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ずれる｡特に吸収ピークの低エネルギー側でγ(E)は指数関数的に減少するが,このエネルギ

ー領域は格子振動の不規則ポテンシャ/レによる局在励起子状態に対応し,自由励起子のフォノ

ンによる散乱レー トというγ(E)本来の意味が変質してしまっている三)

このように一口に緩和といっても,現実の物理系でのそれは,緩和時間という少数のパラメ

ータによって一般論風に記述できる状況よりはるかに広く深く,それぞれの物理系にはそれぞ

れの新 しい物理がある｡またどのような局面をどの角度からとらえるかによって物事がちがっ

てみえてくることも,すでにのべた通りである｡緩和現象と光スペクト/レの関係は,このよう

な基本的問題をじっくり考えるのに大変よい場となっているように思う｡
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磁気共鳴や多くの非線型光学現象はプロツホ方程式で記述されてきた｡そこでは電子系に対

する熱浴の効果は,横緩和時間T2を用いて記述された｡しかし,一般には電子系をとりまく環

境の効果は電子系の遷移エネ/レギーの周波数揺動 ∂W(i)としてとり込むべきであるOさらに,

多くの場合には熱浴の多数の素励起が周波数揺動に関与するQそのときには,周波数揺動∂co(i)

はガウス過程となり,熱浴の効果は2体の相関関数のみで記述でき,さらにDoobの定理によ

り次の形にあらわされる:

<∂Q,(tl)∂a,(t2)>-(8a,)2expl一日1-t2J/T｡〕. (1)

(1)周波数揺動の相関時間 T｡と大きさ6叫まフォトンエコーの実験から有効に決められる.

7C/2パルスと7Tパルスの時間間隔をTとするとき2Tに現われるエコー信号の強度は, T< Tc
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では縦緩和定数 γ(Tl-(2γ)-1)で,T> Tcではγ+(∂Q,)2Tc(…T2~1)で減衰 していく｡この

事より∂αと丁｡を決めることができる 〔1〕 ｡(2)自由誘導緩和現象は,早いか弱い周波数揺動

∂w T｡<1で弱いレーザー光 (ラビ周波数 x< T了1)の場合にはrl-(2γ)~1とT2-〔γ+(∂W)2

･C]Ilを用いたプロツホ方程式で記述できるoLかし,x> T｡~1となると熱浴の素励起は電子

系の運動に追随できなくなり,周波数揺動の効果はおさえられ,弱められる｡この様子は2準

位系の運動方程式を強いレーザー光と周波数揺動の効果をとり入れて解き,(1)式の関係を用い

て熱浴の座標に関して熱平均をとると評価できる｡パワーブロー ドニングにより,広い不均一

幅の中のある周波数領域の遷移の双極子が励起される｡自由誘導緩和では,その周波数幅の逆

数の時定数αが観測される｡第一図にこの理論計算と実験結果を図示す る｡弱いレーザー光

(xT｡<1)のプロツホ解から強いレーザー光 (xTc>1)でのストカスティックな解にのりうつっ

ていく様子が読みとれる｡〔1,2〕｡

(3)上述での時間領域の観測を,周波数領域での実験で測定する事ができる｡定常レーザー光照

射下での2準位電子系からの発光スペクトルは第二図に季すように,ラビ周波数xだけ分離 し

た3本の発光線よりなる｡ところでxTc≫1の強いレーザー光照射の下では発光線の線幅は

r/(∂a,)2T｡(≒10-2-10-3)のオーダー狭 くなる｡原因は(2)の場合 と同じく,熱浴の電子系

に与える効果がxT｡>1で弱められるためである〔3〕.

以上の議論は熱浴の素励起のスペクトル幅が温度k71に比して小さい古典的極限に限られる｡

しかし,フォノンを熱浴と考える場合には有限温度の効果をとり入れる必要がある｡その場合

に拡張した議論も同時に行なわれた〔4〕｡
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第一図:自由誘導緩和定数のうちholeburningによる
寄与を,ラビ周波数xの関数として図示｡･印

は実験結果で, xT｡<1のBloch理論の解から,
xTc>1のStochastic理論の解にのりうつる様
子が読みとれる｡
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第二図:強いレーザー光で駆動される二準位電子系からの

発光スペクトル｡A--1とし,図中の数字はxTc
の値を示す｡ xが大きくなるとともに,発光スペ
クトルは鋭くなる様子が読みとれる｡

励起子格子系における動的共鳴二次光学過程

山口大 ･教養 相 原 正 樹

阪大 ･理 小 谷 章 雄

非平衡状態-過渡的に励起された物質系の緩和のダイナミックスに関する典型例の一つに,

パルス光励起による共鳴二次光学過程が有る｡この間題は,最近のパルスレーザの著 しい進歩

により,数十ないし数百フェム ト秒の超高速緩和現象が実時間で直接に観測が可能になってき

ている事と相まって,今後の重要課題と思われる｡共鳴散乱光の時間分解スペクトルは,強結

合局在電子格子系に関する豊沢らの議論 〔1〕と,Hizhnyakov〔2〕,及び,花村 と高河原によ

る励起子分子に対する現象論 〔3〕の他は,筆者の知る限りでは,時間とェネルギーとの不確定

性関係と抵触 し正 しい結果を与えていない｡その困難さは,量子力学において時間は演算子で

はなく,時間とエネルギーとの不確定性関係の直接証明が存在しない事と密接に関係 している｡

そこで,時間分解スペクトルの定式化における重要な点は,光子の観測過程を考慮に入れる事

である｡ただし,測定装置に関する不必要に詳細な考察はかえって混乱をまねくので,出来る

限り本質的な点だけに留めなければならない｡そこで筆者らは,光子測定装置のア ドミッタン

ス関数にその本質的な点が含まれている事に着目して,共鳴2次光学過程の時間分解スペクト
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