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【序】分子回転周期に同期したテラヘルツ光パルス列による二原子分子の量子共鳴回転励起過程

は，分子配向制御や同位体分離などへの幅広い応用が期待されている[1]．光パルス列によって誘

起される連続的な回転励起と分布局在化のダイナミクスは数値計算による取扱いは容易であるが，

原因と結果を直接つなぐ理論的な解釈が既往の研究によって得られているとは言い難く，目的に

応じた最適なパルス列照射条件を求める際には未だに議論の混乱がしばしば生じている． 

 我々はこれまでにパルス列照射の初期条件から回転分布の時間発展に関する情報を数値計算無

しで導出するための理論研究を行ってきた[2]．本研究ではこれまで均一と仮定して議論を簡略化

していた遷移モーメントの JM 依存性を考慮した数理モデルを対象とし，高い M を持つ回転シリ

ーズ特有のダイナミクスについて議論する．特に，完全な量子共鳴を仮定した際に高い M のシリ

ーズにおいて出現するソリトン状の回転分布の時間発展について数学的な根拠が得られたため，

数値計算との比較も交えて発表する． 

 

【数理解析】分子回転周期と完全に同期した直線偏光のテラヘルツ光パルス列の照射を想定する．

テラヘルツ光が対象の分子の回転共鳴周波数を含む領域において均一な強度分布を持つことを仮

定し，さらに遠心力歪みが無視できる条件，もしくは，位相制御によって完全に補償され得るこ

とを想定する．時間依存シュレーディンガー方程式に回転波近似を施すと，以下の連立方程式を

得ることが出来る． 

 

 

 

ここで CJM(t) は時間 t における準位(J, M) の複素振幅であり，は分子の永久双極子モーメントと均一

と仮定したテラヘルツ光のスペクトル強度の積である．  

 式(1)の時間発展を数理的に解析するために，まず古典的な隣接遷移過程を記述するために利用され

る Karlin-McGregor の定理[3]の量子力学への拡張を行う．式(1)においては遷移モーメントが時間に依

存しないため，解析解を行列の exp で表現することが出来ることを利用すると，以下の表現を導出できる． 

 
 

 

ここで J0 は時刻 0 における初期準位，pl(x)は式(1)の行列要素に対応する直交多項式，w(x)は直交
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関係が成り立つために必要となる重み関数である．既往の文献[4]より式(1)に対応する直交多項式

は超球多項式であることがわかっている．超球多項式を用いて解析解を記述し，さらにいくつか

の漸近近似を施すと，回転準位の励起に対応する確率変数は時間無限大において以下の密度関数

(x)を持つ確率分布に弱収束するという定理を得ることができる． 

 

 

 

ここで B(z)はベータ関数， )(zqn は規格化された超球多項式，また確率変数 x は x=(J－M)/t として物

理と対応している． 
 

【数値計算との比較と考察】 

 図 1 に式(1)を数値計算によって時間発展させた結果と式

(3)との比較例について示す．数値計算はt=500 まで時間発

展させている．数値計算結果は激しい振動成分を含んでいる

が，スムージングによって平均化した分布は式(3)によって描

かれる分布と非常によく一致する． 

 高い M のシリーズにおいて時間発展がソリトン状に観測

されるのは式(3)の 12 Mx の影響であり，この影響は時間発展

の初期準位には依存しない．初期準位によって影響を受ける

のは分布の形状である．まず初期準位が偶数の場合は分布の

右端が無限大に発散する形状となる．逆に奇数の場合は分布

の右端が 0 に収束する．また分布に出現する山のピークの数

は J0－M が 0, もしくは 1 のときには一つであるが，J0－M

が 2 増えるごとにピーク数が 1 ずつ増加する． 
 数値計算結果の時間無限大の分布への収束速度はJ0－M と

M の増加によって急激に遅くなっていく．例えばt=500 の場

合に (J0－M, M)=(0,0) と(J0－M, M)=(0,9)について比較を行

うと，数値計算結果を適切にスムージングした分布と定理に

よる分布の平均二乗誤差はおよそ 100 倍の違いを示している． 

 また今回はテラヘルツ波のスペクトル強度を一定として遷移モーメントの JM 依存性を考慮し

ているが，逆に遷移モーメントがどのような値を取るとしても，テラヘルツ波のスペクトル強度

と遷移モーメントの積を今回のモデルと同様に制御することが出来れば，低い J の準位に分布を

残さない回転分布移動の制御が可能となることが示されている． 
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図 1．数値計算結果との比較の例．

実線が数値計算，破線が定理． 


