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[序論] 

 近年、極短パルス光を利用した分子の制御に注目が集まっている [1]。これらの研究ではフェム

ト秒からピコ秒のスケールで時間発展する量子状態の生成・観測が中心課題となる。このような

時間依存する波動関数である量子波束は、一般に固有状態の線形結合として表される。波束を実

験的に特定すること、つまり線形結合の展開係数を決定することは波束の再構築と呼ばれている。

再構築によって、分子運動に関する全ての物理量が計算可能になる [2,3]。 

近年、回転波束の高精度なイメージングが報告されるようになった [4]。ここでは、クーロン爆

発によるイオン化過程において円偏光を用いることで、イオン化における角度依存性の影響を取

り除いた回転波束のイメージングが実現されている。しかしながら、このような実験データを用

いて回転波束の再構築を行うための方法論は確立されておらず、回転速度の定量的見積もりなど

は実現されていなかった。そこで本研究では、イメージングで得た回転波束を再構築する、新し

い手法を検討したので報告する。 

[理論] 

 ２原子分子の回転波束は、固有状態(J, m)に対応した球面調和関数 を基底関数

として以下のように記述される。 

 (1)  

なお、極座標 は分子の空間配向を示し、レーザーの進行方向を Z軸とする空間固定系で定義

されるとした。ここで、 は各固有状態の寄与を反映する複素係数である。  は規格化され

たルジャンドル陪関数で、実験における観測面は Z軸となす角度 となる面である。また、時間発展

係数 に含まれる は回転周波数で、回転定数 と Jを用いて と示される。 

実験から得られる角度分布𝑃( , 𝜙, 𝑡)は、式(1)で示された波動関数の絶対値の２乗である。 

式(2)において、時間成分と角度成分の周期関数が現れる。時間成分についてフーリエ変換を行う

ことにより、周波数の差分( )を取り出すことができ、角度の成分に対してフーリエ

変換を行うことで、量子数の差分( )に対応したピークが取り出せる。そのため、両成

分に関する２次元フーリエ変換を行うことで、２つの差分成分を組み合わせて取り出せると期待

される。 

例えば、一方向に回転する波束では、mの分布が正負で偏り、また、高速な回転ほど の大きな

成分が寄与する。このように操作=パルス照射の結果を定量的に検証できるので、回転運動の加減

速や方向制御など、より高度な波束制御への展開が見込まれる [5]。 

 

 

(2)  



[モデル計算の結果] 

 任意に係数を定めて作成した波束に２次元フーリエ変換を適応し、複素係数 の振幅と位相

の情報を引き出せるか検証した。回転波束は(J, m) = (0, 0), (2, 0), (2, 2), (2, -2)の 4 つの状態から構

成されるとして、その時間発展を以下のように記述した。 

Case 1 では、  とし、  となる波束を考えた。図 1a に、 の２次元プ

ロットを示す。ここで、時間 tはリバイバル周期 Trev = を単位としてプロットしてある。図

1b には、図 1a を２次元フーリエ変換したパワースペクトルを、 を縦軸、 を横軸として示し

た。フーリエ変換プロットには、図 1b のように各複素係数の振幅の積が現れる。この情報から再

構築を行い、全ての について振幅を決定した。その結果、 と では同一の振幅となる

ことが確認された。 

Case 2 では、 として左回転する波束を考えた。図 2a に、角度分布の時間発展を、図 2b

にそのフーリエ変換を示す。 のピークが消失しており、波束の回転方向が本手法によっ

て評価できることが確認された。 

以上、イメージング画像を実測データとして回転波束の再構築を行う際に、フーリエ変換を用

いることは十分に強力であることが判明した。当日は、実験との対応について複素係数 の位

相を含めて報告する。 
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図 １ Case 1 における、(a) の２次元プロット、ならびに(b)そのフーリエ変換 
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図 ２ Case 2 における、(a) の２次元プロット、ならびに(b)そのフーリエ変換 


