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1.　　はしがき

近年,極超短(アト,フェムト秒)レーザーパルス発技法の開発により,分子の核振

動および分子内電子の運動の実時間観測が可能になった｡さらに,量子制御理論の発展に

より核と電子運動の制御に向けた研究も進展しつつあるo

我々は,これまでパルスレーザーを用いる化学反応の量子制御の理論研究を行い,

特に,キラル分子(光学異性体)のラセミ体からの分離に関する方法を提案してきた｡単

純に考えると,キラル分子は非対称ポテンシャルを持つため,一方向性の運動を誘起させ

やすいと考えられる｡我々はこのキラル分子の非対称性に着目して,キラル分子の分子内

大振幅振動は直線偏光パルスによって一方向運動(内部回転)に変えられることを示した｡

例えば,キラル分子の官能基を回転させることができるo　この新規な現象の回転機構の理

論的解明の発展として,本基盤研究では次の2つの課題について研究を行った｡

( 1)光誘起キラル分子モーター･機械の量子設計

(2)キラル分子内電子運動の量子制御

( 1)光誘起キラル分子モーター･機械の量子設計に関して,官能基一個をもつ光誘起

キラル分子モーターの理論設計を行い,特に,フェムト秒時間内で左右回転を制御する

手法を開発した｡さらに､光と相互作用する官能基に加えて､光と直接相互作用しない

が内部回転機能を有するメチル基のような置換基をもつ分子を取上げ､光駆動2自由度

回転の時間発展を記述する理論を構築した｡この最小分子機械は量子機械でありマクロ

な機械との相違､類似性を明らかにするために､官能基からメチル基へ回転角運動がど

のようにして伝達されるのかを2つの回転子の回転角運動量相関を評価することによ

り解明した｡

(2)キラル分子内電子運動の量子制御に関して,純エナンチオマ-の価電子を直線偏光

パルスレーザー照射により生成させ､分子環上で回転させることが出来ることをシミュレ

ーションで明らかにした｡直線偏光パルスは角運動量をもっていないので､これまでの考

えでは､電子を回転させる能力はないと思われる｡しかし､分子がキラリティーをもつこ

とで非対称の電子ポテンシャルを生じ､これにより電子が回転する｡その研究成果は,国

際化学雑誌Angew. chemie lnt. Ed.のコミュニケーションにVIP (yerylmportant空aper)とし

て掲載された｡また,当研究室において開発された量子最適制御法をこの系に適用するこ

とにより､一方向回転を制御するレーザーパルスを理論設計したo　さらに､最適制御結果

を解析することによって､非定常電場のパルスレ-ザ-ではなく2波長定常レーザーを用

い､電子波動関数の位相を制御する(コヒ-レント制御)によっても電子回転を制御する

ことが出来ることを新たに見出したo　この研究成果はナノキラル分子系の7t電子環電流の

制御研究の基本原理を与えるものである｡



このように,我々は光励起キラル分子の核･電子動力学の制御に関する基本原理を与える

ことに成功した｡今後は,この核･電子動力学を分子科学の領域で確固とするため,電子

状態コヒ-レンス(重ね合わせ)の時間発展における核運動効果の解明や環電流誘起磁場

の発生と新しい分子キラリティーの識別法,環電流の観測法などについて研究を加速させ

ることが重要である｡

最後に,本研究に協力をしてくれた大学院理学研究科化学専攻数理化学研究室の

院生諸君にこころより感謝いたします｡
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