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A-1) 専門領域：理論化学、計算化学

A-2) 研究課題：

a) 界面和周波発生分光の理論とシミュレーション

b) 気液界面の物質移動と不均質大気化学

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) 近年界面に敏感な振動分光法として，和周波発生分光法が注目され急速に発達を遂げている。しかし，その実験的な

スペクトルを分子レベルで解析，同定する方法論については多分に未開拓であり，理論計算による貢献が強く望ま

れている。近年我々は，電子状態理論および分子動力学シミュレーションを用いて，和周波発生スペクトルを非経験

的に計算し解釈する理論を世界に先駆けて提案した。以上の成果をふまえ，本研究には具体的に次の二つの方向が

ある。①界面和周波発生の基礎理論を整備し，必要な分子モデルを開発すること。②様々な興味ある界面への応用に

向けて大規模計算を実行し，界面構造の解析を行うこと。本年度は，①のテーマに対しては，誘起四重極子の効果を

計算できるように基礎理論を拡張した。観測されるシグナルには界面だけでなくバルクからの成分が含まれている

ことが従来から指摘されているが，その大きさを定量的に計算することを可能とした。また②に対しては初めのス

テップとして，我々が以前に報告した水表面のスペクトルの計算手法に多くの改良をほどこしたうえで大規模計算

を行い，実験と比較しうる精度の計算結果を得ることができた。

b) 気液界面の物質移動は大気化学や化学工学の基礎をなす問題の一つであるが，観測される速度論は界面自体の性質

やダイナミックスだけでなくバルク相中の拡散や溶解度など多くの要因に左右され，実験の解釈にはしばしば甚だ

しい曖昧さや不一致が残されている。解析上の最大の問題は，現象論的な速度を気相，界面，液相それぞれの成分に

正しく分割することであるが，実験上独立に測定することが困難である。そこで分子シミュレーションや流体計算

などの理論計算を併用して，実験的な境界条件に即して現象論の速度を定量的に分割して評価する方法を開発した。

とくに連続液滴法の実験から水の凝結係数が0.23と報告されていた値は，精確な解析によれば~1であることを突

き止め，従来の分子動力学計算との不一致を解決した。また，実験条件に器壁効果がある場合の解析法や，得られた

結果の大気化学へのインパクトについても示された。
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B-7) 学会および社会的活動

学会の組織委員

分子構造総合討論会実行委員 (2003).

科学研究費の研究代表者、班長等

奨励研究(A)-若手研究(B)　代表者 (2001-2002).

基盤研究(C)　代表者 (2003-2005).

B-10)外部獲得資金

奨励研究(A)-若手研究(B), 「成層圏エアロゾル表面での不均質大気化学の理論的研究」, 森田明弘 (2001年-2002年).

基盤研究(C), 「大気中エアロゾル表面構造と物質移動に関する理論的研究」, 森田明弘 (2003年-2005年).

山田科学振興財団派遣援助, 「大気中エアロゾル表面構造の理論的研究」, 森田明弘 (2001年).
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C) 研究活動の課題と展望

本年度分子研に着任して，界面和周波発生の理論計算の開発を本格的にスタートできる環境をもつことができた。従来か

ら行ってきた溶液系の分子ダイナミックスで培った理論的な方法論とも密接に関わりがあり，分子の電子分極の理論や分子

シミュレーションなどを生かした発展を目指す。実際の理論計算は現在の計算機水準では相当に大型の計算となるが，並

列計算に適した問題であるため，今後実行が容易になっていくと予想される。研究の立ち上げにあたっては，まず基礎理論

の整備と分子モデリングの開発に注力する必要がある。当面は水溶性界面の問題を主な研究対象とするが，将来的には液

体や固体の界面やそのダイナミックスなどの方向へ研究を展開したいと考えている。

＊）2004年1月1日着任




