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研究成果の概要（和文）：多電子ダイナミクスを記述する厳密理論であるMCTDHF法の問題点は電子数Nに対して
計算コストが指数関数的に増大する点である.先行研究ではこの問題を克服するためにTD-CASSCF法と呼ぶ新しい
方法を開発した. 本研究ではより柔軟に計算コストと計算精度を調整することが可能なTD-ORMAS法と呼ぶ手法を
開発し, 従来不可能だった多電子系の精確なシミュレーションを可能にした. 3次元ハミルトニアンに対するプ
ログラム実装でも世界を先導し, 近赤外高強度パルス照射下の He, Be, Ne 原子, および水分子の高次高調波発
生の精密計算に初めて成功した.

研究成果の概要（英文）：The multiconfiguration time-dependent Hartree-Fock (MCTDHF) method exactly 
describes multielectron dynamics in atoms and molecules. However, the computational cost of MCTDHF 
method scales exponentially with respect to the number of electrons N, hampering applications to 
large-scale systems. To solve this problem we have developed the TD-CASSCF method in the previous 
work. This work further introduces the TD-ORMAS method which can flexibly control the cost/accuracy 
balance, enabling accurate simulations of multielectron systems which were previously inaccessible. 
We also developed efficient program code for three-dimensional first-principle Hamiltonian, and 
succeeded in the accurate calculation of high harmonic spectra of He, Be, Ne atoms and water 
molecules for the first time.
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１．研究開始当初の背景 
超短パルス高強度光源を活用した強光子場
科学・アト秒科学が急速に発展している。分
子軌道イメージングに代表されるように、物
質中の電子の軌道描像や電子相関を、電子固
有の時間スケール=アト秒スケールで直接研
究する新しい学問領域として、今後ますます
注目されていくと考えられる。理論・シミュ
レーションの立場からこれらの実験を説明
し、指針を与え、新規の現象を予測したい。
この目的のために、申請者らが最近開発した
新しい計算手法：TD-CASSCF法を拡張して
より強力な時間依存波動関数理論を開発す
る。さらに多電子原子および二原子分子の実
時間・実空間シミュレーションのための並列
計算コードを作成し、高強度レーザー場中の
第一原理多電子ダイナミクスを展開する。 
 
２．研究の目的 
① TD-CASSCF 法の拡張:任意の配置展開
に基づく TD-MCSCF 法の定式化 
② 原子のための実装:動径方向 FEDVR× 
角度方向 DVR の直積基底法の開発 
③ 二原子分子のための実装:回転楕円体座標
における断熱近似シミュレーション 
 
３．研究の方法 
平成 26 年度中に一般化した TD-MCSCF 法の定
式化と一次元多電子モデルへの実装を完了
した。平成 27 年度以降、三次元ハミルトニ
アンに基づいて原子および二原子分子への
実装を行った。基底関数には動径方向および
角度方向の離散値表現(DVR)の直積基底を用
いた。最後に要素技術を統合して高並列計算
コードを完成させた。応用計算として希ガス
原子の高次高調波発生、非逐次多重電離の解
析、水素分子および水分子からの高次高調波
発生の研究を行った。	
	
４．研究成果	
多電子ダイナミクスを記述する厳密理論で
ある MCTDHF 法の問題点は電子数 N に対して
計算コストが指数関数的に増大する点であ
る.先行研究ではこの問題を克服するために
TD-CASSCF 法と呼ぶ新しい方法を開発した.	
本研究ではより柔軟に計算コストと計算精
度を調整することが可能な TD-ORMAS 法と呼
ぶ手法を開発し,	従来不可能だった多電子
系の精確なシミュレーションを可能にした.	
3 次元ハミルトニアンに対するプログラム実
装でも世界を先導し,	近赤外高強度パルス
照射下の	He,	Be,	Ne	原子,	および水分子の
高次高調波発生の精密計算に初めて成功し
た.	
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