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【序】量子干渉分光法は量子干渉を直接捉えるため非常に高精度で測定を行える[1]。励起に用い

る２つのレーザーパルスは，光振動の精度で位相が固定される。そのため，生成する２つの振電

波束の間で量子干渉を生じ，サブフェムト秒の時間分解能でシグナルが測定できる。従来の量子

干渉分光法では，時間幅が～100 fsの低強度のレーザーパルスが用いられてきた。 

本研究では，アト秒および高強度のレーザーパルスの導入により，量子干渉分光法の拡張を議

論する。アト秒超短パルスの導入に関しては，ICN分子の光解離を具体例に，核波束ダイナミク

スと強く相関した電子コヒーレンスが観測できることを示す。一方，高強度のレーザーパルスの

導入に関しては，近年，後藤ら [2] により実験報告された「強レーザー誘起量子干渉」シグナル

を解析する[3]。これは，I2分子の振動波束に高強度の近赤外(NIR)レーザーパルス（中心波長1.4 nm）

を照射することで，振動波束の位相情報を振動固有状態の分布にコーディングできることを示し

た実験である。 

【理論】本研究では電子基底・励起状態からなる２電子状態を考える。それぞれの電子状態での

振動波束 ( )g t ， ( )e t は次の時間依存のシュレーディンガー方程式に従う。 
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( )r は遷移双極子モーメント関数， ( )E t は全電場である。電子励起状態のハミルトニアンは，分

極相互作用も考慮すると次式で表せる。 
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電子基底状態についても同様である。なお，初期状態は電子基底状態の最低振動状態とする。 

 本研究においても従来と同様に２組のレーザーパルスを用い，最初に強度の低いポンプパルス

pump ( )E t で分子を励起する。この励起過程は１次の摂動論で非常によく近似でき，次式で定義さ

れる一般化したフランク・コンドン波束を電子励起状態に生成する[4]。 
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この後に続く超短・高強度レーザーパルスによる励起過程を理論的・数値的に解析する。 
 
【結果】まず，図１に示すICNの光解離にアト秒パルスを適用する例を示す。遅延時間 d 後にプ

ローブパルス probe d( )E t  を照射すれば， d 依存の解離確率が量子干渉シグナル 
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