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1. はじめに  
	 コヒーレント制御は、物質の量子状態を光

で直接制御する技術である。現在、物理や化

学、生物系など様々な分野へ応用されている

が、中でも分子系光反応の制御は究極の目標

といえる。しかし効率的な光反応制御の実現

には、パルス光の照射タイミングや波形整形

等を適切に制御する必要があり、数値解析に

よる予測が極めて重要になる。 
	 本研究では、FDTD法を Schrödinger方程式
に適用した FDTD-Q 法 [1]を光異性化反応系
に応用し、分子波束ダイナミクスを簡便に計

算できる数値解析法を構築したので報告する。

Pump-dump 法による光異性化反応のコヒーレ
ント制御[2]を例に本解析法の有用性を示す。 
2. 解析モデル  
	 解析モデルの概念図を図 1 に示す。文献[2]
と同様、3,3’-diethyl-2,2’-thiacyanine iodide 分
子（NK88）を対象として、pump-dump法によ
る光異性反応を FDTD-Q 法で解析する。まず
初期状態でトランス体にある NK88 を pump
パルスにより励起状態へと遷移させる。次に

遅延時間τ後に dump パルスを照射し、励起
状態に形成された分子波束をシス体へと遷移

させる。断熱ポテンシャルおよび分子パラメ

ータは文献[2]の値を採用する。また pump お
よび dumpパルスはそれぞれ中心波長 402 nm、
872 nm のガウスパルスとし、Franck-Condon
解析から準位間遷移が効率的におこる波長を

選んだ。Pump-dump 間遅延時間 τ を変化させ

ながら、シス体の準位数を計算し、最も効率

良く異性化を誘起する最適遅延時間 τ を求め
る。また遷移効率はパルス幅にも依存するた

め、パルス幅を変化させながら同様の解析を

行う。 
3. 結果  
図 2に解析結果の一例を示す。パルス幅 30、 

40、50 fsに対するシス体の準位数をそれぞれ
遅延時間 τ の関数としてプロットした。ここ
でパルスの電場振幅はいずれも 108 V/m であ
る。遅延時間 τが約 100 fs、300 fsのときいず
れのパルス幅に対しても遷移効率が高くなっ

ていることが分かる。また、パルス幅が長く

なると全体的に遷移効率が増加する傾向を示

す。この例ではパルス幅 50 fs、遅延時間 95 fs
が最適であり 8.5%が異性化するという結果が
得られた。 
本結果は pumpパルス、dumpパルスともに

同じパルス幅を用いたが、これらを変化させ

ることで遷移効率を上げられる可能性がある。

講演では高強度入射によるRabi振動の影響や
更なるを高効率化を実現する最適パルス幅に

ついて報告する予定である。 
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図 2 シス体準位数の遅延時間τ依存性 
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図 1 解析モデル及び Pump-dump法の概念図 
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