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⾚外フェムト秒レーザーの開発
さまざまな周波数の光を巧妙に重ね合わせることで、
100 fs（10-13 秒）という⾮常に短い時間幅をもつ光を創ることができます。
私たちは、とくに⾚外光が秘める可能性に注⽬し、
⾚外域で直接発振する最先端の固体レーザーを開発しています。
また、個々の周波数の光の振幅と位相を精密に制御することで、
任意の電場波形を創り出す技術も開発しています。

Cr:ZnS

先端レーザーで拓く振動分光
⾚外域の光は、分⼦の振動と共鳴するという重要な性質を持っています。
この性質を利⽤すると、分⼦に吸収された光の波⻑から、分⼦の構造が分かります。
この⼿法は振動分光法と呼ばれ、基礎科学にとどまらず、環境計測や呼気診断など
さまざまな分野への応⽤が期待されています。
私たちは、⾚外フェムト秒レーザーがもつ⾼い空間・時間コヒーレンスを活⽤して、
分⼦の⾼感度検出に向けた新しい分光法の開発に取り組んでいます。

光電場デザインで拓く極限計測と物質操作
私たちは、超⾼速・ナノ光科学の実験研究を推進しています。
レーザーのスペクトル構造と電場波形を精密に制御する技術を究め、
デザインされた光の場でこそ発現する光－物質相互作⽤を探求しています。
また、エネルギー・環境問題の解決など、未来社会への貢献を視野に⼊れ、
⾰新的な分光計測法および物質操作法の創出に取り組んでいます。

光－物質相互作⽤の
物理

光電場デザイン

極限計測 物質操作

⾚外フェムト秒レーザー
波⻑変換・任意波形整形

分⼦の⾼感度検出
超⾼速光エレクロニクス

分⼦反応や固体相転移の
量⼦⼒学的制御

l Background-free振動分光法の開発

ガスセル

マイケルソン⼲渉系
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ピエゾミラー

破壊的⼲渉により分⼦振動の放射光を直接観測︕

l Cr:ZnSモード同期レーザー l “分⼦の指紋領域”へ波⻑変換

l ラマンソリトン周波数シフト
l 光パラメトリック発振
l パルス内差周波発⽣
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超⾼速分光・量⼦制御
物質を原⼦・分⼦レベルで観測・制御することは、現代科学の⼤きな⽬標の⼀つです。
⾚外フェムト秒レーザーを⽤いれば、化学反応や相転移などの超⾼速現象を
直接捉えるだけでなく、それらを積極的にコントロールすることができます。
私たちは、⾚外フェムト秒レーザーをはじめとする光技術を駆使しながら、
⾚外光と物質のコヒーレント相互作⽤を突き詰めることで、
新しい超⾼速分光法・量⼦制御法の創出に取り組んでいます。

光電場駆動の科学
物質内部のクーロン電場に匹敵するほどの⾼強度光電場を物質に作⽤させると、
光の瞬時電場に追随した極めて⾮線形性の強い応答が発現します。
私たちは、これらの光電場駆動現象を利⽤した⼿法の開発に取り組んでいます。
• 光周波数に追いつく光電場検出器

• テーブルトップの真空紫外コヒーレント光源

• 固体の結晶構造解析⼿法
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芦原研究室では、⽣研という総合⼯学研究所の強みを活かして、
固体物理・表⾯物理・化学・エレクトロニクスを専⾨とする研究室や企業との
共同研究を活発に⾏い、分野の垣根を超えた光科学研究を推進しています。
超⾼速光科学分野の実験研究を通して、サイエンスを愉しみ、
アイデアやテクノロジーを⽣み出す苦しみと喜びを経験できます。
興味を持たれた⽅は、是⾮⾒学に来てください。

Ø v＝6 準位への強励起（18000 Kに相当）
Ø 液相で初めて解離反応の誘起に成功︕

l W(CO)6分⼦の結合を切断 l CO2分⼦の多段階振動励起 l CO2分⼦の振動回転波束の⽣成
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Coherent multistep rovibrational excitation using intense midinfrared pulses
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We experimentally demonstrate coherent multistep rovibrational excitation in gas-phase carbon dioxide using
intense midinfrared laser pulses. Ultrafast pump-probe spectroscopy directly observes excited-state rovibrational
lines up to V = 11 state with rotational quantum numbers of J = 0 − 40. The observed signal for each transition
line is found to oscillate with the pump-probe delay time, attributed to rotational beats based on higher-order
nonlinear response function theory. These results indicate generation of rotational wave packets in the high-lying
vibrational states, which paves the way toward mode-selective stereochemistry at the electronic ground-state.
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Introduction. Controlling molecular processes with coher-
ent laser sources remains a topic of great interest [1–7]. In
contrast to traditional thermodynamic methods that depend on
temperature and pressure, the direct control of quantum states
through coherent light-matter interactions offers a means to
drive chemical reactions with enhanced efficiency and selec-
tivity. One effective knob of coherent control is the vibrational
degree of freedom. Chemical reactions can be directed along
a specific pathway by exciting the key reagent vibration
in reactant molecules through electronic, infrared, or Ra-
man processes [8]. Another promising knob is the rotational
degree of freedom. The mutual orientation of interacting
molecules has a great impact on bimolecular reactions and
gas-surface reactions, known as stereodynamic effects [9,10].
Various schemes for aligning or orienting molecules have
been demonstrated, such as adiabatic nonresonant laser in-
teraction [11,12], nonadiabatic (impulsive Raman) excitation
[13], optical centrifuges [14], and resonant THz excitation
[15,16].

Infrared radiation offers a distinctive way to excite both
vibrational and rotational motions of molecules while remain-
ing in the electronic ground state. Since direct excitation
to highly-excited rovibrational states is inefficient due to
the small transition dipole moment, step-wise excitation that
passes through a series of intermediate states is a more
promising route. Although this approach has faced the de-
tuning caused by molecular anharmonicity; the transition
frequencies decrease while climbing the ladder, recent ad-
vancements in infrared ultrafast lasers that cover the multiple
transitions have opened up the way to efficient vibrational
ladder climbing (VLC). The VLC has been applied to a va-
riety of molecules, including metal carbonyls [17,18], NO
[19], CH2H2 [20], Hb − CO [21], and amino acids [22], and
has been shown to trigger ground-state dissociation of small
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molecules in the gas phase [17,18,20]. Down chirping has
proved useful in achieving efficient VLC by maintaining res-
onance with the subsequent steps [23], and arbitrary pulse
shaping has been exploited for selective population of the
excited vibrational states [24]. Furthermore, in combination
with plasmonic field enhancement, ground-state dissociation
of W(CO)6 in the condensed phase has been recently demon-
strated [25].

Despite the intensive studies, however, most of them have
only focused on vibrational excitation. In the condensed
phase, rotational states can be ignored due to quenched ro-
tational motion. However, in the gas phase, the rotational
motion is well quantized and rotational excitation inevitably
occurs together with vibrational excitation. Therefore, there is
still much to be explored in terms of implementing rotational
excitation in addition to vibrational excitation simultaneously
for achieving even greater control over molecular reactions.
In this Letter, we report on experimental demonstration of
coherent multistep rovibrational excitation in the antisymmet-
ric stretching mode (ν3) of gas-phase carbon dioxide (CO2)
via intense midinfrared pulses (Fig. 1). By use of spectrally
resolved pump-probe spectroscopy, we prove generation of
rotational wave packets (RWPs) at vibrationally excited states
of V = 0 − 11.

Experimental method. We prepare a homemade gas cell
with the optical path length of 1 mm, same as the spatial

FIG. 1. Schematic of coherent multistep rovibrational excitation
with midinfrared laser pulses.
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l 多段階振動励起に最適なパルス波形の探索
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⾓度分布の時間発展


