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研究成果の概要（和文）：超短パルス・高強度レーザーを用いた実験は物質の高励起や多重電離, 電子相関の絡
む複雑な現象を観測するため, 実験単独では, あるいは不完全な理論では, その解釈や予測が極めて難しい. 確
実な予言力のある精密な理論・計算手法の飛躍的発展が不可欠である.
本研究で はこの課題を解決するために時間依存の軌道関数を用いた時間依存結合クラスター理論を定式化し、
多項式計算コスト、サイズ無矛盾性、ゲージ普遍性を同時に満たす新しい時間依存多電子理論を確立した。

研究成果の概要（英文）：Experiments using ultrashort and high-intensity laser pulses observe complex
 phenomena such as bound excitations, multiple ionizations involving electron correlations, so it is
 extremely difficult to interpret or predict the experiments alone or with incomplete theory. It is 
indispensable to make rapid progress in accurate theory and calculation methods with reliable 
prediction.
To solve this problem, in this study, we formulate a time-dependent coupled cluster theory using 
time-dependent orbital functions and establish a new time-dependent multi-electron theory that 
simultaneously satisfies polynomial calculation cost, size consistency, and gauge invariance.

研究分野：理論化学

キーワード： 結合クラスター理論　アト秒科学　高次高調波発生
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研究成果の学術的意義や社会的意義
アト秒科学は光物質科学の最先端として注目を集めているが、実験単独では解釈が極めて難しい. 例えば
Calegariらはフェニルアラニン分子に極端紫外X線パルスを照射して一重電離状態の波束を生じさせ, 近赤外プ
ローブによる二重電離収率の振動から超高速電荷マイグレーション (核の動きを伴わない電荷移動) を観測した
と報告した [Calegari et al. (2014)]. しかしその根拠 は「核の動きにしては速過ぎる」という消去法的論法
に大きく依存している. 本研究では、当該分野が永続的な学問領域として確立し, 実社会に貢献する成果を生み
出すために必要な信頼性の高い新理論を確立した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。
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１．研究開始当初の背景 

アト秒科学は光物質科学の最先端として注目を集めているが、実験単独では解釈が極めて難し
い. 例えば Calegari らはフェニルアラニン分子に極端紫外 X 線パルスを照射して一重電離状態
の波束を生じさせ, 近赤外プローブによる二重電離収率の振動から超高速電荷マイグレーショ
ン (核の動きを伴わない電荷移動) を観測したと報告した [Calegari et al. (2014)]. しかしその
根拠 は「核の動きにしては速過ぎる」という消去法的論法に大きく依存している. 

 

 

 

２．研究の目的 

1．で述べたように、超短パルス・高強度レーザーを用いた実験は物質の高励起や多重電離, 電
子相関の絡む複雑な現象を観測するため, 実験単独では, あるいは不完全な理論では, その解釈
や予測が極めて難しい. 確実な予言力のある精密な理論・計算手法の飛躍的発展が不可欠である.

そこで本研究では、時間に依存する軌道関数を用いた時間依存結合クラスター理論を定式化し、
多項式計算コスト、サイズ無矛盾性、ゲージ普遍性を同時に満たす新しい時間依存多電子理論を
確立することを目的とする。 

 

 

 

３．研究の方法 

時間に依存する軌道関数を用いた時間依存結合クラスター理論を定式化し、多項式計算コスト、
サイズ無矛盾性、ゲージ普遍性を同時に満たす新しい時間依存多電子理論を確立するために、 

(i) 時間依存変分原理に基づき時間依存結合クラスター理論における軌道関数と展開係数
の運動方程式を導出する。 

(ii) 原子における多電子ダイナミクスに適用するために極座標上の球面調和関数展開と同
系座標の有限要素離散値表現基底を用いた計算コードを開発する。 

(iii) 分子における多電子ダイナミクスに適用するために一般の曲線座標上の有限差分法を
用いた計算コードを開発する。 

(iv) 上記コードを OpenMP+MPIによって並列化する。 
(v) 上記コードを原子・分子における強レーザー場誘起多電子ダイナミクスに適用する。 
 
 
 
４．研究成果 
次式で与えられる、時間に依存する軌道関数を用いた時間依存結合クラスター理論を定式化し、
多項式計算コスト、サイズ無矛盾性、ゲージ普遍性を同時に満たす新しい時間依存多電子理論を
確立した。 

 

 

 

 

ここでΨは全電子波動関数、Φrefは参照波動関数、τは励起強度、𝐸̂は励起演算子である。 

具体的には 
 

(i) 時間依存変分原理に基づき、時間依存結合クラスター理論における軌道関数と展開係数
の運動方程式を導出した。 

(ii) 原子における多電子ダイナミクスに適用するために極座標上の球面調和関数展開と同
系座標の有限要素離散値表現基底を用いた計算コードを開発した。 

(iii) 分子における多電子ダイナミクスに適用するために一般の曲線座標上の有限差分法を
用いた計算コードを開発した。 

(iv) 上記コードを OpenMP+MPIによって並列化した。 
(v) 上記コードを原子・分子における強レーザー場誘起多電子ダイナミクスに適用した。原

子においては、アルゴン原子（図 1参照）、アルカリ金属、および遷移金属元素の高次高
調波発生における動的電子相関の役割を明らかにした。分子においてはアセチレン分子
の高次高調波スペクトルにおけるレーザー偏光方向依存性を解析した。 
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