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研究成果の概要（和文）：Exact Factorization理論におけるボーム力学の定式化を行うことで、電子・原子核
相関ダイナミクスにおける核に働く厳密な力を定義し、この力により運動する古典粒子の集団は強レーザー場中
の量子ダイナミクスをも再現することを明らかにした。時間依存密度汎関数理論（TDDFT）による電子散乱の研
究を行い、2電子散乱モデル系における厳密な交換相関項を計算することで、交換相関項中の運動項が散乱の記
述に重要であることを明らかにした。電子と陽電子の相関ダイナミクス計算のための多成分TDDFTの開発を行
い、レーザー場中の陽電子吸着水素化リチウム分子に応用して電子・陽電子の運動の結合の重要性を解明した。

研究成果の概要（英文）：We developed Bohmian mechanics in the exact factorization of 
electron-nuclear wave functions and formulated the exact force acting on the nuclei in the 
correlated electron-nuclear dynamics. We revealed that multiple classical trajectories propagated by
 this exact force can reproduce the quantum nuclear motion in the strong field processes. We applied
 time-dependent density functional theory to the study of electron scattering processes in 
materials. We calculated the exact exchange-correlation (XC) potential in a model two-electron 
scattering system and revealed that the kinetic term in the XC potential plays an important role to 
describe the electron scattering processes. We developed time-dependent multicomponent density 
functional theory to study the coupled electron-positron dynamics. We applied the theory to the 
dynamics of a positronic lithium hydride molecule under a laser field and demonstrated the 
significance of the coupling between electronic and positronic motion.

研究分野： 物質科学、物性理論

キーワード： 時間依存密度汎関数理論　電子・原子核相関ダイナミクス　Exact Factorization理論　電子散乱　交換
相関　多成分時間依存密度汎関数理論　電子・陽電子相関ダイナミクス　ボーム力学

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究において、電子・原子核相関系における原子核に働く厳密な力の表式が明らかになった。これにより、強
レーザー場中の量子ダイナミクスをも古典的な運動方程式で記述しうることが明らかになり、励起状態電子・原
子核相関ダイナミクスの第一原理計算手法開発に対して重要な知見を与えた。また、従来難問とされてきた電子
散乱過程の第一原理計算を、時間依存密度汎関数理論（TDDFT）を用いて実行し、正確に電子散乱を記述するた
めに必要な要素を明らかにした。また、物質に応用可能な電子・陽電子相関系の多成分TDDFTの開発に成功し
た。すなわち多成分相関系の励起状態ダイナミクスの第一原理計算手法を世界に先駆けて開発した。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
電子の運動と原子核の運動の相関は、光反応や高強度レーザー場下での反応、固体表面反応、

熱電変換や超伝導など様々なナノスケールの物理現象で重要な役割を果たす。そのため、電子・
原子核相関ダイナミクスの理解は、ナノスケール物理学の中心課題の一つである。 
非相対論の枠組みの中での厳密な多電子・多原子核の相関ダイナミクスは、電子・原子核全波

動関数の満たす全時間依存シュレディンガー方程式を数値的に解くことができれば得られるが、
その計算コストは極めて膨大で、少数の電子と原子核で構成される系を除いて一般には不可能
である。そのため、全時間依存シュレディンガー方程式を近似的に解くための様々な手法が開発
されてきた。 
その中で、電子‐原子核相関を近似するためには、原子核を古典粒子として扱い電子系を量子

力学的に扱う量子古典混合近似が最も広く用いられてきた。その代表的なものが Ehrenfest 法
と Surface-Hopping 法である。しかしながら、その双方とも理論の導出は大きな近似に基づいて
おり、しばしば誤った結果を与えるという問題が指摘されてきた。したがって、これらを超えた
正確な量子古典混合ダイナミクス理論の確立が求められていた。 
また、多電子のダイナミクスを計算するためには、時間依存密度汎関数法(TDDFT)が近年有効

な手法として広く用いられてきた。しかし、現状、その要となる交換相関汎関数は時間に局所的
なものとして近似される（断熱局所密度近似）ことが殆どで、その精度の問題が指摘されており、
交換相関汎関数の改良が求められていた。 
 
 
２．研究の目的 
 
 上記の背景を踏まえ、本研究は、ナノ構造体中の励起状態電子・原子核相関ダイナミクスを正
確に計算するための第一原理計算手法の開発を目指し、以下の３つを達成することを目的とし
た。 
 
(1) 電子・原子核全波動関数を厳密に電子の波動関数と原子核の波動関数に分割する Exact 
Factorization 理論に基づいて、電子と相関しながら運動する原子核に働く厳密な力を明らかに
する。 
 
(2) 励起状態の多体電子ダイナミクスを計算するための TDDFT の精度の向上に向け、電子散乱
過程を正確に記述するための交換相関項の性質を明らかにする。 
 
(3) 多成分相関系の量子ダイナミクスの第一原理計算手法の確立に向け、電子・陽電子相関ダイ
ナミクス計算に向けた多成分 TDDFT を開発する。 
 
 
３．研究の方法 
 
(1) Exact Factorization 理論における原子核の厳密なシュレディンガー方程式に対して、ボー
ムの量子流体力学の定式化を行う。すなわち、原子核の厳密なシュレディンガー方程式に原子核
波動関数の極座標表示を代入し、量子ハミルトン・ヤコビ方程式を得る。この式から得られた原
子核に働く力を用いて、複数の古典粒子に対するニュートン運動方程式を解き、原子核の量子ダ
イナミクスを再現できるかを調べる。計算に用いる系は、水素分子イオンモデルの強光子場中で
のイオン化解離反応および光解離反応であり、これらは従来の電子・原子核相関ダイナミクス計
算手法である Ehrenfest 法や Surface-Hopping 法では記述できない系である。 
 
(2) まず厳密に多体の時間依存シュレディンガー方程式を解くことができる、１次元水素原子-
電子散乱モデル（２電子散乱モデル）を開発する。その時間依存シュレディンガー方程式の解を
用いて、TDDFT における時間依存 Kohn-Sham 方程式の逆問題を解き、電子散乱過程における厳密
な交換相関ポテンシャルを計算する。この時、同じ密度を与える Kohn-Sham 系の初期状態を２種
類用意し、交換相関ポテンシャルの初期状態依存性を調べる。さらに、同じ電子散乱系に対して
ALDA, EXX, VxcS 等の近似交換相関ポテンシャルを用いた TDDFT 計算を行い、厳密な結果との比
較を行うことで、電子散乱の記述に必要な交換相関項の性質を調べる。 
 
(3) 電子・陽電子相関系の多成分 TDDFT の理論開発のため、まず原子核の座標を固定することで
電子密度と陽電子密度を定義する座標系を定める。この座標系を用いて密度と流れ密度を定義
することで、多成分 Kohn-Sham 系の時間依存有効ポテンシャルがユニークに存在することを証
明する。次いで、電子・陽電子ダイナミクスを再現する時間依存多成分 Kohn-Sham (TD-MCKS)方
程式が存在することを証明する。さらに、各瞬間の電子密度と陽電子密度を基底状態の電子・陽
電子相関汎関数に代入する断熱局所密度近似を定式化する。以上の多成分 TDDFT の計算コード
を開発し、レーザー場中にある陽電子吸着水素化リチウム分子の陽電子脱離ダイナミクスおよ



び電子励起ダイナミクス解析に適用し、電子・陽電子相関の重要性を調べる。 
 
 
４．研究成果 
 
(1) Exact Factorization 理論
における原子核の厳密なシュ
レディンガー方程式に対して
ボームの量子流体力学を定式
化し、原子核の厳密な量子ハミ
ルトン・ヤコビ方程式を得た。
その結果から、原子核に働く厳
密な力は、「時間依存ポテンシ
ャル（TDPES）の勾配」と「ボ
ームの量子ポテンシャルの勾
配」の和として表されることを
明らかにした。さらに、この力
を用いて複数の古典粒子に対
するニュートン運動方程式を
解くと、それら古典粒子の位置
の分布のヒストグラムが、原子
核の量子ダイナミクスを再現
することを明らかにした（図
1）。本研究で計算対象とした系
は水素分子イオンモデルのイ
オン化解離反応（図 1左列）お
よび光解離反応（図 1 右列）であるが、その両方の再現において、量子ポテンシャル勾配の力が
必要であることを示した。特に後者は、分子の解離が原子核の量子トンネル効果によって起こる
が、量子ポテンシャルの力がその再現の役割を担っていることを明らかにした。本研究によって、
励起状態電子・原子核相関系における原子核のダイナミクスは、原理的には古典的な運動方程式
で計算できることが明らかになった。 
 
(2) １次元水素原子-電子散乱モデルの時
間依存シュレディンガー方程式の解を用
いて、電子散乱過程における厳密な交換相
関ポテンシャルを計算した（図１下段黒
線）。その結果、どのような初期状態を用
いても、電子散乱が起こる際に厳密な交換
相関ポテンシャルは複雑な peak 構造や
valley構造を示すことが明らかになった。
この peak 構造や valley 構造の役割を調
べるために、ALDA を含む様々な従来の近
似交換相関項を用いて同じ１次元水素原
子-電子散乱モデルの計算を行い、比較を
行った（図１赤青線）。その結果、従来の交
換相関項は peak 構造や valley 構造を示
さず、正しく反射係数と透過係数を記述で
きないことが明らかになった。詳細な解析
により、従来の近似交換相関項が正しく電
子散乱を記述できないのは、この peak 構
造や valley 構造の欠如によるものである
ことを示した。さらに、この peak 構造や
valley 構造が、交換相関項中の「運動項」
として定義される項（図１緑線）に由来す
るものであることを明らかにした。さら
に、電子散乱過程を正しく記述する交換相
関項の開発に向けて、交換相関項の運動項
以外の部分である「相互作用項」を近似し
た VxcS 汎関数の精度について調べた。そ
の結果、初期状態の波動関数を相互作用の
ある系の初期状態と同じものにすること
により、電子散乱が始める直前（２つの電
子が接近して相互作用が強くなる直前）までは、精度よく計算できることを明らかにした。本研

図 1. 厳密な力によって運動した古典粒子の位置のヒストグラム
（赤）と厳密な原子核の密度（黒）のスナップショット。青は TDPES
で緑は TDPES と量子ポテンシャルの和。（発表論文(7)より転載） 

図 2．黒線：厳密な電子密度のスナップショッ
ト（上段）と、各時刻の厳密な交換相関ポテン
シャル（下段）。赤青：様々な近似交換相関項に
よる結果。（発表論文(5)より転載） 



究によって、TDDFT を用いて電子散乱を計算するための交換相関項の性質が明らかになった。 
 
(3) 原子核の座標を固定した座標系を用いて
密度と流れ密度を定義することで、互いに相
関しながら時間変化する電子密度と陽電子密
度の組を再現する、相互作用のない系（多成分
Kohn-Sham 系）の時間依存有効ポテンシャルが
ユニークに存在することを証明した。この証
明に基づき、電子・陽電子ダイナミクスを再現
する TD-MCKS 方程式が存在することを証明し
た。次に、TDDFT における最小作用の原理を多
成分 TDDFT の枠組みに拡張し、TD-MCKS 方程式
中の有効ポテンシャルの厳密な表式を示し
た。さらに、時間依存電子・陽電子相関項に対
して、各瞬間の電子密度と陽電子密度を基底
状態の電子・陽電子相関汎関数に代入する断
熱局所密度近似を定式化した。以上の多成分
TDDFT の計算コードを開発し、レーザー場中に
ある陽電子吸着水素化リチウム分子の陽電子
脱離ダイナミクスおよび電子励起ダイナミク
ス解析に適用した（図 3(a)：ダイナミクス中
の電子密度（黒線）と陽電子密度（赤線）のス
ナップショット（yz 方向に積分したもの）、
(b)：同時刻のそれぞれの有効ポテンシャル
（分子軸上））。レーザーエネルギー等のパラ
メータを変えて計算結果を比較した結果、レ
ーザー場中で電子と陽電子はお互いに相関し
た複雑な運動をすることが明らかになり、陽
電子脱離に最適なレーザーパラメーターを予
測するために本多成分 TDDFT 法が有効である
ことを示した。また、レーザー場下で陽電子は
電子の振動を抑制するように動き、その結果、
共鳴電子励起が抑制されることを明らかにし
た（図 4）。すなわち、陽電子による、電子の
外場応答に対する遮蔽効果という、新しい陽
電子物理を明らかにした。以上の結果から、本
研究で開発された多成分 TDDFT 法が、有用な
多成分相関系の励起状態ダイナミクスの第一原理計算手法であることが示された。 
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