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レーザーコヒーレント制御とは、レーザー光により物質の波

動関数の振幅・位相を制御する手法である。赤外光は分子振動

に共鳴するため、分子の振動コヒーレント制御に用いることが

できる（図 1）。これまでに、赤外パルスにより１つの振動座標

に沿った分子の解離反応(1)を誘起が行われてきた。一方で反応

座標は複数の振動モードで表される場合が多く、複数のモード

をコヒーレントに制御できれば，より多くの化学反応に対象を

拡げることができる。 

化学反応を誘起するには、分子振動を高いエネルギー準位に

励起すること（高振動励起）が必要である。その手法として、

赤外励起によって振動量子数を１つずつ上昇させる振動ラダ

ークライミング制御と、複数ある励起経路から生成された波動

関数同士の干渉（経路間干渉）制御がある。そこで本研究では、

２自由度の振動励起効率を最大化する波形整形中赤外パルス

の設計および解析を理論・実験の両面で行った。前回までの発

表(2)では、RDC分子の２自由度、対称・反対称モードの結合音

モード（図 2 の AS 1,1 ）の励起効率制御を、経路間干渉操作

により行った。今回は、経路間干渉に加えラダークライミング

効率制御を同時に行い、励起効率向上を目指した。さらに、数

値計算ではリウヴィル経路解析により、励起効率を最大にする

パルス波形を探索した。 

結合音バンドへの励起効率制御には、Path 1,Path2 それぞれ

のラダークライミング効率を最適化した後、Path1 と Path2 の

干渉が強めあうように Path2に位相遅延を付加した。図 3は

に対する結合音バンドへの励起効率制御の計算結果であり、

ラダークライミング効率を最適化した場合と最適化していな

い場合を示した。計算・実験どちらの場合も経路間干渉による

励起効率の変化を示し，ラダークライミングを最適化した場合

の励起効率は、最適化していない場合に比べ、向上した。以上

示したように、ラダークライミングと経路間干渉を同時に制御

することで、それぞれの操作のみを行った場合に比べてより高

い励起効率が達成されることが示された。 
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図(a)振動コヒーレント制御による 

化学反応の誘起 

(b)RDC分子のエネルギー準位図 

(c)位相遅延に対する結合音への 

励起効率変化 
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