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超短パルスや高強度レーザーを用いた実験は実験単独での解釈が難しいため，確実な予言力の

ある精密な理論・計算手法が不可欠である．このために我々は，電磁場下の電子系の時間依存シ

ュレーディンガー方程式（TDSE）を精確に記述するための時間依存多配置自己無撞着場法

（TD-MCSCF）【1-7】や時間依存最適化結合クラスター法（TD-OCC）を開発してきた【8-12】．

TD-MCSCF 法や TD-OCC 法では配置間相互作用係数だけでなく軌道関数も時間発展させるため，

基底・励起・連続状態を効率的に記述できる. さらに TD-OCC 法は「サイズ無矛盾性」という重

要な性質を備え，電子数に依らない計算精度と物性値の示量性が保証されている． 

 振動励起や結合解離を伴う分子の超短パルス・高強度レーザー実験をターゲットとするには，

核の運動を量子的に取り入れた非断熱ダイナミクスへの拡張が不可欠である．私達は既に，任意

のフェルミ粒子，ボース粒子またその混合多体系に適用可能な非断熱 TD-MCSCF の定式化と実装

を行っているが [13]，サイズ無矛盾な時間依存結合クラスター法の非断熱ダイナミクスへの拡張

は未だ報告されていない．本発表では， 

 電子も核も量子的に扱う非断熱 TD-OCC 法の定式化  

 最重原子を原点にとった球座標における非断熱 TD-OCC 法の実装  

について進捗を報告する． 
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