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【Abstract】Spatio-temporal evolution of quantum systems is fully described with wave packets 
(WPs), and experimental determination, often termed “reconstruction”, of WPs has a significant 
importance, and still remains a challenging task. Here we represent a new reconstruction 
procedure, which is applicable to rotational WPs created by nonadiabatic excitation with 
ultra-short laser pulses. In the present reconstruction, a rotational WP is expressed as a linear 
combination of eigenstates and its expanding (complex) coefficients are determined to retrieve 
experimentally observed time-dependent angular probability of molecular axis of diatomic 
molecules, recoded by a newly constructed Coulomb explosion ion-imaging setup. Specifically, 
the amplitude of the coefficients is determined by Fourier transformation of angular distribution 
and then the phase of the coefficients is determined by the least-squares fitting. The method has 
been applied to experimental results on nonadiabatically created CO molecules, to show the 
excitation pathway to create the WP. 

 
【序】空間中を激しく運動する分子の挙動を制御・観測することを目指した研究が、こ

れまで活発に進められている。中でも極短パルスレーザーを用いた分子運動の制御は注

目を集めている。この場合、対応する分子運動の量子状態は、固有状態がコヒーレント

に線形結合した量子波束で記述される。量子波束の展開係数を実験情報から決定するこ

とは再構築と呼ばれる。再構築を通して波動関数を完全に記述することで、分子運動制

御の定量的評価が可能となる。 
我々は分子回転運動に着目し、回転方向を制御した量子波束の生成法を考案した [1]。

さらに、等方的なクーロン爆発を利用したイオンイメージングを導入した、分子軸配向

分布の観測装置を開発した [2]。これら２つの手法を組み合わせることで、分子軸の配向

分布が時間発展する様子を実験的に可視化した [3]。この実験から得た観測値は、回転波

束の絶対値の二乗に対応しており、再構築に十分な情報を持つと考えられる。本研究で

は、イメージングにより得られた情報から回転波束の再構築を行うアルゴリズムを開発

し、実験結果に適応したので、これを報告する。 
【実験】実験は既報に従った [3]。超音速ジェット法により CO 分子を導入し、回転状態
を𝐽𝐽 = 0まで冷却した。この分子線に直線偏光の励起光を１回ないし２回集光し、回転波
束を形成した。波束の時間発展に伴う分子軸配向の変化は、円偏光の観測光によるクー
ロン爆発イメージングにて記録した。励起パルスを２回照射したダブルパルス実験では、
２つの励起パルスの時間間隔と偏光面を調整して一方向回転波束を生成した [1]。 



【理論】２原子分子の回転波束は、球面調和関数𝑌𝑌𝐽𝐽,𝑚𝑚 = 𝛩𝛩𝐽𝐽,𝑚𝑚(𝜃𝜃)𝑒𝑒𝑖𝑖𝑚𝑚𝑖𝑖/√2𝜋𝜋を基底関数とし

て式(1)のように示される。 
 

 Ψ(𝜃𝜃,𝑖𝑖, 𝑡𝑡) = ∑𝐴𝐴𝐽𝐽,𝑚𝑚𝑒𝑒𝛿𝛿𝐽𝐽,𝑚𝑚𝛩𝛩𝐽𝐽,𝑚𝑚(𝜃𝜃)𝑒𝑒𝑖𝑖𝑚𝑚𝑖𝑖𝑒𝑒−𝑖𝑖𝜔𝜔𝐽𝐽𝑡𝑡 /√2𝜋𝜋 (1) 

 

なお、𝐽𝐽,𝑚𝑚は回転状態を表す量子数である。極座標(𝜃𝜃,𝑖𝑖)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。式(1)の下線部は展開係数

を示し、𝐴𝐴𝐽𝐽,𝑚𝑚は振幅、𝛿𝛿𝐽𝐽,𝑚𝑚は位相を示す。𝛩𝛩𝐽𝐽,𝑚𝑚(𝜃𝜃)は規格化されたルジャンドル陪関数であ

る。実験における観測面は Z 軸とのなす角𝜃𝜃 = π/2となる面である。また、𝜔𝜔𝐽𝐽は回転周波

数で、回転定数𝐵𝐵[Hz]と J を用いて𝜔𝜔𝐽𝐽 = 𝐵𝐵𝐽𝐽(𝐽𝐽 + 1)と示される。 
観測した角度分布𝑃𝑃は波束の絶対値の二乗|Ψ|2であるから、式(2)のように示される。 

 

 𝑃𝑃(π/2,𝑖𝑖, 𝑡𝑡) = ∑𝐴𝐴𝐽𝐽′,𝑚𝑚′𝐴𝐴𝐽𝐽,𝑚𝑚𝛩𝛩𝐽𝐽′,𝑚𝑚′(π/2)𝛩𝛩𝐽𝐽,𝑚𝑚(π/2)𝑒𝑒
𝑖𝑖(Δ𝑚𝑚𝑖𝑖−Δ𝜔𝜔𝑡𝑡+𝛿𝛿𝐽𝐽,𝑚𝑚−𝛿𝛿𝐽𝐽′,𝑚𝑚′) /2𝜋𝜋 (2)  

 

式(2)を角度𝑖𝑖と時間𝑡𝑡についてフーリエ変換すると、周期成分の差分 (Δ𝜔𝜔 = 𝜔𝜔𝐽𝐽′ − 𝜔𝜔𝐽𝐽 , 
Δ𝑚𝑚 = 𝑚𝑚′ − 𝑚𝑚 ) に応じたビートを抽出することができる。フーリエ変換の強度情報から、
𝐴𝐴𝐽𝐽,𝑚𝑚が高精度に決まることが判明した。この強度情報を初期値とし、実測した時間依存
の角度分布𝑃𝑃(π/2,𝑖𝑖, 𝑡𝑡)に対してフィッティング計算を行い、𝛿𝛿𝐽𝐽,𝑚𝑚を決定した。 
【結果・考察】Fig 1 に、観測した配向分布から回転波束を再構築した結果を示す。 

(A-1)(A-2)は再構築した波束の振幅についての結果である。シングルパルス実験での結
果(A-1)は、各𝐽𝐽に対して𝑚𝑚の絶対値が等しい時、振幅も等しいことを示す。一方でダブル
パルス実験での結果(A-2)は、𝑚𝑚の絶対値が等しい場合に、𝑚𝑚 > 0における振幅が𝑚𝑚 < 0に
おける振幅よりも大きいことを示し、一方向回転の実現が確認できた。 

(P-1)(P-2)は位相についての結果を示す。シングルパルス実験における結果(P-1)は、励
起が|0 > → |2 > → |4 > と段階的に起こり波束が形成しているとして説明できる。一方
でダブルパルス実験の結果(P-2)は、２発目のパルスが 𝑚𝑚の対称性を崩すように照射され
るので、振幅同様に位相においても𝑚𝑚の符号が異なるときに値が異なることが示された。 
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Figure 1. Results of rotational wave packet reconstruction; bar chart and polarplot show amplitudes 
and phases of the single (1) or double (2) pulses experimental wave-packet 
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