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１．研究目的 

本課題は、パルス光が照射した物質中の電子ダイナミクスを量子論に基づき計算す

ることで、光と物質のナノスケールにおける相互作用を明らかにすることを目的とし

ている。本年度は、高強度なパルス光が物質表面に斜めに入射して起こる非線形な光

応答を調べることを目的とする研究を行った。またこれらの研究を通して、我々のグ

ループで開発を進めている物質科学の第一原理計算法を用いた光科学のためのソフト

ウェア SALMON を発展させた。 
 

２．研究成果の内容 
物質表面に斜めに入射する光の応答は、光科学における基本的な問題である。線形

領域の光応答では、s 偏光と p 偏光による反射率の違い、特にブリュスター角での p
偏光に対する反射の消失が挙げられる。また、p 偏光が金属薄膜に入射する場合に、

表面プラズモンポラリトンとの結合により反射率がある特定の入射角で消失する現象

も、基礎と応用の両面で興味が持たれている。 
 上記の線形領域の斜方入射で起こる現象は解析的な取り扱いが可能であるが、高強

度なパルス光が入射して起こる非線形光応答は、これまで十分に調べられていない。

２次または３次の非線形性であれば、摂動的に取り入れた FDTD 計算などにより調べ

ることも可能であるが、より高次の場合には量子力学と電磁気学を直接連結した理論

と計算が必要とされる。 
 そのような斜方入射する高強度パルス光と物質の相互作用を記述することを目的と

して、本課題では斜方入射の問題を空間１次元＋時間１次元の偏微分方程式を用いて

記述する枠組みと計算法の開発を行なった。以前、ベクトルポテンシャルを用いて記

述する方法を開発してきたが、界面における電場の不連続性のために精度よく解を得

ることが困難であった。本研究では、ベクトルポテシャルではなく電場と磁場に対す

る１＋１次元の偏微分方程式を用いることで、その困難が克服されることを見出し

た。さらに、表面プラズモンポラリトンが現れる場合に金属と真空の界面でエバネッ

セント波が生じるため、通常の差分法を用いた数値解法が不安定となることがわかっ

た。この困難を克服するため、真空領域を、誘電体と金属の混合した仮想的な物質と

して記述することで、真空とは異なる分散関係を持つものの、安定に光伝搬を求める
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ことができることを確認した。 
 

３．学際共同利用プログラムが果たした役割と意義 
本課題で行う電子ダイナミクス計算は、３次元空間格子における差分法を用いて、極

めて大きい空間領域で量子力学に基づき電子軌道の時間発展を記述する必要があるこ

とから、スパコンを用いた計算が不可欠である。本研究で、斜方入射に関する手法が

整ったので、今後多くの現象の解明が可能となると期待できる。 

 
４．今後の展望 

斜方入射に対する方法論が整ったので、来年度は特にクレッチマン配位を用いて、表面

プラズモンポラリトンの非線形効果を明らかにしたいと考えている。特に、表面プラズ

モンは通常は金属と真空の界面で生じるが、誘電体と真空の界面の場合にも、高強度な

パルス光により誘電体が瞬時に金属化することで表面プラズモンが発生すると考えら

れるので、その性質を明らかにしたいと考えている。 
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