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研究成果の概要（和文）：　本研究では、単独のレーザーでは実現困難なエネルギーと時間分解能の両立をナノ
秒レーザーによる状態選択性とピコ秒レーザーによる時間分解能を組み合わせた新たな時間分解赤外分光法の開
発と、その気相溶媒和クラスターの溶媒和ダイナミクスへの応用に成功した。
　溶媒和構造変化ダイナミクスのメカニズムには溶質―溶媒相互作用ポテンシャルの形により、反発型と束縛型
の大きく二種類に分けられることを明らかにした。両者とも振動エネルギー再分配が鍵となる役割を果たすが、
そのエネルギーフローの方向が逆であることを明らかにした。さらに、両者は溶媒運動の速度に1000倍以上の差
ができることもわかった。

研究成果の概要（英文）： In this work, a new time-resolved infrared spectroscopy that enables us to 
achieve picosecond time resolution and nanosecond energy resolution, utilizing pico- and nano- 
second lasers. This method was applied to solvated clusters in the gas phase to investigate 
solvation dynamics from individual molecular point of view.
 It was clarified that mechanism of solvation dynamics is classified into two-cases; repulsive and 
attractive cases depending on the solute-solvent interaction potential. In both cases, intracluster 
vibrational energy redistribution (IVR) plays a key role. It is important, however, that the 
direction of the energy flow is opposite. It was also found that the solvation dynamics rate can 
change more than three-orders of magnitude for the two cases.
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　化学反応では、反応物だけでなくそれを取り囲む溶媒分子の運動が反応機構、速度に大きな影響を与える。し
かし、溶媒分子は大量に存在するため、一つ一つの溶媒分子の運動に基づいて溶媒運動の役割を研究することは
できていない。
　本研究で開発した時間・エネルギー極限分光法の開発と溶媒和クラスターへの適用は、一つ一つの溶媒分子の
運動を区別して測定する手段を提供できる。この手法により得られる結果は、化学反応機構の分子論的理解の基
礎を与えるほか、理論計算のベンチマークとしても重要な意味を持つ。生体反応で重要であると予想されている
特異的に強い相互作用を持つ溶媒分子の役割を理解するための基礎としても重要である。












