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研究成果の概要（和文）： 
多次元ＮＭＲ、ＥＳＲ、赤外分光に関する様々な多次元分光の基礎理論を構築した。多

次元ＮＭＲ、ＥＳＲについては散逸系に対する階層型運動方程式による手法を発展させ、
低温系や一般的なスペクトル分布に対する計算を行った。赤外分光については分子動力学
シミュレーションから直接信号を計算する手法を開発した。 非線形ブラウン模型に対す
る運動方程式を求めそれを数値的に解く事により信号を計算を行った。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 We developed theory of multidimensional NMR, ESR, and infrared spectroscopies.  
For NMR and ESR studies, we extended our hierarchy equation of motion approaches 
to the low temperature system and general spectral distributions.  For 
multidimensional infrared spectroscopy, we developed a methodology that allows us to 
evaluate multidimensional signal directly from molecular dynamics simulation.  We 
also calculate multidimensional IR signal from nonlinear Brownian model by deriving 
equation of motion and by solving it numerically.   
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１．研究開始当初の背景 
 非線形分光で測定される観測量を計算す
るには、動力学方程式の導出に加え、実験観
測量と理論を結びつけるための非線形分光
の知識と、その観測量である多体相関関数を

計算する理論的枠組みの構築が必要となる。
非線形分光や多次元ＮＭＲなど実験技術が
発展しているに対し、得られる複雑な信号を
解析する理論的なサポートは十分でない。さ
らなる実験の進歩のためにも非線形応答を

研究種目：基盤研究（B） 

研究期間：2007 ～ 2009  

課題番号：19350011 

研究課題名（和文） 多次元 NMR・多次元 X線散乱・多次元赤外分光における基礎理論の構築

研究課題名（英文） Theoretical studies of multidimensional NMR, X-ray, and Infrared 

spectroscopies 

研究代表者 

谷村 吉隆 （TANIMURA YOSHITAKA） 

京都大学・大学院理学研究科・教授 

 研究者番号：20270456 

 



 

 

計算する手法を開発する事が重要である。 
 
２．研究の目的 
 近年の理論と計算機技術の進歩により、凝
縮相中の多次元ポテンシャルで定義された
分子を、任意の形と強さのレーザーパルスで
励起した場合の非線形応答スペクトルを、パ
ソコンレベルの計算機で計算することが可
能となってきた。本研究では多次元ＮＭＲや
ＥＳＲなどの測定原理となる理論を構築し
その可能性を探ることにある。計測技術も限
界に近づくと、理論の積極的活用が不可避と
なる。理論的研究は小回りが利きコストもか
からないので、このような問題を理論的アプ
ローチより先駆的に行うことは意義のある
ことだと考える。本研究では、そのプログラ
ムを開発し、散逸系内の量子効果を、非線形
スペクトルを介して調べるとともに、実験研
究者に便利な計算ツールを提供する事を目
的とする。 
 
３．研究の方法 
 階層型運動方程式を発展させその数値プ
ログラムを作成することにより、任意の非線
形の外場に対する多次元ＮＭＲ、ＥＳＲ、赤
外分光の信号を計算可能とするプログラム
を作成する。分子動力学的手法より直接非線
形応答関数を計算するべくアルゴリズムを
開発する。 
 
４．研究成果 
 階層型方程式のプログラミングは終了し、
プログラムコードは申請者のホームページ
上で nonMarkovian09 として公開している。
またこのプログラムを基礎に２，３，７，９，
１０,１２の論文を執筆した。分子動力学方
のアルゴリズムは前進・後退トレジェクトリ
ー分割法として確立し、その成果は論文４，
８,11 
として表した。またテラヘルツ領域の実験に
ついても検討を行い論文６に表した。 
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