下のようになる

S1 =
3∑

n=−3

1
4

Ω2
34′(n) · ∆34′(n)

∆2
34′(n) + Γ2

4′/4
+

1
4

Ω2
33′(n) · ∆33′(n)

∆2
33′(n) + Γ2

3′/4
,

S2 =
3∑

n=−3

1
4

Ω2
44′(n) · ∆44′(n)

∆2
44′(n) + Γ2

4′/4
+

1
4

Ω2
43′(n) · ∆43′(n)

∆2
43′(n) + Γ2

3′/4
.

(3.18)

式 (3.18)より変調された VCSELによるライトシフト S12 が求まる．

S12 = S2 − S1 (3.19)

連続励起のライトシフト特性を図 3.3に示す．連続励起のライトシフトは光強度に比例す

る．計算されたライトシフト S12 の傾きは 30.9 Hz/(mW/cm2)であった．
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図 3.2 サイドバンド分布

図 3.3 連続励起のライトシフト
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3.2.3 パルス励起のライトシフト

パルス励起

図 3.4にパルス励起の手順を示す．ここで τm は観測タイミング (Observation time)，τ

は励起継続時間 (Excitation duration time)，T は自由発展時間 (Free evolution time)と

呼ばれる．第一のパルスは τ 秒間照射し原子を暗状態の原子を用意する．レーザ光の照

射をやめ，T 秒後に再びレーザ光を照射する．立上り直後から τm 秒後に第二のパルスの

強度を測定する．この手順は，原子の状態が平衡になるまで繰り返す．この手順のラビ周

波数を表すと以下のようになる．

Ωp,Ωc > 0 (0 < t < τ)

Ωp = Ωc = 0 (τ < t < τ + T )
(3.20)

パルス励起のライトシフト

Liouville 方程式には光強度に起因する周波数シフト (ライトシフト) の項が含まれない．

そこで，本解析ではライトシフト項を周波数離調に式 (3.12)に含めて計算する．周波数

離調 δp，δc を以下のように再定義する．

δp =
∆0

2
+ S1(

∆0

2
, Ωp)

δc = −∆0

2
+ S2( −

∆0

2
,Ωc)

, (3.21)

ここで，S1 と S2 は摂動法により得られた連続励起におけるライトシフトである．

密度行列要素 ρ33 は励起準位のポピュレーションである．励起準位のポピュレーション

は蛍光強度に比例する．原子が暗状態になったときでは，原子とレーザ光は相互作用しな

くなるため蛍光は最小，すなわち密度行列要素 ρ33 は最小となる．周波数離調 ∆0 に対す

る ρ33 を図 3.5に示す．パルス励起によるラムゼイフリンジが計算されている．図 3.5の

中心を拡大した図を図 3.6に示す．実線は式 (3.21)を用いて計算したスペクトル，点線

は式 (3.21)を用いずに計算している．式 (3.21)を用いて計算したスペクトルは周波数離

調に対してわずかに非対称である．また，ρ33 が最小となる周波数離調はシフトしている．

本研究では，この周波数シフト量をパルス励起のライトシフトと定義する．具体的な密度

行列の数値計算法は付録 Bに詳述する．



3.2 解析方法 45

図 3.4 パルス励起の手順
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図 3.5 CPTラムゼイ共鳴のスペクトル
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図 3.6 CPTラムゼイ共鳴のスペクトルの拡大図
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3.3 実験方法

実験装置の構成を図 3.7 に示す．励起用レーザには株式会社リコーより提供して頂い

たレーザ波長 895 nm（133Csの D1 線）の試作 VCSELを用いた．ガスセルは直径 22.5

mm，光路長 20.0 mm の円筒型のパイレックスセルで，アルカリ原子である 133Cs と，

バッファガスの Ne が 4.0 kPa 封入されている．VCSEL からのレーザ光は，コリメー

トレンズによりビーム直径 6 mm の並行光としてガスセルに照射され，透過光の強度を

フォトダイオードで検出する．レーザ波長を安定化するために，ロックイン検波を用いて

アルカリ原子の吸収量が最大になるように VCSELの駆動電流値を制御した．このとき，

VCSELの温度は一定に保っている．磁場に対して最も変動の少ない CPT共鳴を測定す

るため，ヘルムホルツコイルにより静磁場を 32 µT印加し，ゼーマン分裂させることで

CPT共鳴を選別した．地磁気などによる外部磁場を遮断するため，ガスセルおよびヘル

ムホルツコイルを磁気シールドで覆い，恒温槽中に設置して温度を一定に保った．ガスセ

ルの温度は，30～55 ℃までの範囲で CPT共鳴のコントラストが最も高かった 42.0 ℃に

設定した．なお，コントラストは文献 [3] と同様に，CPT 共鳴が最も大きくなるときの

CPT信号の振幅／ DCレベルと定義している．CPT共鳴の励起用レーザ光は，ゼーマン

副準位の偏りを避けるため直線偏光（lin∥lin）を用いた．したがって，図 3.8に示すよう

な基底準位 |F=3, m=-1⟩, |F=4, m=1⟩および |F=3, m=1⟩,|F=4, m=-1⟩における 2つ

の共鳴が重畳した CPT共鳴を観測できる [36; 39]．レーザのパルス化には，音響光学変

調器（AOM）を用い，一次回折光をガスセルに照射した．立ち上がり時間は公称値で 65

ns である．パルス周期は 1.00 kHz，Duty 比は 50 % に設定した．すなわち，パルス立

下りから立上りまでの時間間隔は 500 µsである．パルス励起によって得られる CPTラ

ムゼイ共鳴を観測する際，従来システムにおける観測方法の変更点を最小限にするため，

検出回路にサンプルホールド（S/H）回路を用いた．S/H回路の追加により，ロックイン

検波などの従来システムにおける制御を同様に行うことが可能となる [55]．S/H 回路の

データ取込みは，レーザ立ち上がり直後から 10 µsのタイミングで行い，波形取得に要す

る時間は 1.0 µsである．
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図 3.7 測定装置構成

図 3.8 lin∥lin 偏光励起による CPT共鳴の準位構造



3.4 結果 49

3.4 結果

3.4.1 CPT共鳴のスペクトル

図 3.9 に CPT 共鳴のスペクトルを示す．(a) は計算結果，(b) は実験結果である．計

算結果の縦軸は密度行列要素 Im(ρ13)を最大値で規格化している．密度行列要素 Im(ρ13)

はプローブ光の吸収係数表し，プローブ光の透過光強度は Im(ρ13)に比例する．実験結果

の縦軸は共鳴振幅で，最大値で規格化している．横軸は周波数離調を示している．中心周

波数は 4.6 GHzである．赤線は連続励起で青線はパルス励起である．

計算と実験ともにパルス励起によるラムゼイフリンジが観測された．パルス励起では複

数のフリンジが観測されるが，時計遷移として使用するのは中心の最も振幅が大きな共鳴

線である．実験結果のコントラストは，連続励起で 3.3%，パルス励起で 4.8%であった．

共鳴線幅は，連続励起とパルス励起でそれぞれ，2.2 kHzと 442 Hzであった．一方，計

算結果の共鳴線幅は連続励起とパルス励起で 2.4 KHzと 428 Hzで，計算結果と実験結果

は 10%以内で一致した．ここで，T は 0.5 msに設定しているので，理想的な条件での共

鳴線幅は式 (A.14)より 500 Hzで，これは実験結果と 20%程度の差がある．

図 3.10 は，異なる自由発展時間における CPT 共鳴スペクトルである．(a) は計算結

果，(b)は実験結果である．なお，実験結果の青線の 1.5 kHz以上の離調は，スペクトル

測定中に波長安定化のフィードバックのロックが外れたため，測定が中断されている．赤

線は自由発展時間 T を 1.0 ms，青線は自由発展時間 T を 0.5 ms (図 3.9の拡大図)に設

定したスペクトルである．自由発展時間を 1.0 msに設定したときの共鳴線幅は， 実験結

果と計算結果でそれぞれ，212 Hzと 231 Hzであった．計算と実験は 10%以内で一致し

ている．また，T=1.0 ms の共鳴線幅は T=0.5 msのおよそ半分になっており，CPTラ

ムゼイ共鳴の半値全幅は自由発展時間に反比例している．
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図 3.9 連続励起とパルス励起の CPT共鳴のスペクトル
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(b) 実験結果

図 3.10 異なる自由発展時間における CPT共鳴のスペクトル
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3.4.2 光強度に対する共鳴線幅とコントラスト特性

光強度に対する共鳴線幅特性の実験結果を図 3.11に示す．連続励起の共鳴線幅は，パ

ワーブロードニングにより光強度に対して線形に広がる．パワーブロードニングによる共

鳴線幅の増加量は 0.81 kHz/(mW/cm2)であった．図 3.11より，光強度がゼロのときの

共鳴線幅は 300 Hzであった．この線幅は光強度に依存しないことから，バッファガスや

壁面衝突との衝突やアルカリ原子同士のスピン交換衝突に起因する線幅広がりである．こ

れら光強度に依存しない線幅広がりに比べ，パワーブロードニングによる線幅広がりは非

常に大きく，光強度が 2.3 mW/cm2 の時，共鳴線幅の広がりの 85 %がパワーブロード

ニングに起因する．したがって，連続励起の共鳴線幅はパワーブロードニングによる線幅

広がりが支配的である．

一方，パルス励起においても，共鳴線幅は光強度の増加に伴い増加するが，その増加量

は連続励起よりも小さく，単位光強度あたりの共鳴線幅増加量は 0.06 kHz/(mW/cm2)

であった．この増加量は連続励起の 13.5 分の 1 であることから，パルス励起によるパ

ワーブロードニング抑制効果が確認された．破線は理論式 (式 (A.14))に基づく共鳴線幅

の値を示している．実験値は理論値よりも小さく，光強度を大きくするほど線幅の理論値

(式 (A.14))に近づいていく．これは，光強度が大きいほどポンピング率が上昇し，パル

ス終端での CPT共鳴の状態が定常状態（連続励起の状態）に近づくためだと考えられる．

光強度に対するコントラスト特性の実験結果を図 3.12 に示す．連続励起とパルス

励起ともにコントラストは光強度の増加に伴い増加する．光強度が小さいとき (<

0.5 mW/(cm2)) ではコントラストは急激に上昇するが，光強度が大きいとき (> 1.5

mW/(cm2))では，その増加量は小さくなり，コントラストは飽和した．連続励起とパル

ス励起を比べると，パルス励起のコントラストは連続励起より高い値が得られた．

図 3.14に光強度に対する性能指数特性を示す．性能指数は，式 (2.11)より，コントラ

ストと Q値の積と定義している．連続励起の性能指数は，光強度が小さいときに上昇傾

向となるが，光強度が大きいときでは低下傾向に転じる．これは，光強度が小さいときで

はコントラストの上昇が支配的であるのに対し，光強度が大きいときでは，パワーブロー

ドニングによる Q値の低下が支配的になるためである．したがって，連続励起の性能指
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数が最大となる光強度がある．一方，パルス励起の性能指数は，光強度の増加に伴い増加

し，光強度が大きくなると飽和する．これは，光強度が大きくなるとコントラストが飽和

する上，パルス励起の線幅が一定値に近づくためである．

連続励起とパルス励起を比較すると，パルス励起の最大の性能指数は，連続励起に比べ

て３倍であった．すなわち，パルス励起により連続励起よりも３倍の短期安定度が得られ

ると予想される．ただし，本実験では自由発展時間を最適化していない条件での比較で

あるため，自由発展時間を最適な条件へ設定すれば更なる性能指数の向上が期待される．

性能指数を最大とする自由発展時間については，S. Guérandelらにより検討されている

[61]．
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図 3.11 光強度に対する共鳴線幅特性
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図 3.12 光強度に対するコントラスト特性
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図 3.13 光強度に対する Q値特性
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図 3.14 光強度に対する性能指数特性
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3.4.3 光強度に対するライトシフト特性

図 3.15は光強度に対するライトシフト特性を示す．(a)は計算結果，(b)は実験結果で

ある．サイドバンド分布は図 3.2に示されている実験値を使用した．励起準位の緩和率は

380 MHz(実験値) に設定した．この緩和率の値は文献 [62; 63]と比べてもほぼ同じ値で

ある．計算，実験共に，励起継続時間と自由発展時間は 800 µs，観測タイミングは 10 µs

に設定している．挿入されている図は連続励起とパルス励起を比較している．点線と実線

はそれぞれ連続励起とパルス励起によるライトシフト特性である．

計算された連続励起のライトシフトは光強度に対して線形であり，その傾きは 30.9

Hz/(mW/cm2) であった．一方，パルス励起のライトシフトは光強度の増加に伴い増加

するが，そのシフト量は連続励起に比べて大きく低減した．パルス励起のライトシフトの

大きな特徴として，パルス励起のライトシフトは弱い光強度に対して非線形にシフトする

こと，ある閾値を超えるとほぼ線形にシフトすることが明らかとなった．

弱い光強度 (< 1.0 mW/cm2)では，ライトシフトは光強度に対し非線形にシフトした．

また，その傾きは光強度の増大に伴い減少した．最大の傾きは光強度がゼロの時で 14.0

Hz/(mW/cm2)であった．この最大の傾きは連続励起のライトシフトよりも小さいため，

パルス励起は連続励起に比べて光強度に対する周波数変動量が低くなると考えられる．強

い光強度 (≥ 1.0 mW/cm2)では，ライトシフトは光強度に対し線形にシフトした．実線

は 1.0 から 2.5 mW/cm2 までのライトシフトを直線近似したものである．その傾きは

0.594 Hz/(mW/cm2)であり，これは連続励起の傾きの約 50分の 1である．この傾きは

弱い光強度におけるライトシフトの傾きよりも非常に小さいことから，光強度に対する周

波数変動を小さくするためには強い光強度を原子に照射する必要がある．

同様の傾向が実験によっても得られた．連続励起のライトシフトの傾きは 28.4

Hz/(mW/cm2) で，10% 以内で理論値の傾きと一致している．しかしながら，実験

値のパルス励起のライトシフトは計算値のおおよそ 3倍の値となった．
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(a) 計算結果

(b) 実験結果

図 3.15 光強度に対するライトシフト特性
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3.4.4 観測タイミングに対するライトシフト特性

図 3.16に観測タイミングに対するライトシフト特性を示す．(a)は計算結果，(b)は実

験結果である．異なる光強度における特性を比べており，光強度の単位は mW/cm2 であ

る．計算は前節と同じ条件に設定した．早い観測タイミング (< 200 µs)では，ライトシ

フトは観測タイミングの増加に対してほぼ線形に増加した．また，その傾きは光強度の増

加に伴い増加している．これは，観測タイミングを短く設定する程，ライトシフトが小さ

くなることを意味している．一方，遅い観測タイミング (≥ 200 µs)では，ライトシフト

は飽和し観測タイミングに依らず一定の値を示した．また，飽和までにかかる時間は光強

度の増加とともに短くなった．飽和した値は連続励起のライトシフトと一致することか

ら，励起時間の経過に伴い Cs 原子が連続励起の暗状態に遷移したと考えられる．また，

光強度の増加に伴ってポンピング率が高くなったため，飽和までの時間が短くなったと考

えられる．

同様の傾向が実験によっても得られた．しかし，計算値と比べて実験値の飽和時間はお

およそ 2倍長い結果となった．
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(a) 計算結果
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(b) 実験結果

図 3.16 観測タイミングに対するライトシフト特性
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3.4.5 1次サイドバンドの減衰を考慮したライトシフト特性

前項より，光強度と観測タイミングに対するライトシフト特性を評価したが，理論と実

験で２倍～３倍の定量的な差が生じた．特に，観測タイミングに対するライトシフト特性

では，ライトシフトが飽和する時間はおおよそ 2倍になっている．飽和時間は励起準位の

緩和率 Γに比例し光強度に反比例すること，励起準位の緩和率は実験値を用いたことを考

慮すると，理論と実験の差異は光強度に起因するものであると考えられる．また，理論に

よる飽和時間は実験値より短いことから，理論の光強度は実験値より高く設定されたと言

える．

理論の光強度が実験値より高く設定された一つの理由として，1次のサイドバンドの減

衰が挙げられる*2．理論では，ガスセルの幾何学構造は考慮されておらず，原子の吸収に

よる 1次のサイドバンドの減衰は考慮されていない．また，実験で求めたサイドバンドの

分布は，ガスセル入射前 (入射光)における分布の測定結果であり，ガスセル内の分布は

反映されていない．したがって，より定量的な議論をするためには，サイドバンドの減衰

を理論に反映させる必要がある．そこで，サイドバンドの減衰を考慮するために実効的な

光強度比 r (= Ip′/Ip = Ic′/Ic)を導入する．ここで，Ip′ と Ic′ は原子を励起する実効的

な光強度としている．

光強度の減衰を考慮した時の光強度に対するライトシフト特性を図 3.17，観測タイミ

ングに対するライトシフト特性を図 3.18に示す．ここで，光強度比 r は，ガスセル内の

１次サイドバンドの平均光強度から，0.5 (入射光強度の 50%)に設定した．１次サイドバ

ンドの平均光強度は，透過光強度測定から実験により求めた．光強度の減衰を考慮するこ

とで計算値は実験値に近づいた．しかしながら，実験値と計算値にはわずかながらに差異

が生じた．この残差は光強度が増加に伴い大きくなることから，入射光強度と平均光強度

の絶対差が大きくなるためだと考えられる．それゆえ，より定量的な解析を行うために

は，空間分解して解析する必要があることを示唆している．

*2 1 次のサイドバンドは原子と相互作用するため，ガスセルを通過すると原子に吸収される．これに対し，
1次以外のサイドバンドは原子に吸収されることなくガスセルを通過する．
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図 3.17 1次サイドバンドの減衰を考慮した光強度に対するライトシフト特性
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図 3.18 1次サイドバンドの減衰を考慮した観測タイミングに対するライトシフト特性
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3.5 むすび

本章は，パルス励起によるパワーブロードニングの抑制とライトシフトの振る舞いを解

析および実験により明らかにした．パルス励起における CPT共鳴のライトシフトの解析

は密度行列に基づいて計算した．また，実験は 133Csガスセルと D1 線 VCSELを用いて

CPT共鳴を測定した．連続励起とパルス励起の CPT共鳴のスペクトル結果から，パル

ス励起におけるパワーブロードニング抑制効果を示した．パルス励起における光強度対ラ

イトシフト特性の結果から，連続励起に比べパルス励起のライトシフトは大幅に低減され

ること，パルス励起のライトシフトは弱い光強度において非線形を示すことを明らかにし

た．観測タイミング対ライトシフト特性からは，観測タイミングが小さいほどライトシフ

トが低減されることが明らかになった．これら解析と実験から，提案した解析法により定

量的にライトシフトを計算できることが明らかとなった．
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透過型液晶を用いたパルス励起
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4.1 まえがき

CPT原子発振器の高安定化法としてパルス励起を利用するためには，光強度変調した

レーザ光を用意する必要がある．光強度変調されたレーザ光を生成する最も単純な方法

は，励起用レーザの電流値を直接変調する直接変調方式である．しかし，レーザの電流値

の直接変調は出力波長も同時に変化するため，CPT 原子発振器に適用するのは難しい．

そのため，先行研究では音響光学変調器 (以下 AOM：acousto-optical modulator)によ

る外部変調方式を採用し，光強度変調されたレーザ光を生成している [6; 61; 18]．しか

し，AOMは消費電力が大きい（数W程度）上，体積容量が大きく，高価（数万円）であ

ることから，小型 CPT原子発振器にパルス励起を適用するためには，AOMと異なる光

強度変調器を検討する必要がある．

現在までに市販されている光強度変調器の種類を列挙すると，

1. 音響光学変調器

2. 電気光学変調器

3. MEMSスイッチ

4. 液晶

が挙られる．音響光学変調器と電気光学変調器は消費電力と体積の点から小型原子発振

器への要求を満たさない．また，MEMSスイッチは小型で低消費電力であるものの，機

械的耐久性が問題となる上，静電容量式であるため高い電圧が必要である．これに対し，

液晶は小型で低消費電力であり，小型原子発振器への要求特性を満たしている．加えて，

液晶の製造技術はすでに成熟しているため，信頼性，耐久性も高いと考えられる．そこ

で本研究では，パルス化に用いる光学素子として透過型液晶 (以下 LCM：Liquid crystal

modulator)を検討した．消費電力と体積の優位性から，小型原子発振器におけるパルス

励起に適していること示し，音響光学変調器との比較からその特性改善効果を明らかにす

る．
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4.2 実験方法

実験装置の構成は前章と同様である．本実験では同位体選別された 87Rb を使用した

（本章以外では 133Cs）．励起用レーザにはレーザ波長 795 nm（87RbのD1線）のVCSEL

(ULM-01-S46FTT)を用いた．ガスセルは光路長 20.0 mmの円筒型のパイレックスセル

で，同位体選別されたアルカリ原子 87Rbとバッファガスとして N2 が 2.0 kPaで封入さ

れている．VCSELからのレーザ光は，コリメートレンズによりビーム直径 8 mmの並行

光にしてガスセルに照射される．透過光強度をフォトダイオードで検出した．レーザ波長

を安定化するために，ロックイン検波を用いてアルカリ原子の吸収量が最大になるよう

に VCSELの温度を制御した．VCSELは温度制御可能なレーザマウント内に設置してい

る．磁場に対して最も変動の少ない CPT共鳴を測定するため，ヘルムホルツコイルによ

り静磁場を 3 µT印加し，ゼーマン分裂させることで CPT共鳴を選別した．地磁気など

の外部磁場の変動を遮断するため，ガスセルおよびヘルムホルツコイルを磁気シールドで

覆った．また，これらガスセルは恒温槽中に設置して温度を一定に保った．ガスセルの温

度は，CPT共鳴のコントラストが最も高かった 55.0 ℃に保持した．ゼーマン副準位の偏

りを避けるためレーザ光は直線偏光（lin∥lin）で励起した．そのため，図 3に示すような

基底準位 |F=3, m=-1⟩, |F=4, m=1⟩および |F=3, m=1⟩,|F=4, m=-1⟩における 2つの

共鳴が重畳した CPT共鳴を観測される [39; 36]．レーザのパルス化には，音響光学変調

器（AOM）を用い，一次回折光をガスセルに入射した．AOMによる光強度変調の立ち

上がり時間は公称値で 65 nsである．励起継続時間 τ と自由発展時間 T は共に 3.33 ms

に設定した．パルス励起によって得られる CPTラムゼイ共鳴を観測する際，従来システ

ムにおける観測方法の変更点を最小限にするため，検出回路にサンプルホールド（S/H）

回路を用いた．S/H回路の追加により，ロックイン検波などの従来システムにおける制御

を同様に行うことが可能となる．S/H回路のデータ取込みは，レーザ立ち上がり直後から

10 µsのタイミングで行った．波形取得に要する時間は 1.0 µsである．
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図 4.1 測定装置
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図 4.2 透過型液晶の応答特性
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表 4.1 各 CPT共鳴のコントラストと半値全幅

Optical modulator
Light intensity

Excitation
Contrast FWHM

(µW/cm2) (%) (Hz)

AOM 82
Continuous 4.2 500

Pulse 2.3 60

LCM 92
Continuous 5.0 640

Pulse 2.5 70

4.3 実験結果

4.3.1 透過型液晶を用いた CPTラムゼイ共鳴スペクトル

AOM および LCM を用いた CPT 共鳴スペクトルを図 4.3(a)，図 4.3(b) に示す．縦

軸は規格化された透過光強度，横軸は RF周波数の周波数離調である．点線は連続励起お

ける CPT共鳴，実線はパルス励起における CPTラムゼイ共鳴のスペクトルを示してい

る．また，各共鳴のコントラストと共鳴線幅を表 4.1 に示す．入射光量は AOMで 82.0

µW/cm2，LCMで 92.0 µW/cm2 であった．この入射光量の差は AOMと LCMの挿入

損失差により生じている．

連続励起の共鳴線幅は AOM で 500 Hz，LCM で 640 Hz であった．この共鳴線幅の

差は，入射光量差によるパワーブロードニング効果に起因している．一方，パルス励起で

は，共鳴線幅はパワーブロードニングが抑制された．AOMで 60 Hz，LCMで 70 Hzが

得られ，どちらの光学変調器おいても共鳴線幅の狭窄化が確認された．これら結果から，

LCMも AOMと同程度のパワーブロードニング抑制効果が得られることが示された．パ

ルス励起の共鳴線幅は，自由発展時間を T とすると 1/2T となる [6](付録 A)ことから理

論値は 75Hzであり，実験結果と 15%以内で一致した．パルス励起のパワーブロードニ

ング抑制により，連続励起に比べ AOMで 1/8以下，LCMでも 1/9以下が得られた．
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図 4.3 AOMと LCMを用いた CPT共鳴のスペクトルの比較
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4.3.2 観測タイミングに対するコントラスト特性

異なる観測タイミングにおける CPTラムゼイ共鳴のスペクトルを図 4.4に示す．この

測定では光強度変調器に AOM を用いている．縦軸は規格化された透過光強度，横軸は

RF周波数の周波数離調である．同図より，観測タイミングの増大に伴いラムゼイ共鳴の

共鳴振幅は小さくなる．これは，パルス立上り直後からレーザ光が照射され，原子が連続

励起の (定常状態の)暗状態に遷移するためである．したがって，観測タイミングが早い

ほど高い共鳴振幅の共鳴と細い共鳴線幅が得られる．

AOMと LCMを用いた観測タイミング τo に対するコントラスト特性を図 4.5に示す．

AOM と LCM のどちらの光強度変調器においても，コントラストは観測タイミングの

増加に伴い減少した．観測タイミングの増加に対してコントラストは単調に減少するた

め，τo = 0 において最大のコントラストが得られると予想される．最大のコントラスト

を線形近似により予想すると，それぞれ AOMで 2.5%，LCMで 2.8%である．これは，

τo = 20 µsのコントラストと 10%程度の違いであり，

AOMと LCMのコントラストを比べると，ほとんどの観測タイミングにおいて，LCM

のコントラストは AOM を上回った．この理由は，LCM においてパルス立上り時間は

AOMよりも遅く，観測までに入射されるレーザ光強度が低いためである．低い光強度で

は観測時まで遷移レートを抑えられるため，LCMのコントストは AOMのコントラスト

よりも高くなったと考えられる．
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4.3.3 光強度に対するライトシフト特性

図 4.6に，AOMと LCMを用いた CPT共鳴のライトシフトを示す．また，光強度に

対するライトシフトの傾きを表 4.2 に示す．連続励起のライトシフトは光強度に対して

線形にシフトする [15]．連続励起におけるライトシフトの傾きは 65 Hz/(mW/cm2) で

あった．パルス励起のライトシフトも同様に 15～92 µW/cm2 の範囲ではほぼ線形にシ

フトした．連続励起におけるライトシフトの傾きは AOM で 13 Hz/(mW/cm2)，LCM

で 22 Hz/(mW/cm2)であった．LCMのライトシフトの傾きは AOMのライトシフトの

傾きより大きくなった．これは，LCM ではパルスオフ時にわずかにレーザ光が入射し，

パルスオフ時のレーザ光がライトシフトに寄与したと考えられる．すなわち，ライトシフ

トの低減するために高い消光比の LCMを使用することが望ましいことを示唆している．

AOMと LCMどちらの結果も連続励起のライトシフトに比べパルス励起のライトシフト

は約 1/3以下に低減された．
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図 4.6 AOMと LCMを用いたライトシフトの比較

表 4.2 AOMと LCMを用いたライトシフトの傾き

Optical
Excitation

Frequency shift Relative frequency shift

element mHz·(µW/cm2)−1 10−11 (µW/cm2)−1

AOM
Continuous 65 1.9

Pulse 13 0.64

LCM
Continuous 65 1.9

Pulse 22 0.38
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4.4 むすび

本章では，パルス励起の光強度変調器として LCMを用いることにより，小型で低消費

電力な CPT原子発振器の特性改善方法を検討した．LCMによりラムゼイ共鳴が観測さ

れること，パルス励起によるパワーブロードニング抑制により大幅に Q値が改善される

ことを示した．観測タイミングに対するコントラスト特性からは，CPTラムゼイ共鳴の

コントラストは観測タイミングに依存し，観測タイミングが早いほど高いコントラストが

得られることが明らかとなった．ライトシフトの測定結果からは，連続励起に比べパルス

励起のライトシフトは 1/3以下になること示した．AOMと LCMとの比較では，LCM

を用いた CPTラムゼイ共鳴の特性は性能指数，ライトシフト共に AOMと同等の性能を

示すことを明らかにした．短期安定度は 4倍に向上し，かつライトシフトを 1/3に低減で

きることが示され，本提案手法の有効性を明らかにした．
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高次高調波を用いたパルス励起
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5.1 まえがき

本章では，励起用レーザの FM変調により生じる高次高調波成分を利用することで，必

要となるマイクロ波周波数を数分の 1に低減可能な方法を提案する．高次高調波を利用す

ることで，周辺回路を含めた動作周波数を低減させ，スイッチング損失の大幅な削減を可

能とする．さらに，パルス励起を併用することにより CPT共鳴特性を向上させ，省電力

かつ高安定な超小型原子発振器の実現化を図る．

RF回路の消費電力は，主に RF帯域での動作によるスイッチング損失（PSW）であり，

次の式で表される [64]．
PSW = fCV 2 (5.1)

f は RF周波数，C は回路の寄生容量，V は RF信号の電圧である．したがって，RF回

路の電力削減には，

1. 低周波数動作化

2. 低容量化

3. 低電圧化

が有効となる．そこで、本章では，1の低周波数動作化に着目し，励起用レーザを変調す

る際に生じる高次高調波成分を利用する方法を提案する．スイッチング損失は RF周波数

に比例するため，RF周波数を数分の 1に低減することにより，周辺回路を含めた大幅な

電力削減が達成できる．しかし，高次高調波の利用は励起に必要なレーザ波長の生成効率

を落とすため，CPT共鳴のコントラストが低下する傾向にある．そこで，第 4章で述べ

たパルス励起を併用することにより，高次高調波利用時のコントラスト低下を補うこと

で，省電力化かつ高安定化を両立させる新たな方法を提案する．本報告では，まず 133Cs

ガスセルと D1 線面発光レーザを用いて，従来励起法および高次高調波を利用した励起法

による CPT共鳴特性を示す．次に，高次高調波とパルス励起を組み合わせた提案方法に

より，長期安定度の劣化要因となるライトシフトおよび短期安定度の両方が改善されるこ

とを明らかにする．
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5.2 実験原理

CPT共鳴の観測には，アルカリ原子の超微細構造における 2つの基底準位および共通

の励起準位からなる 3 準位系に対し，波長の異なる 2 つのレーザ光を同時に照射する必

要がある．ここで，2つのレーザ光の周波数差は基底準位間の周波数差 fhfs に一致しなけ

ればならない．図 5.1ように，これまでに報告されてきた研究では，励起用レーザである

VCSELの駆動電流に fhfs の半分の RF周波数を重畳させ，FMおよび AM両方の変調

効果により発生した 2つの 1次高次高調波（サイドバンド）を CPT共鳴の励起に利用し

ていた [14]．そこで本研究では，FM変調により 2次以上の高次高調波成分が発生するこ

とに着目し，RF回路における消費電力の削減を図る．1次以上の高次高調波で CPT共

鳴を観測する場合，変調に必要となる RF周波数を fRF とすれば次のような式で表せる．

fRF =
fhfs

2n
(5.2)

nは高次高調波の次数であり，1以上の整数である．従って，nが大きいほど次数の高

い高調波を利用することとなる．本測定では，キャリアに対し高周波側と低周波側に生じ

る n 次のサイドバンド 2 つを用いて共鳴観測を行う．FM 変調に伴う高次高調波の強度

はベッセル関数に従うことが知られている [65]ため，励起用レーザに印加する RF電力に

応じて，高次高調波成分の光強度が変化する．それゆえ，CPT共鳴に寄与する波長の強

度が最大となるように変調度を設定する必要がある．表 1 は各高次高調波に必要な fRF

を示している．次数が高いほど必要な RF周波数は小さくなり，n = 3では 1.53 GHzで

CPT共鳴を励起可能である．本実験においては、n ≥ 4では比較するのに十分なコント

ラストが得られなかったため，n ≤ 3の次数を用いて比較を行った．
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図 5.1 高次高調波のスペクトル
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5.3 測定方法

実験装置の構成を図 5.3 に示す．励起用レーザには株式会社リコーより提供して頂い

たレーザ波長 895 nm（133Csの D1 線）の試作 VCSELを用いた．ガスセルは直径 22.5

mm，光路長 20.0 mm の円筒型のパイレックスセルで，アルカリ原子である 133Cs と，

バッファガスの Ne が 4.0 kPa 封入されている．VCSEL からのレーザ光は，コリメー

トレンズによりビーム直径 6 mm の並行光としてガスセルに照射され，透過光の強度を

フォトダイオードで検出する．レーザ波長を安定化するために，ロックイン検波を用いて

アルカリ原子の吸収量が最大になるように VCSELの駆動電流値を制御した．このとき，

VCSELの温度は一定に保っている．磁場に対して最も変動の少ない CPT共鳴を測定す

るため，ヘルムホルツコイルにより静磁場を 32 µT印加し，ゼーマン分裂させることで

CPT共鳴を選別した．地磁気などによる外部磁場を遮断するため，ガスセルおよびヘル

ムホルツコイルを磁気シールドで覆い，恒温槽中に設置して温度を一定に保った．ガスセ

ルの温度は，30～55 ℃までの範囲で CPT共鳴のコントラストが最も高かった 42.0 ℃に

設定した．なお，コントラストは文献 [3] と同様に，CPT 共鳴が最も大きくなるときの

CPT信号の振幅／ DCレベルと定義している．CPT共鳴の励起用レーザ光は，ゼーマン

副準位の偏りを避けるため直線偏光（lin∥lin）を用いた．したがって，図 5.2に示すよう

な基底準位 |F=3, m=-1⟩, |F=4, m=1⟩および |F=3, m=1⟩,|F=4, m=-1⟩における 2つ

の共鳴が重畳した CPT共鳴を観測できる [36; 39]．レーザのパルス化には，音響光学変

調器（AOM）を用い，一次回折光をガスセルに照射した．立ち上がり時間は公称値で 65

ns である．パルス周期は 1.00 kHz，Duty 比は 50 % に設定した．すなわち，パルス立

下りから立上りまでの時間間隔は 500 µsである．パルス励起によって得られる CPTラ

ムゼイ共鳴を観測する際，従来システムにおける観測方法の変更点を最小限にするため，

検出回路にサンプルホールド（S/H）回路を用いた．S/H回路の追加により，ロックイン

検波などの従来システムにおける制御を同様に行うことが可能となる [55]．nS/H回路の

データ取込みは，レーザ立ち上がり直後から 10 µsのタイミングで行い，波形取得に要す

る時間は 1.0 µsである．
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図 5.2 lin∥lin偏光による CPT共鳴の励起構造

図 5.3 測定装置構成
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5.4 実験結果

5.4.1 Cs-D1 線吸収プロファイル

従来方法と同じ次数 n = 1（fRF = 4.6 GHz）で VCSELを変調した時の 133Cs原子の

吸収プロファイルを図 5.4に示す．中央の大きな吸収線は，基底準位 F = 3および F = 4

から励起準位への吸収を示している．透過光最小値付近には 2つの吸収ピークがあり，そ

れぞれ励起準位 F ′ = 3および F ′ = 4に相当し，周波数差は約 1.1 GHz である．この周

波数差により，133Cs D1 線の場合には励起準位を選択して利用可能である．本実験では，

CPT共鳴のコントラストが F ′ = 4よりも大きな F ′ = 3を励起準位として選んだ．

5.4.2 高次高調波による CPT共鳴スペクトル

高次高調波を用いた連続励起による CPT共鳴の測定結果を図 5.5(a)に示す．縦軸は，

各共鳴の最大値で規格化した透過光強度であり，横軸は fRF からの離調を示している．

各次数 nに対応する fRF，コントラストおよび共鳴線幅を表 5.1に示す．このときの RF

電力はコントラストが最大となる値を用いた．連続励起の場合，nの増加に伴い Q値は

僅かに向上するが，コントラストは低下した．高次高調波を利用する場合、CPT共鳴に

寄与する波長成分が減少するため，等価的な光強度が減少する．それゆえ，パワーブロー

ドニング効果が小さくなり Q値の向上が生じたと考えられる．次に，パルス励起による

CPTラムゼイ共鳴を測定した結果を図 5.5(b)に示す．パルス励起の場合，Q値は連続励

起に比べ大幅に向上し，次数 nによらずほぼ同一の値となった．これは，パルス励起にお

いてはパワーブロードニングが抑制され，共鳴線幅はレーザ光強度に依存しないためであ

る [66]．コントラストは，連続励起と同様に nの増加に伴い低下する傾向にある．また，

連続励起に比べ，いずれの nでも 1.6倍以上の値が得られた．共鳴の Q値とコントラス

トの積を性能指数（Figure of Merit）すると，パルス励起の n = 3の短期安定度は，従来

用いられている連続励起の n = 1よりも 2.3倍改善されると考えられる．
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図 5.4 Cs-D1 線の吸収スペクトル

表 5.1 高次高調波による CPT共鳴の各測定値

Excitation Side-band Contrast (%) FWHM Q value Figure of merit

n = 1 3.3 2.32 kHz 1.98×106 6.54×106

Continuous n = 2 0.7 1.09 kHz 2.11×106 1.48×106

n = 3 0.8 700 Hz 2.19×106 1.75×106

n = 1 5.3 406 Hz 1.18×107 6.00×107

Pulse n = 2 1.8 216 Hz 1.06×107 1.92×107

n = 3 1.4 142 Hz 1.08×107 1.51×107
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図 5.5 高次高調波による CPT共鳴スペクトル
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5.4.3 RF電力対コントラスト特性

RF電力対コントラスト特性を図 5.6に示す．(a)は連続励起，(b)はパルス励起の測定

結果である．同図より，測定した範囲内において，すべての次数 n においてコントラス

トが最大となる点がある．コントラストが最大となる RF 電力は，(a) および (b) 共に，

n = 1 では 0.3 mW，n = 2, 3 では 0.4～0.5 mW 程度であった．n = 2, 3 の場合には

n = 1の RF電力よりも 0.2 mW程度の増加となるが，CPT原子発振器における RFに

関連する電力の 52 mW [4]よりも十分に小さい．また，変調に必要な電力が 1 mW程度

であることを考慮すると，RF関連回路で消費される電力のほとんどがスイッチング損失

であると考えられる．従って，式 (5.1)より，n ≥ 2の RFに関連する電力は 1/n程度に

抑えることが可能である．

5.4.4 ライトシフト

CPT共鳴のライトシフトを図 5.7に示す．(a)は連続励起，(b)はパルス励起の測定結

果である．縦軸は，周波数シフト量を ppbで表し，横軸は単位面積あたりの光強度を示し

ている．測定結果から求めた周波数シフト量の傾きを表 5.2に示す．連続励起およびパル

ス励起共に， n ≥ 2のシフト量は n = 1と比べ 6倍以上の値となった．これは，高次高

調波の利用に伴い，CPT共鳴に寄与しない波長成分が増加するためライトシフトが増大

したものと考えられる．しかし，n ≥ 2のパルス励起によるシフト量は小さく，従来法で

ある n = 1の連続励起と比較すると，1/3以下に低減可能であることが確認できた．
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図 5.6 RF電力に対するコントラスト特性
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図 5.7 高次高調波によるライトシフト
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表 5.2 高次高調波を利用したライトシフトの傾き

Excitation Side-band Relative frequency shift (10−12/(µW/cm2))

n = 1 18.6

Continuous n = 2 115

n = 3 118

n = 1 0.602

Pulse n = 2 3.82

n = 3 5.86



88 第 5章 高次高調波を用いたパルス励起

5.5 むすび

本章では，高次高調波励起とパルス励起を組み合わせることで，省電力かつ高安定な超

小型原子発振器を実現化する新たな方法を提案した．まず，高次高調波励起による CPT

共鳴の測定結果からは，高調波の次数 nの増加に伴い，コントラストは低下するものの，

Q値はほぼ変化しないことを明らかにした．次に，高次高調波励起とパルス励起を組み合

わせた結果から，従来法の連続励起よりも RFに関連する電力，性能指数共に改善可能で

あることが明らかになった．特に n = 3の場合には，RFに関連する電力を 1/3程度に抑

えつつ，短期安定度は 2.3倍に向上し，かつライトシフトを 1/3に低減できることが示さ

れ，本提案法の有効性を明らかにした．
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6.1 まえがき

　従来のコントラスト改善法は複雑な光学装置と大きな消費電力を要するため小型原子

発振器への適用は困難であった．本章では，CPT共鳴のファラデー回転に着目した新し

いコントラスト改善法を提案する．直交偏光子法のコントラスト改善効果を明らかにし，

偏光板のみで高い安定度が得られることを示す．解析モデルから，直交偏光子法により得

られる CPT 共鳴の磁場特性を明らかにする．Cs-D1 線の VCSEL を用いた実験結果か

ら，直交偏光子法の有効性を実証する．

6.2 解析方法

6.2.1 CPT共鳴の磁気光学効果

ファラデー効果は磁気光学現象である．特に，共鳴ファラデー効果は Macaluso-

Corbino 効果と呼ばれる [67; 68]．CPT 共鳴におけるファラデー効果も共鳴ファラデー

効果に分類されるが，これまで CPT共鳴のファラデー効果の解析方法は報告されていな

い．この項では，lin∥lin 偏光による CPT共鳴のファラデー効果を述べる．

図 6.1(a) に 133Cs D1 線における lin∥lin 偏光による CPT 共鳴の励起構造を示す．

lin∥lin 偏光による励起では，２つの組み合わせの CPTが励起される [36; 39]．ここでは，

|F = 3,mF = 1⟩,|F = 4,mF = −1⟩を Λa，|F = 3,mF = −1⟩,|F = 4,mF = 1⟩を Λb

と定義する．これら共鳴は準位 |F ′ = 3,mF = 0⟩ もしくは |F ′ = 4,mF = 0⟩ を共通の

励起準位としている．したがって，lin∥lin 偏光励起においては，２つの共鳴の組み合わせ

による合計４つのレーザ光が CPT共鳴に寄与する．

図 6.1(b)に Λ型 3準位構造を示す．δp と δc は基底準位からの周波数離調，Ωp と Ωc

はラビ周波数，Γ31 と Γ32 は励起準位からの緩和率，γs は基底準位間の緩和率，γf は

デコヒーレンス率である．ここでは，基底準位 |1⟩ と |2⟩ はそれぞれ |F = 3,m = −1⟩

と |F = 4,m = 1⟩ に対応する．また，励起準位 |3⟩ は |F ′ = 3,m = 0⟩ もしくは

|F ′ = 4,m = 0⟩に対応する．各ラビ周波数が等しく (Ω = Ωp = Ωc)，かつ励起準位の緩

和率が等しい (Γ31 = Γ32)とすると，CPT共鳴のスペクトルはローレンツ関数で表現で
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きる (付録 A)．

C軸方向に磁場がある場合では，２つの CPT共鳴 Λa，Λb はそれぞれ符号が反対の周

波数にシフトする [69]．50mTの弱い磁場においては， ゼーマンシフトは Breit-Rabi公

式 (式 (2.1))より以下のように近似される [2; 70; 71]．

fa,b = f0 ±
2gIµB

h
B +

15g2
Jµ2

B

32f0h2
B2 (6.1)

B は磁束密度, f0 は磁場がないときの基底準位間の周波数, gI は核 g 因子, gJ はランデ

g 因子 µB はボーア磁子, hはプランク定数である.

各光の吸収率 αと屈折率 n+, n− のスペクトルを図 6.2に示す．ここでの横軸は d (=

δ/γ)とし，周波数離調を共鳴線幅で規格化している．光の吸収率 α と屈折率 n+, n− の

関数は表 6.1に示す．χ0 は線形感受率，δは周波数離調，γ は CPT共鳴の半値半幅 (half

width at half maximum: HWHM)である．暗状態になると光と相互作用しなくなる [49]

ため，吸収率は共鳴の中心でゼロになる．CPT共鳴の中心で左回り円偏光 σ+ と 右回り

円偏光 σ+ の吸収係数は同時にゼロとなる．したがって，左回り円偏光 σ+ の吸収率と右

回り円偏光 σ− の吸収率は等しい．

吸収率は偶関数であるため，屈折率はクラマース・クロニッヒの関係から奇関数であ

る [72]．ここで，周波数離調が δp と δc は励起準位の緩和率 γf より十分小さいので，

δp = −δc = δ/2が得られる．δp と δc は逆符号である．また，屈折率は奇関数であるこ

とから，左回り円偏光と右回り円偏光の屈折率 n+ と n− は逆符号である (n+ = −n−)．

一方，nΛb
においては偏光構成が nΛa と逆になるため，nΛa と nΛb

の屈折率は逆符号で

ある (nΛa = −nΛb
)．
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(a) lin∥lin 偏光励起による CPT 共鳴
の準位構造

(b) Λ型三準位モデル

図 6.1 CPT共鳴の励起構造とモデル

表 6.1 吸収係数と屈折率

Λ σ Absorption index α Refractive index n

Λa

σ+ χ0

(
1 −

γ2

(δ − 2gIµB

~ B)2 + γ2

)
−

χ0γ(δ − 2gIµB

~ B)

(δ − 2gIµB

~ B)2 + γ2

σ− χ0

(
1 −

γ2

(δ − 2gIµB

~ B)2 + γ2

) χ0γ(δ − 2gIµB

~ B)

(δ − 2gIµB

~ B)2 + γ2

Λb

σ+ χ0

(
1 −

γ2

(δ + 2gIµB

~ B)2 + γ2

) χ0γ(δ + 2gIµB

~ B)

(δ + 2gIµB

~ B)2 + γ2

σ− χ0

(
1 −

γ2

(δ + 2gIµB

~ B)2 + γ2

)
−

χ0γ(δ + 2gIµB

~ B)

(δ + 2gIµB

~ B)2 + γ2
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6.2.2 直交偏光子法

直交偏光子法は光学媒体の複屈折率を測定する方法である．光学系の構成を図 6.3に示

す．２つの偏光子はガスセルの両側に配置され，各偏光子の透過軸は直交になるように設

置する．一般的に，第一の偏光子を偏光子といい，第二の偏光子は検光子と呼ばれる．こ

こでは偏光子と検光子の相対角度は θとし，偏光子と検光子が直交する時を θ = 0と定義

する．

ファラデー回転角を ϕとすると，透過光 Is は

Is

I0
=

1
4
(e−2πα+l/λ − e−2πα−l/λ)2 + e−2π(α++α−)l/λ sin2(θ + ϕ)

∵ ϕ = π(n+ − n−)
l

λ

(6.2)

ここで，I0 は入射光強度，l は光学媒体の長さ，λ はレーザ波長である [67]. 第一項は，

右回り円偏光 σ+ と左回り円偏光 σ− の吸収率の差 (二色性)によって生じ，第二項は，屈

折率の差 (旋光性) により生じる．一般的にはこれら２つの項は同程度の大きさとなる．

式 (6.2)の導出は付録 Cに記述している．

CPT共鳴の磁気光学効果で最も特徴的なのは二色性が生じないことである．通常の共

鳴磁気光学効果では磁束密度により左回り円偏光と右回り円偏光の吸収率差が生じるた

め，二色性の項は消えることはない．しかし，lin∥lin偏光励起の CPT共鳴においては，

前節 6.2.1で詳述した通り，左回り円偏光 σ+ の吸収率と右回り円偏光 σ− の吸収率は等

しい (α+ = α−)ことから，吸収率に差は生じず二色性が現れることはない．したがって，

式 (6.2)の第一項は消える．

加えて，CPT共鳴のコントラストが 10%以下であることを考慮すると，吸収係数 χ0

は十分小さいため，
e−2π(α++α−)l/λ ≈ 1 (6.3)

したがって，式 (6.3)を用いて式 (6.2)を書き直すと

Is = I0 sin2(θ + ϕ) (6.4)

が得られる．
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図 6.3 直交偏光子法の光学系

CPT共鳴において二色性は発生しないが，旋光性は通常の共鳴ファラデー効果 [68]と

同様である．したがって，ファラデー回転角 ϕは

ϕ = π(n+ − n−)
l

λ

=
πχ0l

λ

( (δ − 2gIµBB
~ )γ

(δ − 2gIµBB
~ )2 + γ2

−
(δ + 2gIµBB

~ )γ

(δ + 2gIµBB
~ )2 + γ2

)
,

(6.5)

で表される．また，共鳴線幅 γ で規格化した周波数離調 d ≡ δ/γ とゼーマンシフト

b ≡ (2gIµBB/~)/γ で書き換えると，

ϕ =
πχ0l

λ

2b(1 + b2 − d2)
(1 + b2 + d2)2 − 4b2d2

(6.6)

となる．



96 第 6章 直交偏光子法

6.2.3 直交偏光子法による CPT共鳴の諸特性

CPT共鳴に寄与する波長成分はガスセルを通過すると偏光面が回転する．一方，CPT

共鳴に寄与しない波長成分は偏光面が回転しない．したがって，検出される透過光 I は

I = Is + Inc sin2(θ)

= Ic sin2(θ + ϕ) + Inc sin2(θ)
(6.7)

と表される．ここで， Ic は CPT共鳴に寄与する波長成分を合計の光強度，Inc は CPT

共鳴に寄与しない波長成分の合計である．CPT共鳴のコントラストが 10%以下であるこ

とを考慮すると，Ic は Inc よりも小さい (Ic < Inc)．したがって，DCレベルは θに大き

く依存する．DCレベルの光強度を Idc とする．相対角度 θが回転角 ϕより十分に大きい

場合，Idc は ϕの影響はほとんど無視できるため，以下のよう近似できる．

Idc ≈ Ic sin2(θ) + Inc sin2(θ). (6.8)

このとき，共鳴の振幅 Is は

Is ≈ ∂Ic

∂θ
ϕ = Ic sin(2θ)ϕ (6.9)

と表される．

式 (6.9)より， θ = π/4の時，共鳴の振幅 Is が最大となる．しかし，DCレベルは θ

の増加に伴い大きくなるため，最も高いコントラストは θ ≈ 0で得られる．相対角度 θが

ゼロに近くなると，θ を ϕより大きいと仮定したため，式 (6.9)は使用できない．代わり

に，式 (6.7)と微小角近似から，透過光 Is が得られる．

Is ≃ Icϕ
2. (6.10)

式 (6.6)と式 (6.10)から計算した共鳴スペクトルを図 6.4に示す．この時，相対角度 θ

は DCレベルを最小にするように設定している．磁場を大きくすると，共鳴振幅と共鳴線

幅は共に大きくなる．共鳴振幅を Ipp(共鳴の中心の光強度と共鳴外の光強度の差分)とす
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ると，式 (6.6)と式 (6.10)より

Ipp = Ic
π2l2χ2

0

λ2

( (b2 +
√

b2 + 1 − 1)(
√

b2 + 1 + 2)
2b(b2 + 1)

)2

(6.11)

図 6.5に，磁束密度に対する共鳴振幅 Ipp 特性を示す．弱い磁束密度 (b ≤ 0.2)では，

ファラデー回転量が小さいため共鳴振幅は小さい．磁束密度が 0.2 から 1.16 の間では，

屈折率差が大きくなり回転量が大きくなるため，共鳴振幅は急激に増加する．磁束密度が

1.16の時に最大の共鳴振幅が得られ，磁束密度が 1.16以上では２つの共鳴 Λa，Λb が離

れていき，共鳴振幅は減少傾向に転じる．

図 6.6に磁束密度に対する共鳴線幅 γcp 特性を示す．縦軸は従来法により得られる共鳴

線幅 γ で規格化している．多項式近似した共鳴線幅 γcp/γ は以下のように示される．

γcp/γ ≈
∑
n=0

anb2n (6.12)

ここで，an は定数で，nが 0から 3の an を表 6.2に示す．磁束密度の増加に伴い，共鳴

線幅 γcp は大きくなる．加えて，共鳴線幅は偶関数の和かつ二次微分係数の符号は正であ

ることから，磁束密度が 0のとき共鳴線幅 γcp は最小値となる．その最小値は従来法の共

鳴線幅 γ の 36.8%である．

直交偏光子法による共鳴線幅 γcp は，磁束密度 bが 1.27のとき従来法の共鳴線幅 γ と

同値となる．このことから，図 6.5と図 6.6より，b|Ipp=max と b|γcp/γ=1 の関係は以下の

ようになる．
b|Ipp=max < b|γcp/γ=1 (6.13)

したがって，磁束密度が 0から b|Ipp=max では，直交偏光子法による共鳴線幅は従来法よ

りも細い共鳴線幅が得られる．
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図 6.6 磁束密度に対する共鳴線幅特性

表 6.2 an の値

an a0 a1 a2 a3

Value 3.681·10−1 3.988·10−1 1.644·10−2 3.706·10−4
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6.3 実験方法

実験装置の構成を図 6.7に示す．２つの偏光子には近赤外偏光子を使用した．直線偏光

(lin∥lin)がガスセルに入射される．

レーザには株式会社リコーより提供して頂いたレーザ波長 894.6 nm（133Csの D1 線）

の VCSELを用いた．VCSELにはバイアス Tを用いて DC電流と 4.6 GHzが印加され

ている．変調された VCSEL により得られた Cs D1 吸収プロファイルを図 6.8 に示す．

入射されたレーザ光は１次のサイドバンドだけではなく高次のサイドバンドを含むため，

複数の吸収線が観測される．最小値と２番目の極小値は，それぞれ励起準位 F ′ = 4 と

F ′ = 3に対応する．これら F ′ = 4と F ′ = 3は十分離れているため，励起準位を選択で

きる．この実験では，励起準位として F ′ = 3を選択し，レーザ波長を安定化させた．

ガスセルは直径 22.5 mm，光路長 20.0 mmの円筒型のパイレックスセルで，アルカリ

原子として 133Csとバッファガスの Neとして 4.0 kPaで封入されている．VCSELから

のレーザ光は，コリメートレンズによりビーム直径 6 mm の並行光としてガスセルに照

射され，透過光の強度をフォトダイオードで検出する．レーザ波長を安定化するために，

ロックイン検波を用いてアルカリ原子の吸収量が最大になるように VCSEL の駆動電流

値を制御した．このとき，VCSELの環境温度はレーザマウントにより一定温度に保って

いる．地磁気などによる外部磁場を遮断するため，ガスセルおよびヘルムホルツコイルを

磁気シールドで覆っている．また，ガスセルの温度を一定にするため，磁気シールドの上

からシリコンラバーヒーターを用いて加熱し，ガスセルの温度を一定に保った．ガスセル

の近傍に配置した白金測温抵抗体 (Pt100)を四端子法によりガスセルの温度を測定した．

ガスセルの温度は 30～55 ℃までの範囲で CPT共鳴のコントラストが最も高かった 42.0

℃に設定した．ガスセルに印加される磁場はレーザ光と平行の方向 (C軸方向)に印加し

ている．ガスセル内の磁束密度は，磁場に対する周波数感度が高い遷移 (mF = 3)と感度

が低い遷移 (mF = 0)の周波数差を測定し校正した．
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図 6.7 直交偏光子法の測定装置構成
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図 6.8 Cs-D1 線の吸収スペクトル
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6.4 結果

6.4.1 共鳴スペクトル

図 6.9に直交偏光子法により得られた CPT共鳴のスペクトルを示す．印加した磁束密

度は 93 µT，規格化された磁場 bに換算すると 0.48である．入射光強度は 1.1 mW/cm2

であった．検光子の角度 θ は最適に設定した．検光子の代わりに ND フィルタを使用し

磁場を 5.0 µTにした場合では，コントラストが 3.3 %，共鳴線幅は 2.15 kHzであった．

直交偏光子法により DCレベルは大幅に低下し，数mVまで低減された．また，共鳴振幅

は 12 mV であった．この光強度から推定される偏光回転量は数十ミリラジアンである．

共鳴振幅は DCレベルよりも大きいため，従来のコントラストの定義 (共鳴振幅/DCレベ

ル)では 100%を超える．そこで，本章ではコントラストは 100%を超えないように以下

のように定義する．

Contrast :=
Signal

Signal + DC level
(6.14)

DCレベルの抑制によりコントラストは 88.4%が達成され，従来法と比べ 25倍のコント

ラストが得られた．加えて，従来法の共鳴線幅は 2.15 kHzだったのに対し，直交偏光子

法では従来法の約 1/2の 1.15 kHzが得られた．したがって，直交偏光子法はコントラス

トの向上だけでなく，共鳴線幅の狭窄効果が明らかとなった．

DCレベルは大幅に抑制されたが，弱い漏れ光が検出されている．この漏れ光は相対角

度 θを変化させても，この値以下にはならなかった．したがって，漏れ光は偏光子の消光

比に依存すると考えられる．

6.4.2 相対角度 θに対するコントラスト特性

相対角度 θ に対する DC レベル特性を図 6.10 に示す．四角い点は測定値，実線は

式 (6.8)によるフィッティング曲線である．偏光子と検光子の透過軸とマウントの読み値

に差が生じていたため，最小の DCレベルが相対角度 θ は 0◦ でシフトしている．フィッ

ティング曲線から，実験に使用した偏光子の消光比はおおよそ 40dBと見積もられる．
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相対角度 θ に対する共鳴振幅特性を図 6.11 に示す．四角い点は測定値で，実線は

式 (6.9) によるフィッティング曲線である．磁束密度は 93 µT に設定している．フィッ

ティング曲線は実験データの振る舞いを良く表現している．図 6.10の DCレベル曲線と

比べると，共鳴振幅の振る舞いは明らかに DC レベルと異なることがわかる．したがっ

て，この結果は CPT 共鳴に寄与する波長成分のみ偏光面が回転していることを示して

いる．

相対角度 θ に対するコントラスト特性を図 6.12 に示す．コントラストの定義は

式 (6.14)を使用している．直交偏光子法により，DCレベルは θ = 0◦ 付近で大幅に低減

できること，また，θ = 0◦ でも共鳴振幅は高い値を得ているため，コントラストは 0◦ 付

近で急激に増加した．相対角度 θが −15◦ から 5◦ では 10%以上のコントラストが得られ

た．従来法では 10%以上のコントラストを達成することは難しいことから，この相対角

度の範囲内で使用すれば従来法よりも高いコントラストが得られる．
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図 6.9 直交偏光子法による CPT共鳴のスペクトル
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図 6.10 相対角度 θ に対する DCレベル特性
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図 6.11 相対角度 θ に対する共鳴振幅特性
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6.4.3 磁束密度に対する共鳴特性

磁束密度に対する共鳴振幅および DCレベル特性を図 6.13に示す．四角と三角の点は

共鳴振幅と DC レベルの実験結果である．相対角度 θ はコントラストが最大になるよう

に設定している．弱い磁束密度 (< 15 µT) では，振幅が小さく CPT 共鳴を観測できな

かった．また，最大の磁束密度は，コイルへ流す定格電流から，93 µT に制限されてい

る．共鳴振幅は磁束密度に対し線形に増加した．一方で，DCレベルは磁束密度の変化に

依らず一定値であった．この結果は，CPT共鳴に寄与する波長成分にのみファラデー効

果が生じたことを示している．実線は γ = 1.08 kHz とした時の式 (6.11) をフィッティ

ングした曲線である．実験値と同様の傾向を示していることがわかる．

図 6.14 は図 6.13 の実験値から算出したコントラストである．磁束密度の増加に伴い

コントラストは増加した．100% に近いコントラストは 93 µT より大きい磁束密度を印

加することで得られると考えられる．DCレベルは磁束密度に依存しないことから，コン

トラストは最大値を持つ．予想される最大のコントラストは，式 (6.11)より磁束密度が

224 µTのとき，94%であると考えられる．

磁束密度に対する共鳴線幅特性を示す (図 6.15)．点は実験結果で，実線は式 (6.12)に

よる計算結果である．磁束密度の増加に伴い共鳴線幅は広がる．また，実験による共鳴線

幅はほぼ線形に増加した．測定した磁束密度の範囲においては，従来観測法の共鳴線幅

2.15 kHzよりも細い共鳴線幅が得られた．磁束密度が 15 µTのとき，最小の共鳴線幅は

760 Hzであった．最小の線幅は従来法のおおよそ 1/3であった．計算値と実験値の差は

最大で 20%であった．

磁束密度に対する短期安定度の性能指数特性を示す (図 6.16)．性能指数は従来観測法

を 1として規格化している．小さい磁束密度 (< 40 µT)においては，コントラストが増

大するため性能指数は増加する．しかし，大きい磁束密度 (> 60 µT)では性能指数は共

鳴線幅が広がるため減少する．したがって，性能指数を最大にする磁束密度が存在した．

この実験においては，55 µTのとき最大の性能指数が得られた．最大の性能指数は従来法

の 58倍であった．
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図 6.13 磁束密度に対する共鳴振幅と DCレベル特性
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図 6.14 磁束密度に対するコントラスト特性
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図 6.15 磁束密度に対する共鳴線幅特性
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6.5 むすび

簡易な光学系で高いコントラストの CPT 共鳴を得ることを目的として直交偏光子法

を検討した．lin∥lin偏光励起おける２つの CPT共鳴をモデルとし，CPT共鳴のファラ

デー効果を計算した．計算結果から，共鳴振幅は磁束密度に対し極値をもつこと，共鳴線

幅は磁束密度の増加に伴い広がることを示した．また，共鳴線幅の最小値は磁場がゼロの

とき従来法の 36.8%となり，直交偏光子により線幅が狭窄化されることを明らかにした．

Cs D1 線 VCSELとアルカリ蒸気セルを用いて，直交偏光子法による CPT共鳴の特性を

評価した．直交偏光子法により背景光の検出が抑えられ，高いコントラストの CPT共鳴

が得られた．検光子の透過軸を調節することでコントラスト 88.4%，共鳴線幅 1.15 kHz

が得られた．磁束密度に対する共鳴振幅特性と共鳴線幅特性の実験値は 20%以内で計算

値と一致した．磁束密度を最適な条件にした場合では，短期安定度の性能指数は従来法の

58倍の値が得られた．
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7.1 まとめ

本研究では，小型で低消費電力な特性改善法として，パルス励起に関する研究を行っ

た．本研究で得られた成果を以下に列挙する．

• パルス励起によるパワーブロードニングの抑制とライトシフトの振る舞いを解析お

よび実験により明らかにした．パルス励起における CPT共鳴のライトシフトの解

析は密度行列に基づいて計算した．また，実験は 133Csガスセルと D1 線 VCSEL

を用いて CPT共鳴を測定した．連続励起とパルス励起の CPT共鳴のスペクトル

結果から，パルス励起におけるパワーブロードニング抑制効果を示された．パルス

励起における光強度対ライトシフト特性の結果から，連続励起に比べパルス励起の

ライトシフトは大幅に低減されること，パルス励起のライトシフトは弱い光強度に

おいて非線形を示すことを明らかにした．観測タイミング対ライトシフト特性から

は，観測タイミングが小さいほどライトシフトが低減されることが明らかになっ

た．これら解析と実験から，提案した解析法により定量的にライトシフトを計算で

きることが明らかとなった．（第３章）

• パルス励起の光強度変調器として LCMを用いることにより，小型で低消費電力な

CPT 原子発振器の特性改善方法を検討した．LCM によりラムゼイ共鳴が観測さ

れること，パルス励起によるパワーブロードニング抑制により大幅に Q値が改善

されることを示した．観測タイミングに対するコントラスト特性からは，CPTラ

ムゼイ共鳴のコントラストは観測タイミングに依存し，観測タイミングが早いほ

ど高いコントラストが得られることが明らかとなった．ライトシフトの測定結果

からは，連続励起に比べパルス励起のライトシフトは 1/3以下になること示した．

AOMと LCM との比較では，LCM を用いた CPT ラムゼイ共鳴の特性は性能指

数，ライトシフト共に AOMと同等の性能を示すことを明らかにした．短期安定度

は 4倍に向上し，かつライトシフトを 1/3に低減できることが示され，本提案手法

の有効性を明らかにした．（第４章）

• 高次高調波励起とパルス励起を組み合わせることで，省電力かつ高安定な超小型原
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子発振器を実現化する新たな手法を提案した．まず，高次高調波励起による CPT

共鳴の測定結果からは，高調波の次数 n の増加に伴い，コントラストは低下する

ものの，Q値はほぼ変化しないことを明らかにした．次に，高次高調波励起とパル

ス励起を組み合わせた結果から，従来法の連続励起よりも RFに関連する電力，性

能指数共に改善可能であることが明らかになった．特に n = 3の場合には，RFに

関連する電力を 1/3程度に抑えつつ，短期安定度は 2.3倍に向上し，かつライトシ

フトを 1/3に低減できることが示され，本提案手法の有効性を明らかにした．（第

５章）

• 簡易な光学系で高いコントラストの CPT共鳴を得ることを目的として直交偏光子

法を検討した．lin∥lin偏光励起おける２つの CPT共鳴をモデルとし，CPT共鳴

のファラデー効果を計算した．計算結果は，共鳴振幅は磁束密度に対し極値をもつ

こと，共鳴線幅は磁束密度の増加に伴い広がることを示した．また，共鳴線幅の最

小値は，ゼロ磁場のとき従来法の 36.8%となった．Cs D1 線 VCSELとアルカリ

蒸気セルを用いて，直交偏光子法による CPT共鳴の特性を評価した．直交偏光子

法により背景光の検出が抑えられ，高いコントラストの CPT共鳴が得られた．検

光子の透過軸を調節することでコントラスト 88.4%，共鳴線幅 1.15 kHzが得られ

た．磁束密度に対する共鳴振幅特性と共鳴線幅特性の実験値は 20%以内で計算値

と一致した．磁束密度を最適な条件にした場合では，短期安定度は従来法の 58倍

の値が得られた．（第６章）
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付録 A

CPT共鳴とパワーブロードニング

連続励起の CPT共鳴スペクトル

密度行列解析から連続励起における CPT共鳴のスペクトルの近似解を導き，連続励起

のスペクトルと共鳴線幅を解析する．解析から，CPT共鳴のスペクトルはローレンツ関

数となること，共鳴線幅は光強度に対して線形に広がること（パワーブロードニング）を

示す．

連続励起の CPT共鳴のスペクトルは，式 (3.12)の左辺をゼロとしたときの密度行列の

解から求まる．対角成分の総和は規格化条件 (式 (3.13))より１である．ρ33 は，ラビ周波

数が緩和率より非常に小さいとき (Ωc,Ωp ≪ Γ)，ゼロに近似できる．また，基底準位間

の緩和 γs がゼロのとき，各ポピュレーションはラビ周波数 Ωp，Ωc で決まるため，

ρ11 =
Ω2

c

Ω2
c + Ω2

p

, ρ22 =
Ω2

p

Ω2
c + Ω2

p

, ρ33 = 0 (A.1)

が成り立つ*1[49]．一方，非対角成分要素は式 (3.12)より，

ρ̇12 = iρ12∆0 − i
Ωc

2
ρ13 + i

Ωp

2
ρ32 = 0

ρ̇13 = i
∆0

2
ρ13 − i

Ωc

2
ρ12 + i

Ωp

2
(ρ33 − ρ11) − γfρ13 = 0

ρ̇32 = i
∆0

2
ρ32 + i

Ωp

2
ρ12 − i

Ωc

2
(ρ33 − ρ22) − γfρ23 = 0

(A.2)

*1 厳密には各準位のポピュレーションも周波数離調に対して変化するが，CPT共鳴の振る舞いを表す場合
には，この近似は有効である．
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となる．ここで，周波数離調 δc,δp は

δp =
∆0

2
, δc = −∆0

2
(A.3)

としている．式 (A.2)を非対角成分と対角成分に分けると以下の式が得られる．
∆0

2
+ iγf −

Ωc

2
0

−
Ωc

2
∆0

Ωp

2

0
Ωp

2
∆0

2
+ iγf




ρ13

ρ12

ρ32

 =


−

Ωp

2
(ρ33 − ρ11)

0

Ωc

2
(ρ33 − ρ22)

 (A.4)

非対角成分について解き，式 (A.1)を代入すると，

ρ13 =
Ω2

cΩp

Ω2
c + Ω2

p

2∆0

2∆0(∆0 + 2iγf ) − (Ω2
c + Ω2

p)

ρ12 =
ΩcΩp

2∆0(∆0 + 2iγf ) − (Ω2
c + Ω2

p)

ρ32 =
ΩcΩ2

p

Ω2
c + Ω2

p

−2∆0

2∆0(∆0 + 2iγf ) − (Ω2
c + Ω2

p)

(A.5)

となる．透過光強度は Im(ρ13)に比例することから，ρ13 の虚部を求めると

Im(ρ13) =
Ω2

cΩp

Ω2
c + Ω2

p

−8∆2
0γf

{2∆2
0 − (Ω2

c + Ω2
p)}2 + 16∆2

0γ
2
f

(A.6)

が得られる．ここで，周波数離調∆0がラビ周波数に比べ小さいとすると (∆0 ≪ Ωp, Ωc)，

分母の第一項 2∆2
0 は無視でき，以下の式が得られる．

Im(ρ13) =
Ω2

cΩp

Ω2
c + Ω2

p

1
2γf

−∆2
0

∆2
0 + (Ω2

c+Ω2
p)2

16γ2
f

=
Ω2

cΩp

2γf (Ω2
c + Ω2

p)

( (Ω2
c+Ω2

p)2

16γ2
f

∆2
0 + (Ω2

c+Ω2
p)2

16γ2
f

− 1
) (A.7)

式 (A.7) による連続励起のスペクトルを図 A.1 に示す．連続励起の CPT 共鳴のスペ

クトルはローレンツ関数となる．また，その共鳴線幅 γ(半値全幅)は

γ = 2
Ω2

c + Ω2
p

4γf
=

Ω2
c + Ω2

p

Γ
(A.8)

となる．連続励起の CPT共鳴の線幅は，光強度が大きいほど共鳴線幅は広がるパワーブ

ロードニングが生じる．
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図 A.1 CPT共鳴スペクトル
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パルス励起の CPT共鳴スペクトル

密度行列解析からパルス励起における CPT共鳴のスペクトルの近似解を導き，パルス励

起のスペクトルと共鳴線幅を解析する．解析から，パルス励起の共鳴線幅は 1/2T となる

こと，パワーブロードニングの影響を受けないことを示す．

図 A.2のように第一のパルス終端の密度行列を ρ1 とし，その密度行列の各要素を求め

る．ここでは，第一のパルスで連続励起の状態が準備されているものとする．また，周波

数離調∆0 が CPT共鳴の共鳴線幅よりも非常に小さい (∆0 ≪ γ = (Ω2
c + Ω2

p)/Γ)とする

と，式 (A.5)より，第一のパルス終端の密度行列 ρ1 の各要素は以下のようになる．

ρ11 =
Ω2

c

Ω2
c + Ω2

p

, ρ22 =
Ω2

p

Ω2
c + Ω2

p

,

ρ12 = − ΩcΩp

Ω2
c + Ω2

p

,

ρ33 = ρ13 = ρ23 = 0

(A.9)

次に，パルスをオフした後の密度行列，すなわち自由発展時間後の密度行列 ρ0 を求め

る．自由発展時間中は光強度がゼロとなるため，ラビ周波数 Ωp，Ωc は共にゼロである．

時間発展式 (式 (3.12))にラビ周波数 Ωp,Ωc = 0を代入すると，式 (3.12)の右辺はほと

んど消え，基底準位間のコヒーレンス ρ12 の右辺のみが残る．これは，自由発展時間中

において ρ12 のみが時間発展することを意味する．その時間発展方程式は ρ̇12 = i∆0ρ12

で，その解は ρ12 = ρ0
12e

i∆0t となる．したがって，自由発展時間 T 秒後の密度行列 ρ0 の

各要素は以下のようになる．

ρ11 =
Ω2

c

Ω2
c + Ω2

p

, ρ22 =
Ω2

p

Ω2
c + Ω2

p

,

ρ12 = − ΩcΩp

Ω2
p + Ω2

c

ei∆0T ,

ρ33 = ρ13 = ρ23 = 0

(A.10)

最後に，観測時の密度行列 ρm を求める．具体的には，観測時の Im(ρ13)を求める．立

上り直後 (τm は 1/γf 程度と非常に小さい値とする)の密度行列要素 ρ13 は式 (3.12)より

以下の式に近似できる．

ρ13 ∼ (−i
Ωc

2
ρ12 − i

Ωp

2
ρ11)τm (A.11)
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したがって，式 (A.10)を式 (A.11)に代入すると

ρ13 = −i
Ω2

cΩp

2(Ω2
c + Ω2

p)
(1 − ei∆0T )τm (A.12)

透過光強度は Im(ρ13)に比例することから，式 (A.12)の虚部を求めると

Im(ρ13) =
Ω2

cΩp

2(Ω2
c + Ω2

p)

(
cos(∆0T ) − 1

)
τm (A.13)

が得られる．

式 (A.13) によるパルス励起のスペクトルを図 A.3 に示す．連続励起の CPT 共鳴は

ローレンツ関数となるが，パルス励起の CPT共鳴はコサイン関数となる．パルス励起の

線幅 γ は

γ =
1

2T
(A.14)

となり，自由発展時間が長いほど共鳴線幅は細くなる．また，連続励起ではパワーブ

ロードニングにより共鳴線幅はラビ周波数が大きいほど大きくなるが，パルス励起では

式 (A.13)より共鳴線幅はラビ周波数に依存しないためパワーブロードニングは生じない．

加えて，τm ∼ 1/γf とすると，パルス励起の共鳴振幅は連続励起の 2倍となることから，

パルス励起では共鳴振幅も向上する．
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図 A.2 パルス励起の手順
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図 A.3 CPTラムゼイ共鳴スペクトル
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付録 B

パルス励起におけるライトシフトの
数値計算方法

パルス励起のライトシフト解析は密度行列解析に基づき量子 Liouville方程式を解くこ

とで得られる．本章では，固有値，固有ベクトルを用いた CPTラムゼイ共鳴における密

度行列の数値解析法を紹介する．

密度ベクトルの定義

本数値計算では解析対象を３準位とする．密度行列はエルミート行列であるため，計算す

る要素数は対角要素の実部３つと非対角要素の実部，虚部の６つで合計９つである．その

ため，要素数が 9 の密度ベクトル ρ⃗(t) を定義する．9 次のベクトルを定義することで実

部と虚部を分けることができ，全ての要素を実数表示できる．密度ベクトル ρ⃗を用いて，

式 (3.12)を書き直すと以下のようになる．

∂ρ⃗

∂t
= H̃ρ⃗ (B.1)

ρ⃗ :=
(
ρ11 ρ22 ρ33 Re(ρ12) Re(ρ13) Re(ρ23) Im(ρ12) Im(ρ13) Im(ρ23)

)T
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H̃ =



−γs γs Γ31 0 0 0 0 Ωp 0
γs −γs Γ32 0 0 0 0 0 Ωc

0 0 −(Γ31 + Γ32) 0 0 0 0 Ωp Ωc

0 0 0 −γs 0 0 −(δp − δc) Ωc/2 Ωp/2
0 0 0 0 −γf 0 Ωc/2 −δp 0
0 0 0 0 0 −γf −Ωp/2 0 −δc

0 0 0 δp − δc −Ωc/2 Ωp/2 −γs 0 0
−Ωp/2 0 Ωp/2 −Ωc/2 γp 0 0 −γf 0

0 −Ωc/2 Ωc/2 −Ωp/2 0 δc 0 0 −γf


H̃は 9行 9列のハミルトニアン行列で緩和項を含む．ラビ周波数 Ωp,Ωc > 0のとき H̃の

階数 (Rank)は 8であることから，ハミルトニアン行列は非正則である．

連続励起の密度ベクトルの導出方法

パルス励起の解法の準備として，時間に依存しない連続励起の密度ベクトルの計算方法を

紹介する．連続励起の密度ベクトルを求める最も簡単な方法は，左辺をゼロにした時の連

立方程式 (式 (B.1))に規格化条件を加えて解く方法であるが，ここではパルス励起の数値

計算法の説明を踏まえて，連続励起の密度ベクトル導出方法として固有値，固有ベクトル

を使った解法を述べる．

連続励起の密度ベクトルを ρ⃗とする．連続励起は時間に依存しないので，式 (B.1)の左

辺が 0⃗となり H̃ρ⃗ = 0⃗となる．ρ⃗はゼロベクトルでないことから，H̃の固有値 0の固有ベ

クトルである (H̃ は非正則なので必ず１つ以上の固有値 0 をもつ)．ただし，規格化条件

より ρ11 + ρ22 + ρ33 = 1を満たすように，固有ベクトルを規格化する．規格化されたベ

クトルが連続励起の密度ベクトル ρ⃗となる．

パルス立上り/下がりの密度ベクトルの導出

パルス励起では連続励起と異なりオン時間 (励起継続時間)とオフ時間 (自由発展時間)の

ハミルトニアン行列 H̃は異なる．ハミルトニアンの境界，すなわちパルス立上りと立ち

下がりにおける密度ベクトル ρ⃗0，ρ⃗1 を求める．なお，パルス立上り/下がりの密度ベクト

ル ρ⃗0，ρ⃗1 は以下のように定義する (図 B.1)．

ρ⃗0 = ρ⃗(n(τ + T ))
ρ⃗1 = ρ⃗(n(τ + T ) + τ) (B.2)

ここで nは整数である．
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図 B.1 パルス励起の手順

次に，初期状態の密度ベクトルと時間発展後の密度ベクトルの関係を示す．初期ベクト

ルを ρ⃗i とすると，時間発展する密度ベクトル ρ⃗(t)は

ρ⃗(t) = exp(H̃t)ρ⃗i (B.3)

で表される．ここで，expは行列の指数関数表示で

exp(H̃t) = E + H̃t +
1
2
H̃2t2 +

1
6
H̃3t3 · · · 1

n!
H̃ntn · · · (B.4)

である．

次に，パルス立上り/下がりの密度ベクトル ρ⃗0 と ρ⃗1 の関係について考える．ρ⃗1 はパル

ス立上りから τ 秒後の密度ベクトル，ρ⃗0 はパルス立上りから T 秒後の密度ベクトルであ

る．言い換えると，ρ⃗1 は初期状態 ρ⃗0 から τ 秒後の密度ベクトルであり，ρ⃗0 は初期状態

ρ⃗1 から T 秒後の密度ベクトルである．したがって，パルスオン時のハミルトニアン行列

を H̃1 (Ωp, Ωc > 0)，パルスオフ時のハミルトニアン行列を H̃0 (Ωp = Ωc = 0)とすると，

式 (B.3)より ρ⃗0 と ρ⃗1 には以下の２つの関係式が成り立つ．

ρ⃗1 = exp(H̃1τ)ρ⃗0

ρ⃗0 = exp(H̃0T )ρ⃗1
(B.5)

式 (B.5)を ρ⃗0 についてまとめると，以下の式が得られる．

(
E − exp(H̃0T ) exp(H̃1τ)

)
ρ⃗0 = 0 (B.6)

ここで，Eは単位行列である．
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パルス立上りの密度ベクトル ρ⃗0 はゼロベクトルではないため，ρ⃗0 は
(
E −

exp(H̃0T ) exp(H̃1τ)
)
の固有値 0 の固有ベクトルである．この行列の要素は全て既知で

あるため，固有値 0の固有ベクトルを求めることでパルス立上りの密度ベクトル ρ⃗0 が求

まる．

観測タイミングにおける密度ベクトルの導出

観測タイミングにおける密度ベクトル ρ⃗m は，パルス立上りから観測タイミング τm 後の

密度ベクトルである．すなわち，密度ベクトル ρ⃗m は初期状態 ρ⃗0 から τm 秒後の密度ベ

クトルで
ρ⃗m = ρ⃗(n(τ + T ) + τm) = exp(H̃1τm)ρ⃗0 (B.7)

となる．ただし，ベクトルは規格化条件 (ρ11 + ρ22 + ρ33 = 1)を満たすように密度ベク

トルを規格化することに注意する．

ライトシフトの探索

密度行列の要素 ρ31 と ρ32 は複素電気感受率に比例する．特に，実部 Re(ρ31)はプローブ

光の分散，実部 Re(ρ32)はポンプ光の分散に寄与する．暗状態では，レーザ光と相互作用

しないため，光の分散はゼロとなる．したがって，Re(ρ31)がゼロとなる離調がパルス励

起におけるライトシフトとなる．本研究では，Re(ρ31)がゼロクロスする離調をニュート

ン法により探索し，パルス励起におけるライトシフトを導出した．
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付録 C

ジョーンズベクトルによる直交偏光
子法の透過光計算

直交偏光子法による透過光強度の式 (6.2)をジョーンズ計算法 [73]により求める．

まず，複素電気感受率が任意の光学媒体に直線偏光を通過した時の透過光強度および偏

光を求める．光学媒体の複素電気感受率を χ± としたとき，ジョーンズ行列 T は左回り

円偏光 σ̂+ と右回り円偏光 σ̂− に対し以下のように作用する．

T · σ̂± = eiχ±ωl/cσ̂± (C.1)

ここで，左回り円偏光 σ̂+，右回り円偏光 σ̂− のジョーンズベクトルはそれぞれ

σ̂+ =
1√
2

(
1
i

)
, σ̂− =

1√
2

(
1
−i

)
(C.2)

と定義する．式 (C.1)をまとめると，

T ·
(
σ̂+ σ̂−

)
= T · 1√

2

(
1 1
i −i

)
=

(
eiχ+ωl/c eiχ−ωl/c

ieiχ+ωl/c −ieiχ−ωl/c

) (C.3)

式 (C.3)をジョーンズ行列 T について解く．右から
(
σ̂+ σ̂−

)
の逆行列を掛けると，

ジョーンズ行列 T が求まる．

T =
1

−2i

(
eiχ+ωl/c eiχ−ωl/c

ieiχ+ωl/c −ieiχ−ωl/c

)(
−i −1
−i 1

)
=

1
2

(
eiχ+ωl/c + eiχ−ωl/c −ieiχ+ωl/c + ieiχ−ωl/c

ieiχ+ωl/c − ieiχ−ωl/c eiχ+ωl/c + eiχ−ωl/c

) (C.4)
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次に，光学媒体を通過したジョーンズベクトル E を求める．光学媒体への入射は y 軸

方向の直線偏光 ϵ̂y とする．また，計算を簡単にするため電界強度を 1 に規格化する．y

軸方向の直線偏光 ϵ̂y は式 (C.2)より

ϵ̂y =
(

0
1

)
(C.5)

となる．したがって，光学媒体を通過した電界強度 E は

E = T · ϵ̂y = T ·
(

0
1

)
=

1
2

(
−ieiχ+ωl/c + ieiχ−ωl/c

eiχ+ωl/c + eiχ−ωl/c

) (C.6)

となる．x軸と y 軸の位相差を保持しながら，より簡単にすると

E =
1
2

(
eiχ+ωl/c − eiχ−ωl/c

ieiχ+ωl/c + ieiχ−ωl/c

)
(C.7)

ここで，複素誘電率は屈折率に対応する実部 n± と吸収率に対応する虚部 α± の和である

ため，
χ± = n± + iα± (C.8)

となる．これを式 (C.7)へ代入し，x軸と y 軸の位相差を保持しながら簡単化すると

E =
1
2

(
ei(n++iα+)ωl/c − ei(n−+iα−)ωl/c

iei(n++iα+)ωl/c + iei(n−+iα−)ωl/c

)
=

1
2

(
e−α+ωl/c − e−α−ωl/cei(n−−n+)ωl/c

ie−α+ωl/c + ie−α−ωl/cei(n−−n+)ωl/c

) (C.9)

光学媒体を通過したジョーンズベクトル E が求まる．

次に，２つめの直線偏光子 (検光子)を通過後の透過光強度 I を求める．ただし，式 (C.9)

をそのまま用いて解くと式が煩雑になる．そのため，偏光子の一般的な透過光強度を求

め，その後式 (C.9)を代入することにする．

透過軸が x軸から θ 回転させた直線偏光子のジョーンズ行列を Θ̂とする．ジョーンズ

行列 Θ̂は以下で表される．

Θ̂ =
(

cos2 θ cos θ sin θ
sin θ cos θ sin2 θ

)
(C.10)
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任意の入射光のジョーンズベクトルを

(
E1e

iϕ1

E2e
iϕ2

)
とすると，偏光板を通過した電界は

Eout は以下のように表される．

Eout = Θ̂ ·
(

E1

E2e
i(ϕ2−ϕ1)

)
=

(
cos2 θE1 + cos θ sin θ · E2e

i(ϕ2−ϕ1)

sin θ cos θE1 + sin2 θ · E2e
i(ϕ2−ϕ1)E2e

i(ϕ2−ϕ1)

) (C.11)

偏光板を通過した光強度 I は x軸の電界強度 Ex と y 軸の電界強度 Ey の二乗の和に比

例するため，
I =

cϵ0
2

(|Ex|2 + |Ey|2) (C.12)

式 (C.11)から |Ex|2，|Ey|2 を求める．式 (C.11)は複素電界であることに注意すると，

|Ex|2 = (E1 cos2 θ + E2 cos θ sin θ cos(ϕ2 − ϕ1))2 + (E2 cos θ sin θ sin(ϕ2 − ϕ1))2

|Ey|2 = (E1 sin θ cos θ + E2 sin2 θ cos(ϕ2 − ϕ1))2 + (E2 sin2 θ sin(ϕ2 − ϕ1))2

(C.13)

これらを展開すると，

|Ex|2 = E2
1 cos4 θ + 2E1E2 cos3 θ sin θ cos(ϕ2 − ϕ1) + E2

2 cos2 sin2 cos2(ϕ2 − ϕ1)

+ E2
2 cos2 θ sin2 θ sin2(ϕ2 − ϕ1)

|Ey|2 = E2
1 sin2 θ cos2 θ + 2E1E2 cos θ sin3 θ cos(ϕ2 − ϕ1) + E2

2 sin4 θ cos2(ϕ2 − ϕ1)

+ E2
2 sin4 θ sin2(ϕ2 − ϕ1)

(C.14)

式 (C.14)を用いて，|Ex|2 + |Ey|2 を求める．

|Ex|2 + |Ey|2 =

= E2
1(cos4 θ + sin2 θ cos2 θ) + 2E1E2(cos3 θ sin θ + cos θ sin3 θ) cos(ϕ2 − ϕ1)

+ E2
2

{
cos2 θ sin2 θcos2(ϕ2 − ϕ1) + cos2 θ sin2 θsin2(ϕ2 − ϕ1)

+ sin4 θcos2(ϕ2 − ϕ1) + sin4 θsin2(ϕ2 − ϕ1)
}

= E2
1 cos2 θ(cos2 θ + sin2 θ) + 2E1E2 cos θ sin θ(cos2 θ + sin2 θ) cos(ϕ2 − ϕ1)

+ E2
2 sin2 θ(cos2 θ + sin2 θ)

= E2
1 cos2 θ + 2E1E2 cos θ sin θ cos(ϕ2 − ϕ1) + E2

2 sin2 θ

= E2
1 cos2 θ + E1E2 sin 2θ cos(ϕ2 − ϕ1) + E2

2 sin2 θ

(C.15)

したがって，式 (C.12)と式 (C.15)より任意の入射光が，透過軸 x軸から θ 回転させ

た直線偏光子を通過する透過光強度 I は

I =
cϵ0
2

(
E2

x cos2 θ + ExEy sin 2θ cos(ϕ2 − ϕ1) + E2
y sin2 θ

)
(C.16)
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式 (C.9) を代入して，２つめの直線偏光子 (検光子) を透過光強度 Itr を求める．

式 (C.16)より，|Ex|2，|Ey|2，|Ex||Ey| cos(ϕ2 − ϕ1)の３つの項が求まれば，透過光強

度 Itr が導かれる．したがって，|Ex|2，|Ey|2，|Ex||Ey| cos(ϕ2 − ϕ1)を式 (C.9)から求

める．ここで，式 (C.9)は複素表示であることに注意する．|Ex|2，|Ey|2 はそれぞれ，

4|Ex|2 =
{
e−α+ωl/c − e−α−ωl/c cos((n− − n+)ωl/c)

}2 + e−2α−ωl/c sin2((n− − n+)ωl/c)

= e−2α+ωl/c + e−2α−ωl/c − 2e−(α++α−)ωl/c cos((n− − n+)ωl/c)
(C.17)

4|Ey|2 = e−2α+ωl/c + e−2α−ωl/c + 2e−(α++α−)ωl/c cos((n− − n+)ωl/c) (C.18)

また，|Ex||Ey| cos(ϕ2 − ϕ1)は Ex と Ey の内積であることから，

|Ex||Ey| cos(ϕ2 − ϕ1) = Ex · Ey

= (e−α+ωl/c − e−α+ωl/c cos((n− − n+)ωl/c) · (−e−α−ωl/c)

− e−α+ωl/c sin((n− − n+)ωl/c) · (e−α+ωl/c − e−α+ωl/c cos((n− − n+)ωl/c)

= 2e−(α++α−)ωl/c sin((n− − n+)ωl/c)
(C.19)

これら式 (C.17)式 (C.18)式 (C.19)を式 (C.16)に代入すると

Itr =
1
4

{
e−2α+ωl/c + e−2α−ωl/c − 2e−(α++α−)ωl/c cos(2θ + 2ϕ)

}
∵ ϕ = (n+ − n−)

ωl

c

(C.20)

旋光性と二色性の項を区別するため，第 3項に 2倍角の公式 cos 2α = 1− 2 sin2 αを用

いてまとめると，透過光強度 Itr は

Itr =
1
4

{
e−2α+ωl/c + e−2α−ωl/c − 2e−(α++α−)ωl/c

}
+ e−(α++α−)ωl/c sin2(θ + ϕ)

=
1
4
(e−α+ωl/c − e−α−ωl/c)2 + e−(α++α−)ωl/c sin2(θ + ϕ)

(C.21)

となる．第一項が旋光性，第二項が二色性を示す．以上のようにして，式 (6.2)が求まる．
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定数表

本論文で使用した物理定数 [2]を列挙する．

表 D.1 基礎物理定数

真空中の光速 c 2.997 924 58 ×108m/s

真空中の誘電率 ϵ0 8.854 187 817 F/m×10−12

プランク定数 h 6.626 068 96 ×10−34 J·s

電気素量 e 1.602 176 565 ×10−19 C

ボーア磁子 µB 9.274 009 15 ×10−24 J/T

表 D.2 133Cs D1 線の光学特性

自然線幅 Γ 4.575 MHz

電気遷移双極子モーメント ⟨J = 1/2||er̂||J ′ = 1/2⟩ 2.7020 ×10−29 C·m

表 D.3 133Cs D1 線の磁気光学特性

ランデ g 因子 gJ(62S1/2) 2.002 540 32

核 g 因子 gI -0.000 398 853 95
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表 D.4 133Cs-D1 線 σ+ 励起の電気双極子モーメントの行列要素 (F = 4, mF →
F ′, m′

F = mF + 1)
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表 D.5 133Cs-D1 線 σ− 励起の電気双極子モーメントの行列要素 (F = 4, mF →
F ′, m′

F = mF − 1)
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表 D.6 133Cs-D1 線 σ+ 励起の電気双極子モーメントの行列要素 (F = 3, mF →
F ′, m′

F = mF + 1)
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表 D.7 133Cs-D1 線 σ− 励起の電気双極子モーメントの行列要素 (F = 3, mF →
F ′, m′

F = mF − 1)
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図 D.1 Cs-D1 線の準位構造 (文献 [2]より引用)
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図 D.2 Rb-D1 線の準位構造 (文献 [2]より引用)
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