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研究成果の概要（和文）：高強度超短パルス光とナノサイズの物質の相互作用で起こる非線形光応答や超高速電
子ダイナミクスに対して、物質科学の第一原理計算に基づく電子ダイナミクスの実時間計算と光の伝搬を記述す
る電磁場解析の方法を組み合わせた計算手法を発展させた。この方法を用いて、薄膜及びナノ構造体とパルス光
の相互作用で起こる非線形相互作用、特に高次高調波発生とその非線形光伝搬を解明した。また、金属ナノ粒子
のプラズモンに現れる量子効果や非線形光応答を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：For nonlinear optical responses and ultrafast electron dynamics caused by 
the interaction of intense ultrashort pulsed light with nano-sized materials, we have developed a 
computational method that combines real-time calculations of electron dynamics based on first 
principles method in materials science with electromagnetic field analysis method that describes 
light propagation. Using this method, we have elucidated the nonlinear interactions that occur in 
the interaction of pulsed light with thin films and nanostructures, particularly the generation of 
higher harmonics and their nonlinear light propagation. In addition, quantum effects and nonlinear 
optical responses appearing in the plasmons of metallic nanoparticles were investigated.

研究分野： 計算光物質科学

キーワード： 非線形光応答　ナノフォトニクス　第一原理計算　高強度超短パルスレーザー　アト秒科学　高次高調
波発生　プラズモニクス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で発展させた理論と計算手法は、原子スケールから経験的パラメータを用いることなく非線形光応答と超
高速電子ダイナミクスを調べることを可能とし、基礎と応用の両面で急速に発展する高強度超短パルスレーザー
を用いた研究の発展に重要な役割を果たすものである。本研究で開発された計算コードはオープンソースソフト
ウェアSALMONに実装し、当該分野の研究コミュニティで自由に活用できるよう整備を進めている。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
本研究を開始する背景の一つは、レーザー技術の発展による極限的なパルス光と物質の相互

作用の研究の急速な進展、さらに光とナノを結びつけた極限ナノフォトニクスの展開がある。極
限的なパルス光と物質の相互作用において、「極限」はパルス光と物質の諸元が 1 原子単位に近
づいた状況での光と物質の相互作用を意味する。時間軸に関しては、1 原子単位よりも短いアト
秒パルスを用いて物質中の電子の運動を実時間で観測することが可能となっている。電場強度
に関しては、1 原子単位に近い高強度パルス光を用いると高次高調波発生のような著しい非線形
光応答が観測され、さらに強度を上げると非熱レーザー加工などの応用に繋がる。空間サイズに
関しては、微細ナノ加工技術の発展により、メタマテリアル・メタ表面や、グラフェンなどの２
次元物質の光応答に関する研究が急速に進んでいる。ナノ物質の空間スケールには、光の波長程
度と、1 原子単位に近いサブ nm サイズという２つがあり、光応答の非局所性や電子の量子トン
ネル効果がもたらす非線形性などに興味が持たれる。 
本研究のもう一つの背景として、物質科学の第一原理計算と、スーパーコンピュータを用いた

大規模計算の発展が挙げられる。物質科学の多くの分野で、第一原理計算は必須の役割を果たし
ている。電子の基底状態を対象とする密度汎関数理論を拡張したものとして、90 年代以降、電
子ダイナミクスを記述する時間依存密度汎関数理論 (TDDFT=Time Dependent Density 
Functional Theory)が発展し、パルス光が固体や分子に生じる電子の運動を、実時間・実空間で
記述する理論と計算が大きく発展している。また、計算機技術は 10 年で 1000 倍の処理能力の
増大を継続しており、我が国では世界最大級のスーパーコンピュータ「富岳」の稼働が間近であ
る。大規模計算によるシミュレーションは実験と並ぶ研究手段として発展しており、パルス光と
ナノ物質の光科学実験を精緻に模擬する数値実験が可能となっている。 
 
２．研究の目的 
本課題名にある「多元的な極限ナノフォトニクス」は、時間軸、光の強度、空間サイズの３つ

の方向に関し、１原子単位に近いスケールで起こる新奇な光と物質の相互作用を解明すること
を目的とする。これを理論と計算科学の視点から捉えるとき、多階層性（マルチスケール）の視
点が重要となる。従来、光の伝搬に関しては、電磁場解析の方法が主要な計算法であった。一方、
物質科学の第一原理計算の分野では、物質の光応答を特徴づける基本的な物理量（例えば誘電関
数）の計算が大きく発展してきた。しかし、これらの電磁気学と量子力学をそれぞれ独立に用い
た理論と計算は、各次元が１原子単位に近いパルス光と物質の相互作用を記述する上で全く不
十分である。極限ナノフォトニクス現象を記述するには、電子に対する量子論と光電磁場に対す
る電磁気学を統合した理論と計算手法が必須となる。このような背景のもと、本研究は以下の課
題の解明を目指すものである。 
・極限パルス光とナノメートルサイズの物質（原子層・薄膜・ナノ構造体など）の相互作用にお
いて、電子と光電磁場の強い結合は、どのような新現象をもたらすのかを明らかにする。 
・上述の現象を記述し予測するために有効な第一原理計算手法を開発する。 
・電子と光電磁場が強く結合した現象が、原子スケールからどのように記述され理解されるのか
を明らかにする。 
・時間・空間・場の強さという３つの軸を自在に制御することにより、どのような応用が期待で
きるのかを探求する。 
 
３．研究の方法 
本研究は、計算科学の方法を用いて、極限的なパルス光（フェムト秒からアト秒までの超短パ

ルス光・高強度パルス光など）と、多様なナノ構造体（原子層や薄膜などの 2 次元物質、ナノ粒
子が 2 次元的に配列したメタ表面など）の相互作用において起こるさまざまな非線形光応答現
象を理解すること、特に時間・空間・場の強度の 3 つの軸を自在に操作することで可能となる特
徴的な光応答を探求し、それを活かした新奇な光デバイス原理に繋がる知見を獲得することを
目的としている。このため、以下に関する研究を遂行した。 
・極限パルス光とナノ物質の相互作用において、電子と光電磁場が強く結合した現象を記述する
ことができる理論と計算手法を整理し発展させる。 
・原子層から数十 nm 程度までの極めて薄い薄膜と強いパルス光の相互作用を、微視的かつ定
量的に理解する。特に、高次高調波の発生・伝搬に対する表面・バルク効果を明らかにする。 
・高強度パルス光と金属ナノ粒子の相互作用に現れる量子効果と非線形光応答を解明する。さら
にナノ粒子が 2 次元平面配列したメタ表面の非線形光応答の特徴を明らかにする。 
 これらに必要とされる数値計算は、我々が中心となり開発を進めているオープンソースソフ
トウェア SALMON (Scalable Ab initio Light-Matter simulator for Optics and Nanoscience)を
用いて行う。本研究で新たに開発した計算方法は SALMON[1]に実装し、光科学研究者が自由に
利用できる整備する。課題の遂行に必要となる数値計算は、「富岳」を含むスーパーコンピュー
タを利用して行う。 



４．研究成果 
 高強度超短レーザーパルスがさまざまなナノ物質に照射して起こる現象を記述する理論と計
算手法の開発、およびそれを応用した研究を展開した。以下で、（１）パルス光と物質の非線形
な相互作用が主として関わる応用、（２）パルス光とナノ物質の非局所な相互作用が主として関
わる応用、そして（３）理論および計算手法に関わる発展に関し、その成果を述べる。 
 
（１）高強度パルス光と薄膜の相互作用と高次高調波発生 
我々は、高強度超短パルス光と物質の相互作用、特に著しく非線形な光の伝搬を物質科学の第

一原理計算に基づき記述する理論と計算手法の開発を長年にわたり行なってきた。この計算方
法を、我々はマルチスケール Maxwell-TDDFT 計算と呼ぶ。入射光が物質表面または薄膜に垂直に
入射する場合については、すでに定式化と計算コードの開発が済んでいる[1]。この方法を用い
て、以下に述べるような研究を行なった。 
図 1 に、計算の概略と解析を行うことができる典型的な物理量を示す。(a)は 1 次元の光伝搬

に対するマルチスケール計算方法を示している。 (b)と(c)は、厚さ 3μmのシリコン(Si)薄膜を
パルス光が伝搬する典型的な計算例を示している。パルス強度が 5×1012 W/cm2 の強い入射パル
スの場合の、反射パルスと透過パルスのフーリエスペクトルを(c)の挿入図に示す。反射波・透
過波とも高次高調波が含まれていることが分かる。このような枠組みを用いて、固体からの高次
高調波に関し、どのような厚さの薄膜から最も強い高調波が発生するのか[2]、反射波と透過波
に含まれる高調波はどのように異なるのか、厚さとともにどのように高調波のスペクトルは変
化するのかなどを明らかにした[3]。図 1(c)の透過波のスペクトルで、およそ 20eV の振動数で
シグナルが消失していることが見出される。これは、20eV 以下のシグナルは薄膜の裏面から発
生し、20eV 以上のシグナルは薄膜の表面から発生するというメカニズムの差に起因する[3]。こ
のような知見は、電子ダイナミクス計算と光伝搬を、マルチスケール手法を用いて連結すること
で初めて得られたものであり、固体からの高次高調波発生デバイスを設計する上で有用な情報
を提供するものである。 
さまざまな物質に高強度パルス光が照射したときの系統的な理解を得ることを目的として、

金属(Al)、半金属(グラファイト)、半導体(Si)、ワイドギャップ誘電体(SiO2)の４つの物質から
なる 50-200nm の厚さの薄膜に、様々な強度を持つ超短パルスレーザーが入射して起こる光伝搬
の第一原理計算を行った[4]。計算で得られた薄膜からの光の反射率と透過率を、入射パルスの
最大強度を横軸にとり示した結果を図 2 に示す。弱い光の場合における誘電関数で記述される
物質の個性を反映した光応答から、光電場が 1 原子単位に近い高強度の光で物質内の電子が瞬
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図 1（左）: 高強度なパルス光が 1μmの厚さ
のシリコン薄膜に垂直入射したときの光伝搬
[2]に対するマルチスケール Maxwell-TDDFT
計算の概要を示す[3]。詳細は本文を参照。 
図 2（上）: さまざまな物質からなる 50-200nm
の薄膜に高強度パルス光が入射したときの反
射率(a)と透過率(b)を、横軸をパルスの最大
強度をとり示す。パルス光の振動数は1.55eV、
パルス長は全長が 20fs[4]。 



時に励起しプラズマ反射が主要となる場合まで、多様な非線形光応答を記述することに成功し
た。その過程で現れる、多光子吸収、可飽和吸収、電子が量子占有分布から古典ボルツマン分布
に変化することによる吸収の変化など、多様な非線形メカニズムを明らかにした[4]。 
 
（２）金属ナノ粒子のプラズモンに対する量子効果と非線形光応答 
金属ナノ粒子を二次元的に周期配列した薄膜であるメタ表面は、粒子の素材・形状から決まる

特異かつ幅広い光物性を発現することで知られている。特に、近年では金属ナノ粒子間距離(ギ
ャップ)が 1nm 未満のメタ表面を自己組織化により安定かつ大面積に作成できる方法が確立し、
基礎科学と応用の両面から注目を集めている。このようなサブ nm 領域では量子効果に由来する
電子輸送が現れ光物性が大きく変動すると考えられる。 
我々はジェリウム模型を用いた TDDFT 計算により、電子輸送がメタ表面の線形および非線形

光応答に及ぼす影響を明らかにした[5]。図 3（左）は、様々なギャップ距離のメタ表面に対し、
光の振動数がプラズモン共鳴の 1/3 程度となる振動数領域で、3次の非線形応答の振る舞いを調
べたものである。そして図 3（右）は、与えられたギャップ距離に対して最も強い 3次の非線形
応答を結んだものである。ナノ粒子間の距離が 0.2nm 程度以下となり、ナノ粒子間に電流が流れ
ることが可能になると、３次の非線形応答が著しく増大することが見出される。このように、ナ
ノ粒子間の距離が量子効果に伴う電子の染み出しと同程度の大きさになると、トンネル機構ま
たはオーバーバリア機構により電流が流れるようになり、その流れ始める領域で非線形応答が
著しく増強することを明らかにした。 
 
（３）斜方入射及びナノ構造体に対する計算手法の開発 
 （１）で述べたように、我々は高強度超短パルス光と物質の相互作用、特に著しく非線形な光
の伝搬を物質科学の第一原理計算に基づき記述する理論と計算手法の開発を長年にわたり行な
い、マルチスケール Maxwell-TDDFT 計算法を発展させてきた。本課題では斜方入射の場合[6]や、
２次元または３次元のナノ物質にパルス光が照射する場合の定式化と計算コードの開発を行な
った[7]。 
 斜方入射に対する定式化では、一様な物質への斜方入射が見かけ上 1 次元の波動方程式に類
似した偏微分方程式で記述されることを用いる。これにより、これまで開発を行ってきた垂直入

図 4: 高強度なパルス光がシリコン薄膜に斜め入射する場合の光伝搬の第一原理計算[2]。左
は弱い光パルスの線形伝搬、右は強い光パルスに対する非線形な伝搬の場合を示す。 

図 3: プラズモニックメタ表面の 3次の非線形応答。（左）ナノ粒子間の距離と基本振動数を
変化させたときの、3次非線形応答の強度。（右）左の図でナノ粒子間の距離を固定して振動
数を変化させたときに最も強い３次の非線形応答を、横軸にナノ粒子間距離をとり示したも
の[5]。 



射の場合から計算コストはそれほど増大することなく、斜方入射の非線形伝搬に対する計算が
可能になる。ただし、ベクトルポテンシャルに対して定式化を行なうと、p 偏光の入射で表面に
分極電荷が発生することによる電場の不連続性が原因となり、そのまま偏微分方程式を解くと
数値的なノイズが発生する。これを克服するため物質表面を平滑化する手法を導入した[6]。図 4
に、シリコンの薄膜にパルス光を斜方入射した時の光電場の様子を示す。左は弱い光が入射した
場合、右は強い光が入射した場合である。強い光の場合は多光子吸収に伴う非線形光応答により、
反射波と透過波の両方が減衰していることが分かる。 
次に高強度パルス光とナノ構造体の相互作用を明らかにするために、２次元・３次元のナノ物

質に対するマルチスケール計算法の開発を行なった。図 5に、ナノ球の場合に対するこの計算方
法の概略を示す。ナノ球を多数の格子点の集まりで表し、その各点で電子のダイナミクスを計算
することで、ナノ球による非線形な光の伝搬を記述することが可能になる。このような多次元の
場合のマルチスケール Maxwell-TDDFT
計算法はすでに開発していたが、TDDFT
に基づく電子ダイナミクスに対して実
時間・実空間解法を用いると計算コス
トが非常に大きくなり、実用的な用途
で用いることが難しかった。このため、
TDDFTに基づく実時間・実空間解法より
精度が劣るものの、十分な数の非占有
軌道を取り入れればおおよそ同等の結
果が得られることが知られている半
導体ブロッホ方程式の方法を用いた
計算法の開発を進めた[7]。今後、ナノ
構造体による高次高調波発生などに
応用していきたいと考えている。 
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