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研究成果の概要（和文）：　多体量子動力学の基礎理論を完成させた．本理論では，動力学を表現する位相流をラグラ
ンジュ描像で表現し，量子位相を含めた波動関数の値に関する「保存則」を導いた後，さらに量子拡散項による特異点
の解消という手続きで，波動関数の時間発展が記述する．特に，量子振幅項から現れる新たな位相項が明示的な形で得
られ，それから新たな量子効果を見出した．これにより，今まで不可能であった多次元計算が実際にできるようになっ
た．さらに，量子波動関数の振幅項に含まれる一種の力学構造が存在すること，振幅項から新たな量子位相が現れるこ
と，を見出し，多体量子動力学の研究を深化させた．理論の数値的検証と応用を行った．

研究成果の概要（英文）：　We have established a theory and practical methods to propagate a wavepacket in 
the level beyond the leading term of the WKB approximation. Our wavepacket is of the Maslov-type, which 
is a product of a quantum phase due to the action integral and a component describing the internal 
diffusive motion within it. This packet is propagated along a single (classical) action surface, and 
hence is called Action Decomposed Function (ADF). It has been shown that the equation of motion for ADF, 
which is linear, is of a sum of the spatial gradient of the classical momentum field (momentum gradient) 
and quantum diffusion kernel with an imaginary diffusion constant. We have shown the mechanism (and its 
practical method as well) for quantum diffusion to smooth away the singularity that inherently manifests 
itself in quantum-classical correspondence as in semiclassics like the primitive WKB theory, and thereby 
a novel way of understanding of quantum mechanics is suggested.

研究分野： 化学

キーワード： 反応動力学　分子分光　化学反応　分子動力学　電子・エネルギー移動
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１． 研究開始当初の背景 

 

量子論誕生以来すでに 85 年が経つが，タ
ンパクなどの大きな分子の運動を研究する
際には，未だに量子論には目を閉じて仕方な
く古典力学シミュレーションをしているの
である．逆にいえば，この壁を打ち破れば，
つまり，大次元系の実時間量子動力学の計算
が可能になれば，化学動力学や広い意味の化
学反応論は，新しい領域に進みだすことがで
きる．また，電子原子核同時動力学の超ボル
ン・オッペンハイマー理論では，（１）電子
がつくる量子系が原子核の古典系とカップ
ルしながら量子波動として運動する，（２）
得られた原子核の軌道運動する（といっても
ニュートン方程式には従わないのだが），の
2 段階から構成されている．前者は，非断熱
電子動力学に対応していて，筆者により理論
が大きく進展していた．一方，後者の非ニュ
ートン的古典運動を量子化するための基礎
理論と方法論が必要であり，多数の原子を含
む分子系中の原子核の運動を量子論で扱う
ための「超多体量子動力学理論」を築き，多
体化学反応動力学を飛躍的に発展・深化させ
ることが求められていた． 

 

２． 研究の目的 

 
筆者は，クラスターの構造転移における遷

移状態概念を超える化学反応論，フェムト秒
時間分解光電子分光法による非断熱遷移に
おける原子核波束分岐の直接観測の理論，化
学反応における電子動力学，超ボルン・オッ
ペンハイマー理論（電子・原子核同時量子動
力学）など，新しい時代の化学動力学理論を
先導してきた．その結果，大きな分子のダイ
ナミクスの量子論，すなわち，多数の原子核
の実時間量子論を最終的に完成させなけれ
ばならない，との局面に立ち至った．本研究
では，非常に多くの原子を含む分子が化学的
相互作用をするとき，原子核の運動を量子論
で扱うための「超多体量子論」を完成させ，
多体化学反応動力学を飛躍的に発展・深化さ
せることである． 
 

３． 研究の方法 

 

化学反応動力学に応用することを主目的
とした多体量子動力学波動関数を 

                 
 

 
          

と表示する．  と はそれぞれ，空間座標と時
間を表す．以下，これを Action Decomposed 
Function(ADF)と呼ぶ．ここで，        は
Hamilton-Jacobi 方程式の解とし，       を
求めるべき未知関数とする．       のための
運動方程式は， 
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であり（ は運動量），その解は，古典軌
道    に沿って 
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で与えられる．ここで， 

                  
   で，軌道の周りの向

きづけられた微小体積素片．     は量子拡散
項から現れる項で，「複素振幅項」に Maslov

位相をその一部として含む新しい「位相」が
含まれ，WKB 発散が回避される．     は次
の Wronskian 関係式を満たすことが分かっ
た． 

                    
 

  
         (3) 

 以上のオリジナルな理論形式を基に，以
下の諸点を明らかにした． 

１）シュレディンガー方程式に含まれるラ
プラシアン  の役割の二重性． 

２）ADFを Feynman の経路積分，Nelson の
確率量子化及び Bohm の量子ポテンシャルの
形式を比較し，部分（経路）と全体（波動関
数）の関係，および，量子論の線形性と非線
形形式の検討から，       を「分布関数」と
理解するのが妥当であること． 

３）式(2)の               が，経路和に
付随する積分測度(measure)の片割れである
こと．（通常の規格化積分では，             
が測度になる．） 

４）式(3)から，新たな保存量や，不確定
性関係に類似した関係などが現れること． 

５）式(3)を通して，振幅項にプランク定
数依存性が明示的に入ったことで，新たな量
子効果が見こまれること． 

 

４． 研究成果 

 

このように，多体量子動力学の基礎理論が

完成し，論文として出版した．これにより本

研究の最大の課題を克服した．本理論では，

動力学を表現する位相流をラグランジュ描像

で表現し，量子位相を含めた波動関数の値に

関する「保存則」を導いた後，さらに量子拡

散項による特異点の解消という手続きで，波

動関数の時間発展が記述される．特に，量子

振幅項から現れる新たな位相項が明示的な形

で得られ，それに付随する様々な量子効果を



明らかにすることができた．ここでは，古典

力学と量子力学の類似関係と相違性が階層的

に明示されているだけでなく，今まで不可能

であった多次元計算が実際にできるようにな

った．さらに，量子波動関数の振幅項に含ま

れる一種の力学構造が存在すること，振幅項

から新たな量子位相が現れること，を見出し

た．これらの物理的意味の解明や，波動関数

の再解釈を行って，多体量子動力学の研究を

深化させた．応用としては，多次元振動子系

のダイナミクスを行った． 

また，筆者らが開発してきた超ボルン・オ

ッペンハイマー理論（非断熱電子動力学の理

論）は，電子と原子核の同時量子動力学のた

めの理論であるが，縮重系についての電子状

態の分析方法を開発し，その特徴の抽出を行

った．また，電子動力学理論を応用して，酸

化マンガン触媒による水分子の光分解におけ

る電荷分離の新しい機構を発見した． 
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