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4.21 レーザー唱による分干の動力学過穣制御の理論的観説
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In this study， we study control of atomic剖 ldmolecular processes by laser fields. 

Conbination of theory of nonadiabatic transition and Floquet formalism provides several 

new schemes of laser control.温xampleιshownhere are， (l)One"photon and two photon 

selective excitation of atoms， and (2) Selective dissociation of HI molecule. Numerical 

calculations are made to examine the efficiency and robustness. 

Keywords: Quantum control， Non-adiabatic transition， Quadratic chirp， Selective excitation， 

Selective dissociation 

1. はじめに

非断熱遷移は、様々な原子分子過程で重要な役割を果たしており、例えば、時間依存の外場によっ

て誘起された量子過程は、外場のパラメータを固定した断熱状態聞の非断熱遷移として捉えることがで、き

る。つまり、非断熱遷移の制御に関する議論は、様々な原子分子過程の制御(量子制御)を可能にし、ま

た、量子制御に対する一般的な知見を与えることが期待される。

一方、定常レーザー中での量子過程は、ノミルトニアンをFloquet表現で、表すことで、定常状態と同様

の取り扱いができる。即ち、 Floqet理論と非断熱遷移理論を組み合わせれば、非定常レーザー場中で

の量子過程を、 Floqet状態を断熱状態とした非断熱遷移の問題として捉えることがで、きる。

本研究では、このような考え方に即し、我々の構築した非断熱遷移制御の理論をレーザー制御へ拡張

した。非断熱選移制御の基本的な考え方は、以下のとおりである。
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多くの場合、非断熱遷移は断熱パラメータ(例えば時間や分子の反応座標)に対して局所的な現象で

あり、遷移を伴う極短い領域を除いて系は断熱的に発展すると考えられる。断熱的な領域では、遷移は

起こらず波動関数の位相だけが変化するが、その変化の仕方は個々の断熱状態のエネルギーによって

異なる。つまり、非断熱領域を複数回経験すれば、終状態は様々な履歴を持った確率振幅の重ね合わ

せとして表され、干渉の効果が強く影響するω この干渉の効果を調節することで非断熱選移の制御が可

能となる。複数回の非断熱遷移を引き起こす方法として、我々は、分子の振動を利用するもの(分子が非

断熱領域を通過するたびに遷移が起とる)と、時間に対し周期的に外場を掃引するもの、の2つを考え、

それぞれに対する制御理論を構築した。)]，[2Jo

本研究では、分子の振動を利用した制御の例左して、日I分子の選択的解離過程を、振動外場を利用

する例として、原子の選択的励起過程を取り上げ、それぞ、れについて数傭計算を行った。

2. HI分子の選択的解離

基本的な理論は、文献[1]と同様である。制御の手順は、まず、 (1)特定の振動励起状態を生成するに

のとき基底状態に存在確率があっても構わない)、 (2)電子励起状態への遷移をするレーザーを照射す

る。この電子励起状態は解離型のポテンシャルになっていて、この状態から分子は解離するものと考える。

このとき、電子励起レーザ←場中での分子過程は、 Floquet状態で、考えると、束縛形のポテンシャルに

解離型のポテンシャルがL長で、交わるとしヴポテンシャル交差の問題に帰着される。

2つのポテンシャルが異なる傾きで交差している場合(図1(a))、tlとt2の間での分子の振動により交

差点を何度も通過することになる。そのため干渉が起とり、との交差点を右から左へ通り抜ける確率は、

函1(b)のように特定のエネルギ」で、O~となる、ことが証明できる。との現象金利用して選択的な解離を引き

起こすことが出来る。本研究では、 HI分子の解離過程を取り上げた。 HI分子の断熱ポテンシャルは、図

2のようになっている。図中の3つの電子励起状態は、全て解離型で非常に接近しているため、普通の光
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解離の方法では、解離生成原子の電子状態を区別して解離させることは出来ない。しかし、完全反射現

象を用いれば、特定の電子状態を経由した解離を完全忙抑制することが出来る。ここでは、 2番目と4番

目の励起状態を経由せずに、 3番目の励起状態のみを経由した解離を引き起こすことを目標とする。

文献[1]の完全反射の公式から導き出された条件下での解離ブラックスの時間変化を表したグラフが図

3である。幽3(a)がvニ 4を初期状態とする場合で、函3(b)がv=Oを初期状態とする場合で、ある。この図

からわかるように、 v=Oからの解離は殆ど起きていない。また、 v=4からの解離で、は、 v=3からの解離が

殆どで、ほかの状態からの解離が起きていないことがわかる。つまり、初期状態としてv=4あるいは、 v=

4とv=Oの混合状態を用意すれば選択的解離が完全反射現象によって可能になることが判る。

(a) v=4からの解離ブラックス
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3. 原子の選択的励起

基本的な理論は、文献[2J[3J [4Jと同様である。本研究では、 K原子の選択をレーザー周波数の変

動忙よる非断熱遷移を利用して制御することを考える。干渉を起こすためには複数回の非断熱遷移が必

要であり、このことは、複数回、共鳴周波数を経験しなくてはならないことを意味する。今回は、周波数の

変動が時間に対して2次関数で与えられる、 2次チャープを採用した。

制御を達成する条件は文献[3J[5Jに従って WKB理論に基づく解析解を用いたが、その条件の下での

励起確率の計算は、結合方程式法による数値計算を行った。結合方程式には、 4Sから 4D(3/2)までの1

0状態までを取り入れた。 2電子励起状態や連続状態は含まれていない。

初期状態を基底状態の4S状態、終状態を4P状態とする制御を考えた。終状態の4Pには、 4P(3/2)と4

P(1/2)の2つの状態があり、この二つの状態聞には、約57.7cm-1程度のギャッフ。が存在している。非断

熱制御の解析理論に従って、それぞれの状態へ選択的に100%励起する条件を見出した。 図4(A)が

4P(1!2)を終状態とした場合で図4(B)が4P(3/2)を終状態とした場合の結果ある。上のグラフが各時刻
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でのそれぞれの状態に存在する確率で、下のグラフが時間の関数としてのレーザー周波数である。この

グラフから解るように、-E!.は、両方の励起状態への遷移が起こっているが最終的に干渉の効果で特定

の状態への励起が100%の確率で起こっている。また、励起に要した時間が600ps以内で、ある。 2つの

状態聞のエネルギー間隔が品、だどして、その状態そ完全に区別するには不確定性原理から lf = h 

/正程度の時間を要する。この場合、不確定関係から類推される選択励起に要する最短時間は約580

psであり、不確定性限界に近い短時間での制御が達成されていることを示している。
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