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研究成果の概要（和文）：相関電子系における励起子凝縮の研究が爆発的な展開の時代を迎えている。本研究で
は、超伝導と並ぶフェルミオン系の対凝縮機構の学理を深化させることを目的に、励起子凝縮が創出する新奇な
量子相の研究として、スピン一重項励起子系、スピン三重項励起子系、スピン軌道相互作用系の３項目の研究に
総合的に取り組み、Ta2NiSe5における異常な正常状態の解明や、スピン三重項励起子系における磁気多極子秩
序、スピン流密度波状態、k空間スピンテクスチャー実現可能性の指摘など、幾つかの重要な研究成果を得た。
これらは、重い電子系、半導体二重層系、冷却原子系などの量子凝縮の研究に、分野の垣根を越えた大きな波及
効果をもたらす。

研究成果の概要（英文）：Research on excitonic condensation in correlated electron systems is 
entering an era of explosive development. In the present study, we aim to deepen the theory of pair 
condensation mechanism of fermionic systems, which is in analogy with the theory of 
superconductivity. Comprehensively working on the study of three items of spin-singlet excitonic 
systems, spin-triplet excitonic systems, and spin-orbit coupled systems, we obtained some important 
research results such as elucidating the anomalous normal state in Ta2NiSe5 in the spin-singlet 
excitonic system, magnetic multipole order, spin current, and k-space spin texture in the 
spin-triplet exciter system.  We believe that such results have a great spillover effect that 
transcends the boundaries of fields in the study of quantum condensation in, e.g., heavy fermion 
materials, semiconductor double layer systems, and ultracold atomic systems. 

研究分野： 物性物理学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
相関電子系における励起子凝縮（電子と正孔の対凝縮）の問題は、超伝導（電子と電子の対凝縮）と並ぶ、フェ
ルミオン系における対凝縮機構の解明という、基礎科学としての物理学分野において大きな学術的意義を有する
問題である。超伝導が応用可能性の観点から大き社会的意義を持つことを鑑みれば、そのカウンターパートとし
ての励起子凝縮研究も幾ばくかの社会的意義を持ち得よう。特に本研究は、現実に存在する物質に関して励起子
凝縮の可能性を解明するものであり、従ってそこで得られた研究成果は、大きな学術的意義および社会的意義を
持つと期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 
電子正孔対（励起子）の凝縮が熱平衡状態で実現する励起子絶縁体と呼ばれる状態に新たな注

目が集まりつつあった。研究代表者グループはそれを牽引した我国の代表的グループであり、本
研究開始当初までに、候補物質 Ta2NiSe5 を中心に、第一原理電子構造計算やそこから得られた
有効模型の変分クラスター近似等による理論解析を展開し、特に次項を明らかにしてきた。(1) 
電子格子相互作用やフント結合による励起子凝縮相の相対的安定性に関する基礎理論、(2) 
Ta2NiSe5 の角度分解光電子分光実験で観測されるフラットバンドの起源、(3) Ta2NiSe5 の超音
波吸収係数の温度依存性に現れるコヒーレンスピークの予言、(4) Ta2NiSe5 の軌道磁化率の異
常の起源、(5) コバルト酸化物の磁気多極子秩序形成と低エネルギー集団励起構造の解明。これ
らにより、励起子凝縮の物理に関してより発展的な研究への準備が整ってきていた。 
 
２．研究の目的 
 
相関電子系における励起子凝縮の研究が爆発的な展開の時代を迎えている。本科研費研究の

研究代表者グループは、基礎理論の構築により、この分野の理論研究で世界を先導してきた。本
申請計画では、これを土台として、励起子凝縮が創出する新奇量子相研究に開拓的な新展開をも
たらす。すなわち、計画の３年間で、スピン一重項励起子系、スピン三重項励起子系、スピン軌
道相互作用系の３項目の研究に総合的に取り組み、超伝導と並ぶフェルミオン系の対凝縮機構
の学理を深化させる。これは、重い電子系の磁気多極子形成、半導体二重層の光・強電場励起に
よる励起子凝縮、冷却原子気体の量子凝縮の研究に、分野の垣根を越えた多大な波及効果をもた
らす。すなわち、物質科学における普遍的な概念の創出を目指す研究である。 
 
３．研究の方法 
 
本研究は、代表者に加えて、連携研究者４名、海外研究協力者４名、研究協力者３名、計１２

名の連携により推進される。役割分担を決め、実験グループとも連携し、次の各課題を順次実行
に移す。 
(1) 励起子凝縮系物質 Ta2NiSe5 と 1T-TiSe2 の理論の新展開 
(2) ぺロブスカイト型コバルト酸化物における磁気多極子秩序相の定量的解明 
(3) 励起子凝縮が導く新奇量子相理論の更なる展開 
(4) スピン軌道相互作用系における励起子凝縮理論の新展開 
(5) トポロジカル励起子相理論への新展開 
(6) 関連する新現象・新物質への理論の展開と実験家への提案 
(7) 成果の公表と研究全体の総括 
本科研費研究の予定期間の後半においては、新型コロナウィルス感染症の予期せぬ拡大のた

め、研究活動が様々な側面において抑制された。これを挽回するため、事業期間の延長申請を 2
年に渡り行い、それが認められた。すなわち、延長した 2020 年度と 2021 年度においては、当初
計画の 3 年間では十分達成できなかった課題を重点的に実施した。 
 
４．研究成果 
 
研究期間の延長の結果、遅れていた研究を幾つかの観点から補強することができた。特に、ル

テニウム酸化物系等で見られる相転移の起源や励起子磁性との関連の研究が著しく進展した。
この研究成果は現在学術論文として投稿中である。更に、近年注目されている相関電子系におけ
る非平衡ダイナミクスの研究に動機づけられ、励起子絶縁体のレーザー光照射による高次高調
波発生の起源に関する研究を展開することができた点は、当初予想していた以上の展開だった
と言える。 
 延長を含めた研究期間５年間の全体としての研究成果を 10 行程度の文章で纏めると次のよう
になる： 相関電子系における励起子凝縮の研究が爆発的な展開の時代を迎えているが、本科研
費の申請者グループは基礎理論の構築によりこの分野の理論研究で世界を先導してきた。本科
研費研究の目的は、これを土台として、励起子凝縮が創出する新奇量子相研究に開拓的な新展開
をもたらすことであった。すなわち、当初計画の研究期間３年間と延長したの２年間で、スピン
一重項励起子系、スピン三重項励起子系、スピン軌道相互作用系の３項目の研究に総合的に取り
組み、超伝導と並ぶフェルミオン系の対凝縮機構の学理を深化させることができた。すなわち、
本科研費研究で得られた成果は、分野の垣根を越えた多大な波及効果をもたらすものであり、物
質科学における普遍的な概念の創出に貢献できたと考えている。 
 以下、特に大きな成果と言える内容について、項目別に具体的にまとめる。 
 



(1) 励起子絶縁体における 3 次高調波生成 
[Phys. Rev. B 104, 245103/1-14 (2021)] 

 
半導体または半金属においてクーロン相互作用により電子と正孔が対（励起子）を作り, それ

が多数集まって量子凝縮した励起子絶縁体と呼ばれる状態が, いくつかの候補物質の発見に伴
い, 近年盛んに研究されている。そこでは, 発現する相転移の起源の特定に向けて, ポンプ・
プローブ分光などによって電子状態の動的な特徴が調べられている。励起子絶縁体の動的な性
質を理解する上で, その光学特性を明らかにすることは最重要な課題であり, 特に結晶構造に
空間反転対称性がある場合, 励起子の集団運動は線形領域において不活性であっても, 非線形
領域においてはその特徴が発現することが予想される。実際, 超伝導体の場合には, 3 次高調波
発生（Third Harmonic Generation, THG）において集団励起の効果が表れることが実験的に示唆
されている。 
 本研究では, 有効模型として最も単純な 2 バンド模型（拡張 Falicov-Kimball模型）を用い, 
励起子絶縁体における THG を理論的に解析した。集団運動は時間依存平均場近似によって取り
入れ, 外部電場に対する摂動展開によって THG 感受率を評価した。THG 感受率は, バンドギャッ
プΔg に対して Δg/3,Δg/2,Δg に対応する 3 つの周波数でピーク構造を持つことがわかった。
このうち Δg/3 のピークは 3 光子の吸収による独立な電子の励起によるものであるが, 残りの
2 つのピークは主として励起子の集団励起に起因する。これらのピーク構造は, THG 強度の温度
依存性を通じて実験的に見出すことができ, 励起子秩序の集団的特性の検出に有効であると期
待される。 
 
(2) 励起子絶縁体 Ta2NiSe5 の圧力誘起半金属相における混成ギャップ形成と超伝導 

[J. Phys. Soc. Jpn. 90, 074706/1-6 (2021)] 
 
励起子絶縁体 Ta2NiSe5 は、3GPa 程度の高圧下で、波打った層構造からフラットな層構造へと

一次の構造遷移を起こし、それと同時に半導体から半金属に相転移する。この圧力誘発半金属相
は、温度の低下に伴い、約 0.1〜0.2 eV の部分的ギャップ構造を持つ別の半金属へと遷移する。
またこの高圧下半金属相は、常圧化で観測されるのと同様の単斜晶系歪みを伴う。 
我々は、この高圧下部分的ギャップ相は、励起子起源というよりもむしろ、格子歪みによる Ta

伝導帯と Ni 価電子帯の対称性が許容する軌道混成に起因するギャップ相であると主張する。 
また、圧力を 8 GPa 程度に上げると、最大 1.2 K 程度の超伝導が現れる。これはおそらく、電

子系と強く結合したソフトフォノンによって媒介される超伝導である。すなわち、電子格子結合
は、特に高圧相においては、常圧下での Ta2NiSe5 の励起子不安定性と同程度に重要な要素であ
る。 
 
(3) キャリアドープされた励起子磁性体における純スピン流の創発 

[Phys. Rev. B 101, 174428/1-7 (2020)] 
 
励起子磁性体は、伝導帯の電子と価電子帯の正孔間で形成されるスピン三重項励起子の凝縮

体であり、2 軌道ハバードモデルで記述できる。そのハミルトニアンが d 波対称性を持つ最近接
の軌道間ホッピングを有し、かつ電子数がハーフフィリングから僅かにずれている場合、k 空間
スピンテクスチャが、時間反転対称性を破った励起子凝縮相に現れる。我々は、このドープされ
た励起子磁性体に特定の方向に沿って電場を印加すると、純スピン流が、電場と直交する方向に
発生することを明らかにした。更に我々は、このタイプの純スピン流が、現実の物質系で実験的
に実現可能であることを示した。 
 
(4) 拡張ファリコフ・キムボール模型における光誘起の電子-電子ペアリング機構の提案 

[Phys. Rev. B 100, 045121/1-14 (2019)] 
 
拡張ファリコフ・キムボール模型（EFKM）の励起子絶縁体相における光励起による電子状態を、

時間依存厳密対角化法を用いて調べた。すなわち、パルス光照射が、光励起状態において、バン
ド間の電子対相関を誘発する一方、基底状態で安定であった電子正孔対相関が強く抑制するこ
とを明らかにした。また、この光励起状態には、電子対相関の強化に関与する EFKM の固有状態
が含まれていることを示した。本研究で提案した電子-電子ペアリング機構は、最近報告された
斥力ハバードモデルにおける光誘起ηペアリング機構と本質的に同じものである。このことは、
非線形光学応答が、EFKM の光励起状態で電子対を誘導するのに効果的である理由を説明する。 
 
(5) 2 バンドハバード模型の励起子相におけるスピンテクスチャーとスピン流の理論 

[Phys. Rev. B 99, 035119/1-12 (2019)] 
 
キャリアドープされたスピン三重項励起子絶縁体状態においては、k 空間スピンテクスチャや

局所スピン電流が発現する場合がある。本研究では、正方格子および三角格子上で定義された 2
バンドハバード模型を考え、直接バンドギャップを持つバンド構造を想定して、平均場近似を用



いてその電子状態を詳しく研究した。まず、p 型、d 型、f 型のクロスホッピングを持つ模型を
想定して、バンド充填と相互作用の強さのパラメータ空間で基底状態の電子相図を計算した。こ
れにより、秩序パラメータの位相が固定されたときに、励起子対称性の破れによってフェルミ面
にスピンテクスチャが現れることを示した。また、p 型のクロスホッピングでは、局所的なスピ
ン電流が体系内に自発的に誘起される可能性があることを示した。これは、グローバルなスピン
電流が存在しないことを主張するブロッホの定理と矛盾しない。更に、ブロッホの定理と対称性
の議論に基づいて、この模型においては、グローバルスピン電流が存在しないこと、および局所
スピン電流が存在する可能性があることを証明した。 
 
(6) 励起子絶縁体のポンプ・プローブ分光における非平衡ダイナミクス 

[Phys. Rev. B 98, 235127/1-8 (2018)] 
 
フォノン自由度を持つスピンレス 2 軌道モデルを用いて、励起子絶縁体のポンプ・プローブ分

光法における非平衡ダイナミクスを、時間依存平均場近似に基づいて研究した。ハミルトニアン
のパイエルス位相を介して、時間依存のベクトルポテンシャルとしてパルス光を導入する。我々
は、正常相が半導体であるボーズ・アインシュタイン凝縮（BEC）のパラメータ領域では、パル
ス光の周波数がバンドギャップよりわずかに大きい場合に励起子秩序が抑制される一方、パル
ス光の周波数がバンドギャップよりはるかに大きい場合は、励起子秩序はむしろ増強されるこ
とを示した。さらに、前者の状況では、パルスの強度が十分に強い場合、励起子秩序が完全に破
壊されることを示した。それに対し、正常相が半金属である BCS 領域では、パルス光の周波数に
関係なく、励起子秩序は常に抑制されることが分かった。また、準粒子バンド構造と光伝導スペ
クトルを、ポンプ後の瞬時状態に対して計算した。 
 
(7) 強結合励起子絶縁体としての Ta2NiSe5 

[Phys. Rev. Lett. 120, 247602/1-5 (2018)] 
 
密度汎関数理論に基づく電子構造計算と有効模型の密度行列繰込み群による数値計算を通し

て、Ta2NiSe5 および Ta2NiS5 において実験的に測定された光伝導度スペクトルを詳しく理論解
析した。その結果我々は、Ta2NiSe5 では、従来の説明とは対照的に、相互作用のないバンド構
造が小さなバンドギャップを持つ半導体ではなくむしろバンドが重なった半金属であるという
事実にもかかわらず、この系の相転移が BCS 型ではなくプリフォームド励起子のボーズ・アイン
シュタイン凝縮型として説明できることを実証した。したがって、転移温度以上でのこの系は、
半金属ではなく、有限のバンドギャップを持つプリフォームド励起子の状態である。このように
して、強い電子正孔引力によって引き起こされる新しい絶縁体状態が、偶数電子系の実際の物質
で実現していることが確立された。これは、奇数電子系で斥力相互作用が強いときに実現するモ
ット絶縁体（反強磁性秩序転移温度より高温でも絶縁体）と対比的に理解できる。 
 
(8) 2 軌道ハバード模型における励起子秩序と超伝導：変分クラスター近似による解析 

[J. Phys. Soc. Jpn. 87, 063705/1-5 (2018)] 
 
自己エネルギー汎関数理論に基づく変分クラスター近似を用いて、軌道内および軌道間クー

ロン相互作用を持つ 2 軌道ハバードモデルの基底状態において現れる励起子秩序、およびその
周辺に現れる可能性のある超伝導の発現を研究した。反強磁性モット絶縁体状態は強い軌道内
相互作用の領域に現れ、バンド絶縁体状態は強い軌道間相互作用の領域に現れ、励起子絶縁体状
態はそれらの間に現れることが知られている。我々は、これらの状態に加えて、s±波超伝導状
態が弱相関領域に現れ、dx2-y2 波超伝導状態が反強磁性モット絶縁体状態の境界に現れること
を示した。この模型の一粒子スペクトル関数を計算し、超伝導秩序と励起子秩序におけるバンド
ギャップ形成の様子を比較した。 
 
(9) コバルト酸化物の励起子相における低エネルギー励起スペクトル 

[J. Phys. Soc. Jpn. 86, 043701/1-4 (2017)] 
 
ペロブスカイト型コバルト酸化物の励起子相における低エネルギー励起スペクトルの研究を

行った。 Pr0.5Ca0.5CoO3の 3d バンドを 3 次元立方格子上で定義された 5 軌道ハバードモデル
で模型化し、乱雑位相近似（RPA）で正常状態の励起子感受性を計算して、励起子凝縮に対する
不安定性を明らかにした。平均場近似で得られた磁気多極子構造を持つ励起子基底状態に基づ
いて、RPA で励起子相の動的感受性を計算し、スピン横モードでギャップのない集団励起（ゴー
ルドストーンモード）が現れること、またスピン縦モードでギャップのある集団励起（ヒッグス
モード）が現れることを明らかにした。得られた結果の実験との関連性について議論した。 
 
(10) 拡張ファリコフ・キムボール模型における励起子凝縮体の有限温度物性 

[J. Phys. Soc. Jpn. 89, 053706/1-5 (2020)] 
 



クラスター平均場理論に基づいて、拡張ファリコフ・キムボール模型における電子・正孔対（励
起子）凝縮を、有限温度に対して計算した。このアプローチでは、サイン二乗変形関数を使用し
て、小さなクラスターを用いて大正準集合理論に相当する厳密対角化計算を行うことになる。こ
れにより、模型の基底状態と有限温度の電子状態図、および光伝導度スペクトルと一粒子スペク
トルを計算し、励起子絶縁体の強結合領域においてプリフォームドペア状態がどのように現れ
るかを明らかにした。得られた結果を Ta2NiSe5 での実験と比較した。 
 
(11) その他の関連する研究 
 
 本科研費研究課題と直接的ないし間接的に関係する研究として、下記の研究を行った。 
 
① 局所ダイマー状態から発生する LiRh2O4 の電荷秩序状態の研究 

[Phys. Rev. B 105, L041103/1-5 (2021)] 
② スピン 1/2 ハイゼンベルグ鎖における XXZ 異方性を持つスピン S 不純物の効果 

[Phys. Rev. B 104, 224407/1-16 (2021)] 
③ カゴメ格子ハイゼンベルグ鎖における異常な分数量子化と有効スピン 1 鎖の形成 

[Phys. Rev. B 103, 184410/1-16 (2021)] 
④ 電子照射された LiVS2 の無秩序ジグザグ鎖分子のスローダイナミクス 

[Npj Quantum Mater. 6, 16/1-7 (2021)] 
⑤ クラスター磁性体 LiMoO2における頑強な原子軌道の研究 

[Phys. Rev. B 102, 081106(R)/1-6 (2020)] 
⑥ 1 次元引力ハバード模型における時間周期外場下での超伝導と電荷密度波の安定性 

[Phys. Rev. B 101, 235122/1-7 (2020)] 
⑦ 光電子分光法による多結晶 RuP の金属・非磁性絶縁体転移の観測 

[Phys. Rev. B 101, 165113/1-6 (2020)] 
⑧ Sr7Re4O19 の新規相転移の観測 

[J. Phys. Soc. Jpn. 89, 054703/1-5 (2020)] 
⑨ ハバード模型の熱物性に対する典型性に基づいた変分クラスター近似計算 

[J. Phys. Soc. Jpn. 89, 023702/1-4 (2020)] 
⑩ 1 イオン異方性を持つ二量化スピン 1-XXZ 鎖における新奇な臨界性 

[SciPost Phys. 5, 059/1-18 (2018)] 
⑪ Li0.33VS2 における巨大エントロピー変化 

[Phys. Rev. B 98, 081104(R)/1-6 (2018)] 
⑫ TiSe2 における電子・格子協力機構と反強誘電分極 

[Phys. Rev. B 97, 155131/1-23 (2018)] 
⑬ AMg4Mn6O15 (A=K, Rb, Cs) における強磁性パイエルス絶縁体状態 

[Phys. Rev. B 97, 161103(R)/1-5 (2018)] 
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