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研究成果の概要（和文）：強レーザー場を用いた量子状態空間の分割を利用することにより、レ

ーザーを用いた量子制御手法を分子系に応用する際の課題である(1) 緩和過程の回避、(2) 量

子制御に要する時間スケールの調整、(3) 多準位量子系に対する物理的制御描像の提示、の３

点を解決することが出来た。また、本手法をチオホスゲン分子に適用したところ、位相緩和を

効果的に回避しながら、πパルス法等の確立された従来法による量子制御が可能であることを

示すことが出来た。 

 
研究成果の概要（英文）： 
In this study, we have developed a new quantum control scheme utilizing the effective 
decomposition of quantum space brought by the irradiation of intense CW-laser fields, 
which makes it possible to solve three major problems in applying coherent laser control 
scheme to various molecules, i.e., (1) elimination of dissipation process, (2) manipulation of 
time scale of control process, (3) clarification of physical picture for quantum control of 
multi-level system.  We have successfully applied the present method to Thiophosgene 
molecule and shown that the dissipation process can be effectively eliminated while the 
system dynamics can be controlled by well-established conventional control schemes such 
as π-pulse method.  
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１．研究開始当初の背景 
 レーザーの技術革新がもたらした短パルス・

高出力化を背景に、従来観測手段として用い

られていたレーザーを、目的の量子状態へ遷

移させるための道具として活用する、「量子制

御」の概念が広く受け入れられる様になってい

た。量子制御理論の黎明期には、二つの定常
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レーザーの位相差を利用した生成物の分岐

比制御、チャープパルスによる段階的遷移

の促進、Λ型３準位系における誘導ラマン

断熱通過法等、光学過程の物理描像を基に

した研究が活発になされた。一方で、一般

的な分子系を抽象的な制御対象と捉え、望

みの量子状態へ導くレーザー場を数学的手

法と数値計算を用いて最適化する一般量子

制御理論も数多く提案されてきた。 
 上述の量子制御法は一定の成果を収めて

いるが、分子系への応用を見据えた更なる

発展のためには、３点の課題 

①緩和過程の回避 

②量子制御に要する時間スケールの調整 

③一般的な多準位量子系に対する物理的

制御描像の提示の克服 

が急務であった。 

 

２．研究の目的 
本研究の主目的は、強レーザー場によっても

たらされる空間分割現象を利用して、中間準

位に緩和過程を有する一般的な多準位量子

系に対して、上述の①から③の課題を克服で

きる新たなレーザー量子制御手法を構築する

ことである。この研究成果によって、量子系に

関するあらゆる情報量（準位の占有量、量

子力学的位相）の制御を可能とするコヒー

レント量子制御の対象範囲が広がり、量子

素子操作の実現や精密なレーザー反応制御

等への応用が期待される。 

 
３．研究の方法 
本研究は以下に示す手順によって遂行する。 
(1) 一般の多準位量子系をＰ-Ｑ空間に分割

するために必要とされるレーザー照射

条件を、射影演算子法[H. Feshbach, Ann. 

Phys. 5, 357 (1958)]を用いて理論的に明

らかにする。この際、強レーザー場と分

子系との相互作用を適切に取り扱うた

めに、光子場を量子化して得られる数状

態と分子の固有状態とのテンソル積（ド

レスト描像）を基底として採用する。ま

た、制御対象の量子系動力学を得るため

にシュレディンガー方程式のグリーン

関数表示に射影演算子法を適用するこ

とにより定式化を行う。ここで、Ｐ、Ｑ

空間をそれぞれ、「（直接的光学遷移が許

されない）制御対象準位からなる部分空

間」、「緩和過程が付随する中間準位から

なる部分空間」と定義しＰ空間の変数の

みで構成される制御対象系のグリーン

関数、すなわち制御対象系のシュレディ

ンガー方程式を得ることが出来る。 

 



 

 

図１ 強レーザーによる空間分割の描像 

(2) 射影演算子法を用いて得られるＰ空間

のグリーン関数の形式がレゾルベント

形式に似た形で与えられることを利用

すし、擬似レゾルベント形式中のハミル

トニアン演算子に対応する部分の複素

変数 z 依存性を無視することによって、

有効ハミルトニアンを定義する。 

(3) 緩和過程を含むモデル多準位系に対し

て、(1)、(2)を中間準位に緩和過程が存

在するモデル系として「梯子型」と「枝

分かれ型」の２種類の４準位系、及び「枝

分かれ型」５準位系を採用し、これらの

モデル系に対して「２準位（Ｐ空間）＋

２準位（Ｑ空間）」または「３準位（Ｐ

空間）＋２準位（Ｑ空間）」の空間分割

が実現されることを数値実験で確認す

る。また、より具体的な分子系に近い

Bixon-Jortner モデルや、実在するチオ

ホスゲン分子に対して完成された制御

理論を適用しその有用性を明らかにす

る。 
 
４．研究成果 

(1) 上記の方法に従って定式化をによりＰ

空間の変数のみで構成される制御対象

系のグリーン関数の表式中のレーザー

パラメーター依存性を詳細に検討する

ことにより、Ｐ、Ｑ空間を擬似的に孤立

化させるために必要なレーザー照射条

件を明らかにすることができた。この結

果、Ｐ－Ｑ空間の分離は、Ｑ空間内の準

位を強レーザー場によって強く結合さ

せることによって実現されることが明

らかになった。 
(2) また、射影演算子法を用いて得られるＰ

空間のグリーン関数の形式がレゾルベ

ント形式に似た形で与えられることを

利用し、この擬似レゾルベント形式中の

変数 z にＰ空間の零次の縮退したエネ

ルギーを代入することによって、孤立化

されたＰ空間の動力学を規定する有効

ハミルトニアンの導出に成功した。 
(3) 緩和モデル系として中間準位が等間隔

に分布するバックグラウンド準位と均

等に結合する Bixon-Jortner モデルに

本理論を適用して、中間準位を制御対象

空間から分離することを試みた。数値計

算の結果、中間準位からの準位分布の流

出（緩和過程）を抑制でき、始状態から

終状態へのほぼ 100%分布移動が可能

であることが示された。さらに、実際の

分子として多くの振動モードが非線形

相互作用によって結合している SCCl2

分子について本手法を適用し、特定の

CS伸縮運動モードの選択励起が可能で

あるかを FORTRAN による数値計算シ

ミュレーションによって検証した。この

結果、中間状態と始・終状態間を直接レ

ーザーによって結合させた場合は、５

０％程度の分布の損失（多モードへのエ

ネルギー散逸）が生じる（図２）。 

図２ 中間状態へ直接励起した場合の準位分

布の時間変化 

 
一方、補助準位を導入し空間分割用レー

ザーを照射し、中間状態と補助準位を強

結合させた場合は散逸過程が著しく抑

制されほとんど準位分布がバックグラ

ウンド状態へ流出することなく、最終目

標準位へ遷移させることが可能である

という計算結果が得られた（図３参照）。

これより、本手法を用いることによって、

【準位分布の損失】 



 

 

９８％程度の収率で SCCl2 分子の選択

的励起が可能であることが判明した。 

図３ 補助準位を用いた場合の準位分布の

時間変化（IVR による損失が小さい） 

 
コヒーレント量子制御は、対象を分子

振動の動力学に限れば化学反応制御に

対応する。しかし、量子系に関するあら

ゆる情報量（準位の占有量、量子力学的

位相）の制御を可能にするこの制御描像

は、近年精力的に研究されている量子素

子の創製、及びその操作の実現にも密接

に関連しており、将来その様な関連分野

の発展に寄与出来る理論的な成果を上

げられたといえる。 
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