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【Abstract】In recent years, creation, control, and observation of molecular rotational 
quantum wave packet using strong laser pulses have been actively conducted. Quantum wave 
packet mostly manifests wave-like interference but it is expected to show a semi-classical 
(particle-like) time-evolution in a limiting situation. To study details of wave packet dynamics 
and connections between classical and quantum mechanics, we carried out creation and 
observation of rotational wave packet involving high-J (≥10) states. Rotational quantum wave 
packet of CO molecules was created via impulsive Raman excitation with femtosecond laser 
pulses, and subsequent dynamics was observed using Coulomb explosion imaging. We used a 
double-pulse control scheme for efficient rotational excitation, and succeeded in creating a 
wave packet involving states with up to J =14. In the observed dynamics, semi-classical 
behaviors corresponding to Glory scattering are clearly visualized. Details on experimental 
results and semi-classical/quantum analyses will be presented. We will also describe 
optimization conditions for double pulses and multi-pulses, and future prospects.  
 
【序】近年、短パルスレーザーによる分子回転量子波束の生成と利用に関する研究が

活発に行われている。量子波束とは、複数の固有状態の重ね合わせにより表される時

間発展する波動関数である。多数の固有状態から構成される量子波束は古典的挙動に

近づくと考えられており[1]、実験的に検証することは興味深い。本研究室では、レー
ザーで励起した分子集団における分子軸の空間分布（回転波動関数の絶対値の２乗）

を高分解能に可視化することに成功してきたが、回転波束に含まれる固有状態は量子

数 J ≦4に留まっていた[2]。本研究では、古典的振るまいがあらわになると期待でき
る高い Jが含まれる回転波束の生成およびそのダイナミクス観測を行った。	
 
【実験】超音速ジェットにより断熱的に冷却した CO分子に対して直線偏光フェムト
秒レーザー光を照射し、回転励起を行った。レーザー光強度は分子がイオン化しない
程度にとどめた上で、光パルスを２発に分け、回転周期に合わせた時間間隔をおいて
照射した（このときのレーザーをポンプ 1,2 とする）。続いて、適当な遅延時間後に
ポンプ光より高強度の円偏光フェムト秒レーザー（プローブ）を照射し、多重イオン
化過程を経て C 原子と O 原子の多価イオンに解離させた。イオンの空間分布を２次
元画像観測することでプローブ光照射時刻における CO分子の配向分布を測定した。	
	
【結果・考察】二次元検出器で得られた C2+イオンの空間分布(Fig. 1上)、ならびにそ
の極座標表示(Fig. 1下)を示す。ポンプ光の偏光方向は図の上下方向である。t < 0の
初期状態において等方的であった空間分布が、ポンプ光作用後は細かい節構造を示す
ことや、偏光方向付近に分布が集中する様子が観測された。細かい節構造を持つこと
は、生成された波束が幅広い Jに対する固有状態から構成されていることを示す。	



観測した波束の量子状態分布を考察するために、偏光面からの角度をθ としたときの
配向分布の時間変化〈cos2θ〉(t)	(Fig. 2上)ついて、ポンプ 1照射後の領域とポンプ 1,2
で励起後の領域をそれぞれフーリエ変換し、ΔJ = 2のエネルギー差に相当する周波数
の情報を得た(Fig. 2下)。この情報から、ポンプ２によって J > 10まで励起されてい

ることが確認された。加
えてポンプ１、ポンプ２
のそれぞれの領域での角
度分布について、時間平
均をとった情報を得た
(Fig. 3)。偏光方向への分
布の集中は古典での
Glory 散乱に対応してい
ると考えられる[1]。この
ように、高い J の高分解
能のイメージングと古典
的な対応について確認す
ることに成功した。より
高い J 状態では他の準古
典的な現象が見られると
期待できる[1]。これを実
現するためには、多重パ
ルスによる励起と、時間
分解能を向上させた光学
系の設計が必要であると
考えている[3]。当日は、
実験の詳細、古典論との
対応、およびより高い J
を目指した理論的なパル
スのデザインについて報
告する。 
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Fig. 2.  (Upper) time dependent alignment and (Lower) the 
corresponding power spectra after Fourier transformation of 
pump 1 region (left) and pump 2 region (right) 

Fig. 1.  (Upper) Distribution of C2+ created by Coulomb explosion 
of CO and (lower) the corresponding polar coordinate plots      

Fig. 3. Time average of angular 
distribution plots 
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分子回転の制御およびリアルタイム観測

高い Jが含まれる回転波束の生成
得られた量子波束について古典的な対応の検証

光学系

ポンプ光強度大→イオン化 二段階回転励起パルスの使用

得られたイオン分布 古典論との対応

ポンププローブ・クーロン爆発イメージング
観測対象 CO分子

強度を抑えたレーザーを複数使用→

極座標表示

極座標拡大図

①ポンプ１のみの領域 ②ポンプ 2励起後の領域

イオン化を避ける
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C2+ の空間分布の二次元画像観測

遅延時間を変化させて繰り返し
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２μｍ（13.3426 fs）刻み

 
 

分子回転１周期

B: 回転定数（CO分子 1.9313 cm-1）
1/2B = 8.6357 ps 光路差 1.2945 mm

二次元イオン検出器

二次元画像から得られる角度分布
配向分布の時間変化

時間発展する波動関数 = 波束 = 固有状態の重ね合わせ

過去の研究

（J：回転量子数　M : 磁気量子数　Y： 球面調和関数）

M. Leibscher, I. S. Averbukh, P. Rozmej, and R. Arvieu, Phys. Rev. A 69, 032102 (2004).

◎ダブルパルスの回転励起レーザーにより生成した波束の高分解能観測

◎実測された角度分布をもとに量子回転波束と古典論との対応を評価した

フーリエ変換

⊿J=2 に相当する周波数の情報

a+b 領域 .θ= 0°(180°) 成分以外の角度分布の減少
b領域 . 周期成分の増加 → 波束の J成分増加

glory 散乱に対応

偏光方向への分布の集中

→シングルパルスによる J ≦4 程度の回転励起

glory 散乱
kick の方向に持続的な singular peak

◎時間分解能の向上→

（三倍波測定→FROGへ）

◎多重パルス照射による高回転状態観測→他の準古典的現象の観測
今後の展望

高い Jに対しては高い時間分解能が求められる

偏光方向

レーザー光強度
ポンプ光 1: 169 mW
ポンプ光 2: 168 mW

高励起状態の増加

イメージサイズ

・J ≦14 までの励起に成功した

・glory 散乱に対応する現象を確認した

レーザーで励起した分子集団における
分子軸の空間分布の高分解能な可視化

1200×700 ピクセル

角度分布の時間変化の二次元表示「量子カーペット」
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ⅰ）過去の研究（ J ≦ 4 程度 ) ⅱ）本研究（ J ≦ 14 程度）
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実測の分子配向分布
→　分子は量子力学に則った運動を示す

重ね合わせる固有状態が増えると古典的な挙動に近づく
→ 量子数の大きい状態を得ることで古典論との対応を考える

重ね合わせる波が増えることで
ピークがシャープになっていく

（J：回転量子数　M : 磁気M : 磁気M 量子数　Y： 球面調和関数）

分解能に直接関係するプローブ光の短パルス化（現状 約 80 fs → 30 fs）

時間分解能のリアルタイムな計測法の導入
調整のための時間分解能評価法の改善

上記角度分布の時間平均
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