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論 文 の 内 容 の 要 旨

　本論文は、時間依存密度汎関数理論に基づく大規模計算を遂行し、光と分子の様々な相互作用の基本的な

メカニズムを論じたものである。論文の前半では、様々な分子の広範な振動数領域にわたる振動子強度分布

に対する理論計算の結果が述べられており、後半では高強度超短パルスレーザーの照射で起こる分子のクー

ロン爆発に対するシミュレーション結果が論じられている。

　第 1章及び第 2章では、光と物質の相互作用に関する研究の現状と本論文が目標とすること、そして密度

汎関数法及び時間依存密度汎関数法の基礎に関するレビューが述べられている。

　第 3章では、本論文で用いられた電子ダイナミクスに対する第一原理計算の手法が詳細に述べられている。

申請者は、時間依存コーン・シャム方程式に対する実時間・実空間解法を用いているが、独自の発展として

空間を分割することによる効率的な並列計算コードを開発した。これにより、サイズの大きな分子の電子ダ

イナミクスや、光イオン化など広大な空間領域を必要とする現象に対する精密な取り扱いが可能となったこ

とが、本論文の方法論の面で特筆すべき点である。

　第 4章では、分子の振動子強度分布に対する分析が述べられている。振動子強度は、弱い光と分子の相互

作用を特徴づける最も基本的な量であるが、その大部分がイオン化の閾エネルギー以上のエネルギー領域に

ある。このため振動子強度分布の正確な記述には、イオン化された電子に対し散乱境界条件を課すことが不

可欠である。しかし、空間対称性を有しない 3次元的な形状を持つ分子に対して、散乱境界条件を設定する

ことは容易ではない。本研究では、空間分割に伴う超並列計算と散乱境界条件を近似的に実現する吸収境界

ポテンシャルの導入により、小さな分子から大きな分子に至るまで、精密な振動子強度分布の計算が可能と

なったことが報告されている。小さな分子に対する計算例として、N2、O2、H2O、CO2、また有機分子の例

として C2H2、C2H4、C6H6、C10H8 に対する計算が示され、測定データとの詳細な比較が示されており、本論

文で発展された方法が極めて高精度に振動子強度分布を再現することが示されている。

　第 5章では、フラーレンの振動子強度分布が論じられている。広大な空間領域を取り扱うことにより、申

請者は C60 分子に対して空間領域の取り方に関し完全に収束した振動子強度分布を得ることに成功した。そ
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して球殼構造に起因すると考えられる幅の狭い形状共鳴が現れること、計算結果は実験データを精度良く再

現することが報告されている。さらに、C20 から C240 までのフラーレンに対する系統的な計算が示され、π

電子とσ電子に起因するプラズモン励起に対する系統的な分析により、それらが単純な球殼プラズモンとし

て解釈しえないことが指摘されている。

　第 7章、及び第 8章では、高強度超短パルスレーザーと分子の相互作用で起こる分子のクーロン爆発に対

する第一原理シミュレーションが述べられている。第 7章では N2 分子に対して、クーロン爆発後に観測さ

れるイオンの運動量分布がレーザーの偏極方向に整列することの説明として、光イオン化率の偏りと照射

レーザーによる動的整列効果の検討が示され、クーロン爆発においては後者が主因と考えられることが明ら

かにされた。さらに爆発後の運動エネルギーが静的クーロンエネルギーからの単純な評価に比して抑制され

るとの測定結果に関して、計算結果による分析が報告されている。第 8章では、3原子分子 H2Sのクーロン

分解に関して、計算結果とその分析が述べられている。

審 査 の 結 果 の 要 旨

　申請者は、時間依存コーン・シャム方程式の実時間・実空間解法において、空間分割による高効率な超並

列計算コードを開発し、分子の光応答に関する様々な分析を報告している。超並列化による計算は、単に計

算時間を短縮するというものではなく、分子の光応答に関する研究対象を大幅に拡大し、光応答メカニズム

の理解を質的に変革するものとして、高く評価できるものである。分子の光応答を特徴づける基本的な観測

量である振動子強度分布に関しては、本論文で発展させた方法により、数個から数百の原子からなる分子に

対して極めて高精度で予測可能となった。また、近年発展の著しい高強度超短パルスレーザー場と分子の相

互作用に関して、本研究で行ったクーロン爆発のシミュレーションは、複雑な 3次元電子ダイナミクスを理

論的に探る研究として、今後も様々な発展が期待されるものである。以上のことから、申請者が高い研究能

力を有することが認められる。

　よって、著者は博士（理学）の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。


