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１．研究計画の概要 
 
 アト秒時代に入りつつあるレーザー科学
によって，超高速化学反応の実験研究は新し
い時代を迎えつつある．我々は理論と計算に
より，この研究分野を先導する概念や考え方
を提案する．具体的には，（１）多体化学反
応理論のための半古典力学理論の開発，（２）
超高速化学反応の原子核運動の時間分解光
電子分光法によるイメージングの理論，（３）
超高速非断熱過程における原子核と電子波
束の運動学，（４）非断熱速度過程の制御，
（５）超高速化学反応のための遷移状態理論
を超えた統計理論の構築，（６）動的電子論
による化学反応理論の開発，などである． 
 
２．研究の進捗状況 
 
 研究は順調に進行しており，多様なアプロ
ーチと多面的な視点から超高速動力学過程
の研究を進めており，化学反応理論の基礎理
論に関わる多数の成果を挙げている．特に，
従来の原子核の運動と強くカップルした電
子波束の時間発展の研究を進めることによ
り，時間軸における「実在系の分子像」の究
明を行う．これに本年度の主な成果は以下の
とおりである．（１）実用的な多体量子論の
基礎となる Action Decomposed Function の
方法（高塚による）を著しく発展させた．こ
の方法により，多数の原子核が関与する化学
過程における量子効果の研究が始まろうと
している．（２）超高速非断熱過程の最も重
要な機構である円錐交差について，
pump-probe 光電子分光法により，核波束の通
過が実時間観測をできることを示した．円錐

交差は生体関連分子の光化学における超高
速エネルギー変換の主過程として知られる
ため，本研究は重要である．（３）非断熱電
子遷移を伴う超高速化学現象を記述するた
めの電子・原子核同時動力学の基礎理論を提
案した．特に，複数のポテンシャルエネルギ
ー曲面がカップルするダイナミクスにおい
ては，対応する原子核の運動の古典動力学は
ニュートン力学ではなく，「行列古典力学」
の形式になることを定式化した．この力学に
よると，電子遷移確率が高い精度で計算でき，
原子核の運動が，非断熱遷移によって自然に
分岐する描像が得られる．（４）対称許容の
円錐交差を，レーザーを使って擬交差型に変
換し，遷移確率を著しくコントロールできる
ことを明らかにした．（５）同種粒子からな
る原子クラスターからの原子および2原子分
子の蒸発（解離）の統計理論を構築した．こ
の反応は，構造転移と解離が強く結合するた
め，従来の遷移状態理論や RRKM 理論では取
り扱うことができない化学反応である．ここ
に，新しい超高速統計化学反応理論が生まれ
た．（６）原子核とカップルする電子波束に
よる分子ない電子流を通した，具体的な動的
電子化学反応論を具体的に応用している． 
 
３．現在までの達成度 
 
②おおむね順調に進展している． 
 
本研究でも，横道に逸れたり，予定外のこ
とがおきて，単純に「順調」とは行かないが，
問題意識としてもっていた事柄の多くを，解
決してきていると考えている． 
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４．今後の研究の推進方策 
 
 最終年度に当たる本年度は，これまでに蓄
積してきた基礎理論や方法論を使って，より
いっそう応用研究に注力したい．特に，独自
に開拓中の多体量子論は，クラスター科学や
多重水素結合系（タンパクなど）などの大規
模動力学系に応用できるように研究を急ぎ
たい．現在多方面で，生体関連分子の研究が
広く行われているが，実時間の動力学的量子
論の研究は極めて限られており，本研究によ
って突破口が開かれるべく尽力したい． 
 また，分子内のアト秒の実時間電子流を見
ながら化学反応を論ずる動的電子反応理論
は我々がこの研究で始めたものであり，一層
強力に推進したいと考えている． 
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