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研究成果の概要（和文）：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
最近新たな注目が集まっている。本研究では、候補物質Ta2NiSe5を中心に、変分クラスター近似等を用いて理論
研究を展開し、次項を明らかにした。(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、
(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。

研究成果の概要（英文）：Renewed attention has recently been attracted to the excitonic insulator 
(EI) state, i.e., the state of electron-hole pair condensation in thermal equilibrium. In our 
research project, we have developed theoretical studies on candidate materials such as Ta2NiSe5 
using the variational cluster and other approximations and obtained the results concerning: (1) the 
relative stability of the EI states caused by the electron-phonon and Hund's rule couplings, (2) the
 origin of the flat band observed in the angle-resolved photoemission spectra of Ta2NiSe5, (3) 
prediction of the coherence peak in the ultrasonic attenuation of Ta2NiSe5, (4) anomalous behavior 
of the orbital susceptibility in the EI state and Ta2NiSe5, and (5) magnetic multipole order and 
collective-mode excitations in a cobalt oxide material. 

研究分野： 物性物理学

キーワード： 物性理論　強相関電子系　励起子凝縮　励起子絶縁体　遷移金属カルコゲナイド　コバルト酸化物　多
極子　変分クラスター近似
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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最
近新たな注目が集まっている。特に、遷移金
属カルコゲナイド Ta2NiSe5 の低温相が励起
子絶縁体状態にあるという提案が角度分解
光電子分光実験からなされた。電気伝導や比
熱測定からもこの物質の相転移の特異性が
指摘されていた。それに対し我々は、第一原
理計算から求めたバンド構造をもとに、電子
相関とフォノン自由度を入れた有効模型を
構築し、この系の相転移を励起子のボーズ・
アインシュタイン凝縮で説明する提案を行
った。当時から、高圧下で超伝導が発現する
など、様々な実験結果が蓄積されつつあった。
我々は、励起子凝縮系の簡単化された模型に
対する定量的な理論研究や、Ta2NiSe5 という
具体的な物質に対する研究で先導的役割を
果たしてきた。 
 
２．研究の目的 
励起子ボーズ凝縮物質として最近、遷移金属
カルコゲナイド Ta2NiSe5 が注目を集めてい
る。これは、近年研究が進んでいる二層グラ
フェン系の光や強電場励起での励起子ボー
ズ凝縮のカウンターパートである。本研究で
は、変分クラスター近似を用いて提案する強
相関模型を解析し、Ta2NiSe5 の励起子ボーズ
凝縮の機構と高圧下超伝導の定量的解明を
行う。また、関連する半導体二層系の励起子
ボーズ凝縮や、光学格子中の冷却原子フェル
ミ気体における BCS-BEC クロスオーバー、遷
移金属カルコゲナイド系物質の励起子液体
状態と超伝導に関して、第一原理計算、変分
クラスター近似、密度行列繰り込み群の手法
等を駆使し、分野横断的な総合的研究を展開
する。これにより、フェルミオン系の量子凝
縮に対する普遍的概念を創出する。 
 
３．研究の方法 
分野横断的に研究を行うため、代表者に加え
て、連携研究者、海外研究協力者、博士後期
課程院生を含む多数の研究者の連携により
推進する。役割分担を決め、国内の実験グル
ープとも連携し、計画の３年間で次の課題を
順次実行に移す。(1)Ta2NiSe5 における励起
子ボーズ凝縮と超伝導機構の定量的・総合的
解明、(2)二層グラフェン系や光学格子系を
含む人工励起子ボーズ凝縮系への展開、(3)
関連する各種遷移金属カルコゲナイド系物
質における励起子液体状態と超伝導の解明。
得られた研究成果は、学術論文として出版し、
国内学会・国際会議等において広く世界に公
表する。以上により、強相関系の励起子ボー
ズ凝縮と超伝導に関し、総合的な研究を展開
する。 
 
４．研究成果 
本研究では、種々の理想化された理論模型や
候補物質 Ta2NiSe5の解析を中心に、変分クラ

スター近似等を用いて理論研究を展開し、次
項の(1)～(7)を明らかにした。また、「相関
電子系における励起子凝縮の物理の新展開」
と題する日本語の解説記事を出版した。さら
に、この分野の最近の著しい発展により、今
後の更なる研究の展開が必要であることを
明らかにし、その具体的研究課題を明確化さ
せた。これにより、本研究は、平成 29 年度
から３年間の計画で採択された科研費研究
「励起子凝縮が創出する新奇量子相理論の
新展開」（基盤(C)、代表：太田幸則）に繋が
ることとなった。 
 
(1) 電子格子相互作用とフント結合の効果 

雑誌論文⑬ 
電子格子相互作用とフント結合を考慮した 2
バンドハバード模型における励起子絶縁体
状態の安定性を、平均場近似と変分クラスタ
ー近似を用いて解析した。バンド間クーロン
相互作用と電子格子相互作用は、どちらも系
に電荷密度波（CDW）を誘発するが、前者が
支配的な場合はフォノニックな CDW を、後者
が支配的な場合は励起子的 CDW を誘発する。
それに対しフント結合は励起子スピン密度
波（SDW）を促進する。 パラメータ空間で励
起子 CDWと励起子 SDWの相対的安定性を決定
し、基底電子相図を描いた。これは下記(5)
に繋がる成果である。また、励起子凝縮体の
超流動性を妨げる励起子秩序パラメータの
位相の固定化について議論した。さらに、強
相関電子系のいくつかの物質における励起
子凝縮がもたらす効果について議論した。 
 
(2) Ta2NiSe5の角度分解光電子分光 

雑誌論文⑳ 
拡張 Falicov-Kimball模型の有限温度変分ク
ラスター近似での計算によって、角度分解光
電子分光実験で観測されるTa2NiSe5のバンド
分散の温度依存性を再現し、その励起子凝縮
機構に対する意味を考察した。価電子帯のト
ップの平坦バンド構造は転移温度 325 K より
ずっと高温から生じており、強い励起子揺ら
ぎ（電子正孔対 preformed pairs の形成）が
転移温度より遥か高温から発生しているこ
とを示している。この計算結果は、Ta2NiSe5

の励起子凝縮が、Bose-Einstein conden- 
sation (BEC) 領域に属していることを示し
ている。 
 
(3) Ta2NiSe5におけるミクロな量子干渉効果 

雑誌論文⑪ 
Ta2NiSe5 の励起子凝縮相におけるミクロな量
子干渉効果を、BCS 平均場近似を用いて計算
した。 そして、超音波吸収係数の温度依存
性にはコヒーレンス・ピークが転移温度のす
ぐ下に現れるのに対し、NMR スピン格子緩和
時間の逆数の温度依存性は、転移温度以下で
急激な減少を示すことを明らかにした。これ
が実験的に観測されれば、Ta2NiSe5 が励起子
凝縮系物質であるというシナリオの妥当性



について、重要な実験的証拠が提供できる。 
我々はまた、Ta2NiSe5 の励起子凝縮が、二次
相転移として、転移温度における熱容量の飛
びと剪断弾性定数のソフト化に現れること
を示した。これらの結果は実験と整合してい
る。 
 
(4) Ta2NiSe5の軌道磁化率の異常の起源 

雑誌論文⑧ 
我々は正方格子上で定義された2バンドモデ
ルに対し、平均場近似を用いて、励起子凝縮
相における軌道反磁性磁化率を計算した。 
半導体領域では、励起子凝縮体は、価電子帯
と伝導帯との間の自発的な混成によって有
限の反磁性の磁化率を獲得するが、半金属領
域では、励起子凝縮によって正常相の反磁性
磁化率が抑制されることを示した。 我々は
また、軌道反磁性磁化率とパウリ常磁性磁化
率の温度依存性を、Ta2NiSe5に対する 2 次元
3 バンドモデルを用いて計算し、全磁化率の
温度依存性が実験と定性的に一致すること
を確認した。 
 
(5) 電気・磁気多極子秩序の形成 

雑誌論文⑦ 
タイトバインディング近似における励起子
絶縁体状態の電荷およびスピン密度分布の
空間分布を研究した。我々はまず、価電子帯
と伝導帯がひとつの原子内のふたつの互い
に直交する軌道で構成されている場合につ
いて、励起子絶縁体状態の電荷密度分布とス
ピン密度分布を考察した。この場合は、異方
的電荷密度分布またはスピン密度分布が単
位胞（または原子）内に生じ、より高いラン
クの電気または磁気多極子モーメントが有
限になること、すなわち励起子絶縁体状態が
多重極子秩序の形成に対応することを示し
た。そして、s, p, d 軌道について多重極モ
ーメントの一般的な記述を与えた。この場合、
従来の電荷またはスピン密度波状態とは対
照的に、総電荷または正味磁化の空間的変調
は現れない。しかし、伝導帯と価電子帯が同
じ軌道の成分を含む場合、従来の密度波状態
と同様に、全電荷または正味磁化の空間的変
調が現れる。我々は次に、価電子帯と伝導帯
が異なる原子に位置する軌道で構成されて
いる場合について、励起子絶縁体状態の電子
密度分布を考察した。そして、この場合の励
起子秩序は、ボンド・オーダーの形成に対応
することを示した。以上の結果をもとに、最
近報告されている現実の物質に対する励起
子絶縁体状態について議論した。 
 
(6) コバルト酸化物における集団励起構造 

雑誌論文③ 
ペロブスカイト型コバルト酸化物で発現す
る可能性のある励起子凝縮状態およびその
低エネルギー励起スペクトルを計算した。
我々はまず、Pr0.5Ca0.5CoO3の 3dバンドを再現
するように 3 次元立方格子上に定義された 5

軌道ハバード模型を構築した。この模型を用
いて、乱雑位相近似（RPA）で正常状態の励
起子感受率を計算し、励起子凝縮に対する不
安定性の発現を示した。また平均場近似を用
いて、この系の励起子相においては磁気多重
極子が形成されることを示した。さらにこの
励起子基底状態に対して、RPA を用いて励起
子相における動的スピン感受性を計算し、横
モ ー ド に は ギ ャ ッ プ レ ス な 集 団 励 起
（Goldstone モード）が現れ、縦モードには
ギャップのある集団励起（Higgs モード）が
現れることを示した。これらの励起の中性子
非弾性散乱実験での観測可能性を議論した。 
 
(7) その他の関連する研究 
本科研費研究課題に直接的ないし間接的に
関連する研究として、 
① フラストレート量子系の金属絶縁体転移

と磁性 
② ハルデン相におけるエンタングルメント

物性 
③ ３成分フェルミオン系のモット転移と交

替秩序 
④ ディラック電子系の金属絶縁体転移 
⑤ 引力ハバード模型における超流動性の次

元クロスオーバー 
⑥ トポロジカル相と磁性の共存可能性 
⑦ 各種強相関遷移金属化合物（-Sr2CrO4、

RuPn (Pn = P, As, Sb)、V6O13）の電子構
造計算と物性 

等の研究を展開し、学術論文として出版した。
詳細については、下記の発表論文を参照のこ
と。 
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