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研究成果の概要（和文）：カーボンナノチューブに独自な光応答を理論的に調べ，次に述べる成

果を得た．半導体ナノチューブの垂直偏光吸収のファミリー効果は平行偏光吸収に比べて小さ

い．ナノチューブの反電場効果の計算には，タム‐ダンコフ型近似がうまく働かない．ナノチ

ューブ周辺の誘電体環境が垂直偏光励起子に与える影響は，ナノチューブの外側と内側に誘電

体がある場合で定性的に異なる．さらに，カーボンナノチューブのプラズモン共鳴電場応答の

数値計算法開発を行った． 
 
研究成果の概要（英文）：Characteristic optical properties of carbon nanotubes were 
theoretically studied. A family effect for perpendicular polarization is weaker than that for 
parallel polarization. In calculations of depolarization effects, the Tamm-Dancoff type 
approximation can breaks down. A qualitative effect of a dielectric material around a 
carbon nanotube is dependent on whether the material is located inside or outside the 
nanotube. A numerical calculation method was developed for response of carbon nanotubes 
to an electric field caused by surface plasmon resonance in metal nanostructures. 
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１． 研究開始当初の背景 

カーボンナノチューブは，グラファイト 1層

を巻いてできる，直径がナノメートルスケー

ルの円筒である．巻き方のわずかな違いで半

導体か金属になる電気伝導特性は，エレクト

ロニクス応用への高い期待もあり，主要な実

験対象である．また，最近の光学実験技術の

急速な進歩によって，電子状態における電子

間相互作用効果等が定量的に解明されつつ

ある．我々は，こうした実験結果の理解とそ

こから生まれる新現象の発見を目指して，カ

ーボンナノチューブの電気伝導と光応答の
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理論研究を行っている． 

カーボンナノチューブの光学実験はここ

数年目覚ましい発展を遂げており，ナノチュ

ーブの物性研究を強力に牽引している．この

発展の契機は，チューブ束から半導体チュー

ブを単離することによって発光測定に成功

したことである．ナノチューブ束では，励起

状態は隣接する金属ナノチューブへ遷移し，

発光することなく緩和すると考えられてい

る．発光分光によって，理論的に予言されて

いた大きな励起子効果が確認され，現在では

その重要性が十分認識されている． 

最近，光学実験は益々広がりを見せ，これ

までの理解では説明できない新たな問題が

提起されている．例えば，非発光励起子準位

と考えられていたエネルギー準位の発光ピ

ークや，これまで発光しないと考えられてい

たナノチューブ束の発光スペクトルが観測

されたことなどが挙げられる．これらの実験

結果は十分に理解されているとは言えず，理

論研究による解明が望まれる． 

２．研究の目的 

本研究の目的は，発展著しい光応答の研究

分野で，ナノチューブ独自の現象を理論的に

解明し，電子物性に関する新たな知見を得る

ことである．また，得られた理論により実験

結果を説明することも目的とする． 

３．研究の方法 

カーボンナノチューブの電子状態は有効質

量近似を用いて計算する．電子間相互作用の

遮蔽効果を静的な誘電関数を用いて記述し，

自己エネルギーと励起子効果を取り入れる．

この方法はカーボンナノチューブ系をよく

記述することが知られている．主に，様々な

状況における励起子エネルギー準位と光吸

収スペクトルを計算する． 

４．研究成果 

本課題では以下に示す4つの成果を得た．

（１）半導体ナノチューブの垂直偏光吸収

におけるファミリー効果 

ナノチューブの物理量は近似的にはその

直径によってスケールされるが，原子配列の

螺旋構造に応じて，そこからずれが生じる．

これはファミリー効果と呼ばれ，チューブ構

造の特定に用いられる重要な現象である．ナ

ノチューブに光を照射する場合，チューブ軸

に平行な偏光と垂直な偏光の2通りがある．

垂直偏光の吸収特性には，平行偏光吸収には

現れない電子と正孔のエネルギーに関する

非対称性の情報が含まれる．これらの効果は

有効質量近似ではバンドの三回対称歪み，

曲率，格子歪み，電子‐正孔非対称性に由

来する高次補正項として取り入れられる．こ

の課題では，半導体ナノチューブのファミリ

ー効果を調べた． 

図 1 は，高次補正項のうち電子-正孔非対

称性のみを取り入れた場合のバンド端付近

の吸収スペクトルである．電子-正孔非対称

性の度合いを表す無次元のパラメターS を

大きくすると，光学遷移許容な励起子（明

励起子）による急峻なピークの低エネルギ

ー側に微小なピークが生じる．これは光学

禁制であった励起子（暗励起子）が，わず

かに許容になるためである． 

明励起子と光学遷移許容になった暗励起

子の励起エネルギーのファミリー効果を図

2 に示す．ここでは全ての高次補正項を取

り入れた．丸印が計算結果である．励起エ

ネルギーのファミリー効果は，平行偏光に

比べて弱いことが明らかになった．これは

価電子帯と伝導帯におけるファミリー効果

が，互いに打消す傾向にあることによる．

図には実験結果が，記号△，▲，□，×，

及び破線で記されている．我々の理論は，

実験結果をよく説明しており，実験の半定

量的な解析が可能であることが分かった． 



 

 

 

 

 

 

（２）反電場効果の理論計算法 

ナノチューブに垂直偏光を照射すると，電

子と正孔がチューブ断面の反対側へ分離す

る．このとき両者の間に電場が生じて外場が

弱められるために，光吸収は抑制される．こ

の反電場効果を理論的に正しく取り入れる

には，量子力学で記述される電子の運動と，

古典電磁気学で記述される電磁場とを自己

無撞着に決める方法（自己無撞着場の方法）

を用いる必要がある．一方，反電場効果を近

似的に記述する方法として，電子‐正孔の交

換相互作用を用いるタム‐ダンコフ型近似

がある．この課題では，タム‐ダンコフ型近

似の妥当性をナノチューブの場合に調べた． 

図3は上記2つの方法で計算した最低準位

の垂直偏光励起子エネルギーのクーロン相

互作用依存性である．タム‐ダンコフ型近似

（破線）は自己無撞着場の方法（実線）に比

べて励起エネルギーを大きく与えることが

分かった． 

 

 

図 1 (12,5)ナノチューブの吸収スペク

トル．エネルギーの単位は典型的運動

エネルギー2πγ/L である．ここで γ は線

形分散の傾きを表すバンドパラメタ

ー，L はチューブの周長である． 

図 3 半導体ナノチューブにおける最

低準位の垂直偏光励起子エネルギーの

クーロン相互作用依存性．実線は自己

無撞着場の方法による結果，破線はタ

ム‐ダンコフ型近似の結果，点線はバ

ンドギャップである． 

図 2 半導体ナノチューブの垂直偏光

励起子エネルギーの周長依存性．実線

と点線で結ばれた丸印は，それぞれ明

励起子と暗励起子の計算結果であり，

○と●は 2 種類の半導体の型（ν=1, -1）

を示す．破線は明励起子の経験値，△，

▲，□は明励起子の実験値，×は暗励

起子の実験値を示す．△と▲は 2 種類

の半導体の型（ν=1, -1）を示す． 



 

 

この最低準位の励起子による吸収ピーク

の振動子強度を，クーロン相互作用の関数と

して図4に示した．現実的なクーロン相互作

用パラメターは，図の横軸の単位でおよそ

0.1から0.2の間であるが，この領域で自己無

撞着場の方法の結果は単調減少する．一方，

タム‐ダンコフ型近似の結果は振動子強度

が消失する奇妙な振舞いを見せる．この結果

は自己無撞着場の方法の結果と大きく異な

っており，この近似がうまく働かないことを

示している． 

タム‐ダンコフ型近似はカーボンナノチ

ューブの垂直偏光励起子に対してしばしば

用いられてきたが，本研究課題の結果は，主

にその振動子強度の妥当性に疑問を投げか

ける重要な知見である． 

 

 

（３）垂直偏光吸収における誘電体環境効果 

カーボンナノチューブ表面は外界に接し

ているため，その特性は周辺環境によって影

響され易い．実際，実験は界面活性剤による

単離されたチューブや，空気中に吊るされた

チューブなど異なる誘電体環境の下で行わ

れており，その環境効果は定量的な解析にお

いては無視できないと考えられる．この課題

では，様々な誘電体環境下での垂直偏光吸収

特性を調べた． 

誘電率の異なる誘電体をチューブの外側

と内側においた場合を調べた．誘電体がチュ

ーブの外側にある場合，光によって生じる励

起子効果はほぼ消失するのに対し，誘電体が

チューブ内にある場合は，励起子効果が顕著

になる．これは，外側に誘電体がある場合に

はクーロン力が効果的に弱められるが，内側

にある場合はあまり弱められないことによ

る．この結果は，実験状況の詳細に応じた定

量的な理論解析に役立つと期待される． 

（４）カーボンナノチューブのプラズモン共

鳴電場応答：数値計算法の開発 

ナノメートルスケールの空間に局在した

光によって新たな光物性が現れることが期

待されているが，そうした局在光を作る方法

の一つは金属ナノ構造のプラズモン共鳴を

用いることである．本課題では，金属構造に

カーボンナノチューブを配置した系の光応

答の数値計算方法を開発した． 

一般に応答関数は非局所的であるが，金属

構造の光応答はしばしば近似的に局所的な

誘電関数で表される．よって，ナノチューブ

に対してのみ非局所応答を取り入れること

で，大幅に計算効率を上げることができる．

金属構造の誘電関数を，離散化した位置の関

数として近似した場合のマックスウェル方

程式と，カーボンナノチューブにおける電子

のシュレディンガー方程式を自己無撞着に

解き，光吸収スペクトルを与える定式化を行

った． この定式化はカーボンナノチューブ

のみならず，今後のナノ物質とプラズモン共

鳴電場の相互作用に関する幅広い研究の進

展に寄与すると期待される． 

図 4 半導体ナノチューブにおける最

低準位垂直偏光励起子の振動子強度の

クーロン相互作用依存性．実線は自己

無撞着場の方法による結果，破線はタ

ム‐ダンコフ型近似の結果である． 
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