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パルスレーザーを用いた光の透過率や反射率の過渡応答には、電子励起やその散乱に伴う振動

のコヒーレントな運動を実時間で追跡するための情報が含まれる[1]。特に金属のナノ構造に光照

射した場合には、ラマン増強効果(SERS)によって金属表面の分子の振動の情報を得ることができ

る[2]。本研究では、15-carboxy-1-pentadecanethiol (CPDT) 分子の C16アルカン鎖を 銀のナノ粒子

にチオール基で結合させ、その光透過率の変化を 7.5fs の光パルスを用いたポンプ=プローブ法で

求めた。この過渡応答のフーリエ変換（Fig. 1）では CPDT分子の振動に概ね対応する成分が含ま

れていた。これらの成分のピークには、液体 CPDTから銀に吸着した影響によるシフトが見られ、

概ね定常光ラマン分光と一致した。また過渡応答の時間分解フーリエ成分を見ると、振動モード

が時間とともに変化していることが分かる（Fig. 2）。特に銀に吸着した場合には、初めに銀に近

い炭素の C-H 振動（図の C,D,E）が強く現れ、その後で分子全体に広がったコヒーレントな C-H

振動（同 A,B）が現れて、最終的に液相のスペクトル（Fig. 2b）に近い形状で定常状態になった。

以上の結果は フェムト秒超短パルスで振動モードの伝搬が追跡できることを示しており、銀粒子

の SERSでは 銀の電子状態の影響を強く受けている部位で特に強くラマン増強が生じ、それが分

子全体の振動に ps 程度の時間で伝搬している

ことを明らかにした。 
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Fig. 2: Time-windowed Fourier- transformed spectra of (a) 
pure CPDT in liquid phase, and those of (b) CPDT 
anchored to Ag nano-particles. Indicated times mean the 
delay of probe after pump.  

 
Fig. 1: Fourier-transformed spectrum of CPDT. 
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