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Light trapped in a microcavity composed of a pair of flat mirrors forms a series of resonant 
modes called Fabry-Pérot modes. When the cavity mode energy is resonant with the energy 
of a vibrational transition of a molecule inside the cavity, the cavity photon and the molecular 
vibration mix up and form hybrid states, called vibrational polaritons. In this presentation, we 
will try to observe the ultrafast dynamics of vibrational polaritons by coherent anti-Stokes 
Raman scattering techniques. We choose neat benzonitrile liquid as a sample whose C≡N 
stretching mode is both Raman and IR active. Distributed Bragg reflectors (DBRs) are 
designed to reflect mid-infrared (IR) light while near-IR and visible light are transmissive. 
The formation of polariton is checked with a FTIR spectrometer, and we have observed the 
Rabi splitting of ~34.3 cm-1. We will discuss whether coherent anti-Stokes Raman scattering 
(CARS) techniques can be applicable to observe the dynamics of vibrational polaritons in this 
resonant cavity. 
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２枚のミラーを対向に配置してFabry-Pérotキャビティを構成すると、キャビティ
長に応じて特定の波長の光がキャビティに閉じ込められる。このキャビティモード
のエネルギーをキャビティの中に入れた分子の振動遷移のエネルギーと一致させて
相互作用をさせることで、両者が混ざり合った振動ポラリトン状態が生成する。本
発表では、通常用いられる中赤外光源による分光手法ではなく、コヒーレントラマ
ン散乱の手法を用いて振動ポラリトン状態の超高速ダイナミクスの観測を試みる。 
キャビティミラーとして、中赤外光を反射して、可視・近赤外光を透過するDBR
ミラーを設計し、キャビティ中に閉じ込める分子としてC≡N伸縮モードが赤外・ラ
マン活性を示すベンゾニトリル分子を用いた。キャビティを作製し、FTIRスペクト
ルを計測しつつキャビティ長を調整することで、UP、LPの２つのピークが観測され
た（下図）。両者間のラビ分裂は34.3 cm-1と算出され、振動ポラリトン状態の形成
が確認された。このキャビティ試料を用い、波長700 nm及び830 nmのフェムト秒
パルスを用いてCARS信号を計測し、共鳴条件下とそれ以外の状態でシグナルに変化
が現れるかどうか、議論を行う。 

ラビ分裂
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