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【序】分子にフェムト秒レーザーパルスを照射すると、複数の振動固有状態がコヒーレント

に励起され、振動波束が生成される。この波束は、各固有状態がそれぞれの固有周波数で時

間発展するのに応じて、ポテンシャル上で古典的な分子振動に対応する運動を見せる[1]。こ
れを利用し、波束を生成する励起光の位相を調整し、波束中の固有状態の初期位相を調整す

ることにより、波束の運動を制御する試みが行われている[2]。これに対して本研究では、励

起光によって生成した分子振動波束が運動を開始した後に別の近赤外パルスを照射した際に

起こる、波束の運動及び固有状態の位相の変化を調べた。 

 
【実験】実験では、アルゴンガスをバッファーガスに用いた分子ジェット中のヨウ素分子に

対して 540 nm付近のフェムト秒レーザーパルス（ポンプパルス）を照射し、B電子励起状
態に振動波束を生成した。この振動波束に高強度のフェムト秒近赤外パルスを照射し、近赤

外パルス照射後の波束について（a）波束の運動の変化、及び（b）波束を構成する振動固有
状態間の相対位相の変化を調べた[図１]。 
（a）波束の運動の測定では、フェムト秒プローブパルスを用い、E電子状態からのレーザー
誘起蛍光（LIF）信号を、ポンプ‐プローブの遅延時間を掃引しつつ測定することにより、
波束の B電子状態上での運動を観測した。 
（b）位相の測定では、我々のグループで開発された高安定化マイケルソン干渉計(アト秒位

相変調器、APM)を用いた[1]。APM で用意したポンプパルスの複製（リファレンスパルス）

によって生成した波束を、近赤外パルス照射後の波束と干渉させた。バンド幅の狭いナノ秒

プローブパルスによって固有状態を状態選択し、ポンプ‐リファレンスの遅延時間を掃引す

ることによりインターフェログラムを観測した。 



 
【結果と考察】近赤外パルスの照射のタイミングをうまく選べば、ポテンシャルの非調和性

によって徐々に非局在化した波束を、再び局在化させたり、より非局在化させたりすること

ができた。このとき、各固有状態間の相対位相関係が近赤外パルスのタイミングに依存して

変化していることが分かった。 
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図１	 実験の概要：（a）波束の運動（b）波束を構成する振動固有状態間の相対位相 


