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1. はじめに	 	  
	 コヒーレント制御は、光を用いて物質の量子状

態を直接制御する技術であり、物理学や化学、情

報科学などの幅広い分野で様々な応用が期待さ

れている。特に化学分野では、光反応による反応

収率の向上やその制御の可能性を秘めており、現

在精力的に研究されている。しかし化学反応への

応用においては、パルスの入射タイミングや最適

パルス波形の予測等の解析が難しく、数値計算を

用いた解析が必須となる。そこで本研究では、有

限差分時間領域法(FDTD 法)をシュレーディンガ
ー方程式の解法に適用した FDTD-Q 法[1]を、分
子振動解析に応用し、そのダイナミクスを可視化

する簡便な数値計算法を構築したので報告する。

Pump-dump 法によるホット分子生成のコヒーレ
ント制御[2]を例に、FDTD-Q法の有用性を示す。 

2.	 解析モデル  

	 図１に解析モデルの概念図を示す。実際の実験

系[2]と比較するためにK2分子の基底状態( 1Σg
+ )

と励起状態( 1Πu )を考え、pump-dump法による基
底状態熱振動の光による選択的励起を FDTD-Q
法で解析する。分子の断熱ポテンシャルは、Morse
ポテンシャルを用いて近似し、ポテンシャル変数

は文献[3]を参考にした。Pumpパルスは、波長 631  
nm、パルス幅 70 fs、dumpパルスは、波長 690 nm、
パルス幅 70 fsのガウスパルスとする。フランク

コンドン解析から pumpパルスは励起状態の v=5
の振動電子状態を最も効率よく励起し、また

dump パルスは励起状態 v=5 から基底状態の v=9
の遷移波長に共鳴するように設定した。

Pump-dump間の入射遅延時間をτ[fs]とし、τを
変化させながら、基底状態のν=9 に効率的に遷
移させる最適遅延時間を求める。 
3. 計算結果	  
	 計算結果を図 2に示す。定常状態における基底
状態ν=9の振動準位数をパルス遅延時間τ[fs]の
関数としてプロットした。τ ≈ 300fs、600fs、900fs
で準位数が鋭く増加していることから、効率的に

振電状態を励起できていることが分かる。またτ

を制御することで v=9 の励起を抑制することも
可能であることが分かる。計算結果から得られる

dump パルスの最適入射タイミングの周期はおお
よそ 300fsである。実際の実験では基底状態のν
=7 で最も準位数が増加し、最適パルス遅延時間
はおおよそ 200fsである。これは断熱ポテンシャ
ルを近似した際の誤差だと考えられ、FDTD-Q法
による解析が有用であることが分かる。 
	 発表では、光による熱反応励起とその制御の可

能性についても議論する予定である。 
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図１	 解析モデルおよび pump-dump法の概念図 

 

 図２	 基底状態準位数ν=9のパルス遅延時間τ依存性 
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