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研究成果の概要（和文）：パルス光と物質の相互作用を実時間で記述する、時間依存密度汎関数理論に基づく第一原理
計算法を発展させた。光電磁場と電子のダイナミクスをマルチスケール手法で結合する新奇なシミュレーション法を開
発し、摂動的な非線形光学応答からフェムト秒レーザによる非熱加工の初期過程に至る、物質へのパルス光照射で起こ
る広範な現象を記述し理論的に探求する基盤を築いた。極限的なパルス光と固体の相互作用であるコヒーレントフォノ
ン生成や誘電率の超高速変化、透明物質に現れる超高速電流、半導体バンドギャップの超高速時間変化、フェムト秒レ
ーザによるアブレーション閾値や深度など、多様な過程に対する計算と解析を行った。

研究成果の概要（英文）：We have developed first-principles computational methods to describe interactions 
between light pulses and materials based on time-dependent density functional theory. We have also 
developed a novel multi-scale simulation method combining dynamics of electrons and electromagnetic 
fields of light, and have succeeded to establish a theoretical basis to describe wide varieties of 
phenomena relevant to light-matter interactions. As interactions between extreme light pulses and solids, 
we have analyzed phenomena such as coherent phonon generations, ultrafast changes of dielectric 
properties, ultrafast electric currents which appear in transparent materials, variations in time of band 
gap of semiconductors, and the threshold and depth of ablations induced by femtosecond laser pulses.

研究分野：計算物質科学
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１．研究開始当初の背景 
 レーザー技術の著しい発展に伴い、今日の
光科学は、従来の振動数領域での測定からフ
ェムト秒・アト秒時間スケールでの時間軸の
測定に、そして物性を探るプローブとしての
役割から光自身が能動的な役割を果たす、通
信や物質の制御、材料の加工へと発展してい
る。原子や分子とパルスレーザーの相互作用
では、時間依存シュレディンガー方程式を数
値的に解く計算科学アプローチが発展し、実
験研究との連携により、光電子ダイナミクス
現象を理解する上で必須となっている。一方、
パルスレーザーと固体（結晶）の相互作用に
おいては、類似する計算科学アプローチが今
まさに立ち上がりつつある段階である。 
 計算による物質構造の解明にあたっては、
密度汎関数理論に基づく第一原理計算が大
きな成功を収めてきた。しかし密度汎関数理
論は電子基底状態を記述する理論であり、そ
のままでは光と物質の相互作用に用いるこ
とができない。電子ダイナミクスに拡張する
理論として時間依存密度汎関数理論が発展
している。これまで時間依存密度汎関数理論
は、線形応答理論と組み合わせて、主に分子
の電子励起や光応答を記述する理論として
大きな成功を収めてきた。 
 本研究は、パルス光とバルク物質やその表
面との相互作用に対し、計算科学アプローチ
を本格的に導入し、現象の解明に取り組むも
のである。 
 
２．研究の目的 
 本研究は、固体（結晶）にパルス光が照射
した際に起こる電子ダイナミクスを時間依
存密度汎関数理論に基づく第一原理計算に
より記述する方法論を発展させ、実験研究と
の密接な連携のもとに、特に高強度なパルス
光をバルク物質に照射した際に起こる、極め
て非線形性の高い現象を解明することを目
的とする。比較的弱いパルス光と物質の相互
作用では、従来入射電場の強度について冪展
開を行う摂動的な非線形光学が発展してい
る。一方、高強度なパルス光は物質を瞬時に
プラズマ化し、加工手段として用いられてい
る。本研究は、このような広範な強度領域の
光と物質の相互作用を単一の枠組みで記述
しうる理論と計算法の開発を行う。そして、
電場強度に関して摂動展開が不可能になる
著しく非線形性の高い光物質相互作用で起
こる新奇な現象を明らかにし、さらにレーザ
ー加工の初期過程に相当する物質のプラズ
マ化のプロセスを第一原理計算により記述
し理解することを目指す。その際、課題とな
るのが、光伝播の空間スケールが波長（μm） 
程度であるのに対し、電子応答の空間スケー
ルが原子サイズ（nm以下） であり、両者に
数桁の差があることから直接両者を結合し
た記述が不可能な点である。本研究では、巨
視的電磁気学（マクスウェル方程式）と微視
的量子力学（時間依存密度汎関数理論）を統

合したマルチスケール・シミュレーション法
を開発することで正面からこの問題に取り
組み、フェムト秒・アト秒時間スケールの電
子ダイナミクスに対する第一原理計算法を
確立する。 
 
３．研究の方法 
 パルス光と物質の相互作用を実時間で記
述する第一原理計算の手法を発展させる。与
えられたパルス光により生じる電子と原子
のダイナミクスの記述に加え、パルス光の電
磁場のダイナミクスをマルチスケール手法
で結合した計算法を開発する。作成した計算
コードをさまざまな先端の光科学実験に適
用し、実験研究者との協力のもと、極限的な
パルス光と物質の相互作用に対してミクロ
な視点から解明を行う。 
 
４．研究成果 
 光と物質の相互作用を記述する理論と計
算法の開発、及びその方法を用いた現象の解
明に関して得られた成果を以下に挙げる。 
 
(1) 極限的なパルス光と物質の相互作用を
記述する、第一原理マルチスケールシミュレ
ータの開発： 
 従来、光と物質の相互作用の理論計算によ
る記述は２つの異なるアプローチから取り
組まれてきた。一つは、巨視的マクスウェル
方程式を数値的に解き光電磁場のダイナミ
クスを調べるアプローチであり、そこでは光
と物質の相互作用を特徴付ける量として誘
電関数が用いられ、光の強度が大きく相互作
用の非線形性が重要となると、２次または３
次の非線形光学係数が用いられる。もう一つ
は、量子力学に基づいた誘電関数や非線形光
学係数などの理論的な記述と計算である。物
質に関する経験的なパラメータを用いるこ
となく、これらの物理量を第一原理から計算
することが、計算物質科学の重要なゴールと
されてきた。しかし、高強度なパルス光と物
質の相互作用では、光電場により著しく非線
形な電子ダイナミクスが生じることから、巨
視的電磁気学と量子力学へ分割した解析が
不可能になる。本研究では、このような場合
にも有効となる理論とシミュレーション法
の開発に取り組み、パルス光が物質表面に垂 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１：シリコン結晶にパルス光を照射したと
きの、電子の密度変化する様子。 



 

 
 
図２：マルチスケール手法で用いる巨視的座
標系（左）と微視的座標系（右）。 
 
直に入射する場合について実現することに
成功した○10 。 
 我々のシミュレーション法は、２つの要素
から構成されている。一つは、空間的に一様
で時間とともに変化する電場が結晶の単位
セルに印加されるときに、この単位セル内で
電子と原子が運動する様子を記述する量子
論に基づく計算コードである。この計算コー
ドのみでも、様々な現象を記述することが可
能である。もう一つは巨視的電磁場の時間発
展を記述する波動方程式のソルバであり、前
者の電子ダイナミクスソルバと組み合わせ
ることで、様々な光強度の光電磁場と電子の
ダイナミクスの記述が可能になる。 
 図２に、我々の計算で用いる座標系を示し
ている。左側の格子点で巨視的電磁場を解き、
その各点で右側に描かれている電子ダイナ
ミクスを計算する微視的格子点を用意する。
この２つの空間スケールを持つ座標系を用
いて、光電磁場のダイナミクスを記述するマ
クスウェル方程式と、電子ダイナミクスを記
述する時間依存密度汎関数理論の基礎方程
式を同時に解き、広範な強度のパルス光と物
質の相互作用を記述することが可能になる。 
 
(2) 高精度・高速な計算の実現： 
 本研究で用いる第一原理計算の遂行には
スーパーコンピュータの利用が必須である。
特に電磁場と電子のダイナミクスを結合し
たマルチスケールシミュレーションにあっ
ては、極めて大規模な数値計算が必要であり、
国内最大である「京」コンピュータの利用が
必須となっている。計算コードをさまざまな
スーパーコンピュータで効率的に利用可能
となるよう、コードのチューニングを行った。
MPI+OpenMP によるハイブリッドコードを作
成し、チューニングを進めることにより、お
よそ 10,000 コアを用いた並列計算まで大変
良好な並列スケーリングを示し、計算効率も
20%前後の良好な値となることを実現した。 
 また、固体の光応答を記述する上で、バン
ドギャップを正確に記述することが極めて
重要である。しかし密度汎関数理論の単純な
近似のもとではバンドギャップを過少評価
することが良く知られている。我々は、メタ
GGA と呼ばれる近似のもとでバンドギャップ
を再現することが知られているポテンシャ
ルを用い、この困難を克服した。さらに、非
局所な交換ポテンシャルを一部含むハイブ
リッド汎関数を利用した計算を、GPU 搭載の
スーパーコンピュータを用いて実現した。 

 
(3) 極限的なレーザーパルスと物質の可逆
的な相互作用の解明： 
 光の強度が増すと、電場に関する摂動的な
展開では記述ができないさまざまな現象が
現れる。次のような現象の解明を、大規模計
算の遂行により行った。 
 
① パルス光を物質に照射する際、さまざま
な物質で空間的に位相のそろったコヒーレ
ントフォノンの生成が観測されている。時間
依存密度汎関数理論に基づき、半金属である
Sb のコヒーレントフォノンの生成メカニズ
ムを調べた⑨。実験的には、フォノンの種類
によって異なる生成メカニズムがあるとの
報告がなされているが、理論的には電子の実
励起に伴うフォノン生成という単一のメカ
ニズムが支持されるという結果が得られた。
今後さらに、励起した電子の緩和を考慮した
記述を行いフォノン生成を調べることが必
要であると考えている。 
 
② 数値的にポンプ・プローブ実験を模擬す
る計算を行い、パルス光の照射後に物質の誘
電関数がどのように変化するかを調べた⑥。
現象論的には、しばしば励起電子を自由電子
として扱うドルーデ模型を用いた議論がな
されている。第一原理計算の結果は、少なく
とも誘電関数の実部に対しては、そのような
単純な記述をサポートすることが見出され
た。ただし、虚部は複雑な振動数依存性を示
し、またポンプとプローブ光の偏光方向に依
存して誘電関数が異なる変化を示すなど複
雑な様相も見出された。 
 
③ 最近実験的に、極めて強いパルス光をガ
ラスに照射すると、瞬間的な電流が発生する
ことが見出され興味を集めている。クォーツ
を対象として計算により調べたところ、電流
生成の閾値強度や電流の光強度依存性が、計
算により高い精度で記述されることが明ら
かになった③。また、電流生成のメカニズム
として、酸素近傍に局在する電子の励起が主
要な役割を果たすことが見出された。 
 
④ 強いフェムト秒パルス光をシリコン結晶
に照射したときにバンドギャップが時間変
化する様子をアト秒分光法を用いて実験的
に調べる研究に協力して、バンドギャップが
どの程度の時間スケールで電場に追随し変
化するかを調べた①。この実験に相当するレ
ーザーでは、電子励起がトンネル現象で起き
ていることが計算により示された。 
 
(4) マルチスケール計算法によるレーザー
加工初期過程の解明： 
 我々の構築したマルチスケール計算法を
用いると、パルス光から物質中の電子への不
可逆なエネルギー移行を調べることができ
る。まず単純な局所密度近似のもとで、クォ



ーツを対象に、バルク表面と薄膜に対してパ
ルス光から電子へのエネルギー移行を調べ、
そこからレーザーによる不可逆な変化が起
こる光閾値強度を調べた⑦。さらに、バンド
ギャップを正確に再現するメタGGAポテンシ
ャルを用い、より定量的に不可逆な光変化が
起こる閾値強度を調べ、実験とよく一致する
結果が得られた（論文投稿中）。また、物質
表面からのアブレーション深度についても、
パルス光から電子へのエネルギー移行から
見積もられる深度と実験結果が矛盾しない
ことを確かめた。 
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