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我々は、ダブルパルス励起とシングルショット時間・周波数 2 次元実時間イメージング分光法

を組み合わせることにより、様々な物性のコヒーレント制御を実時間で可視化できる分光手法を

開発している[1,2]。また、この手法は、ポンプ・プローブ光間およびダブル励起パルス光間の 2

つの時間相関に対する 2 次元フーリエ変換を行うことで、励起状態間の相関を評価可能な 2 次元

ラマン相関分光法と見なすことも可能である。我々はこの分光手法の最初のデモンストレーショ

ンとして、誘導ラマン過程により励振した 2 つの位相整合を満たす強誘電体フォノンポラリトン

（前進及び後退する非対称 E モードフォノンポラリトン）波束間の量子相関について研究してい

る[3]。実験では、（直前の講演で見たように）高密度励起時に、2 つのフォノンポラリトン波束

間の相関（非対角項）が 2 次元ラマンスペクトル上に明確に現れる。本講演では、量子 3 準位を

仮定した密度行列シミュレーションにより実験結果を良く

再現できることを示し、この分光手法の有用性を議論したい。 

量子 3準位として、フォノンポラリトンが 0の状態（基底

状態）、前進・後退するフォノンポラリトンが各々1の状態

（励起状態 1, 2）を考える。フォノンポラリトンは誘導ラマ

ン過程により励振されていること、低密度励起ではフォノン

ポラリトン間に相関が現れないことを考慮し、基底状態と励

起状態間に電場の 2 乗に比例するカップリングを導入した。

図 1に励起密度を変えたときの 2次元ラマンスペクトルのシ

ミュレーション結果を示す。図より、対角項（自己相関）が

飽和する程度の励起密度の時、お互いの量子相関が現れるこ

とを見出した。詳細は当日報告する。 
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Fig. 1: 2D-Raman spectra with 
different pump fluences obtained 
from a density-matrix calculation 
with three quantum levels. The 
off-diagonal quantum correlation 
signals (C and D) appear above 
the pump fluence where the 
diagonal signals (A and B) are 
saturated.  
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