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研究成果の概要（和文）：炭素原子で構成される低次元物質であるカーボンナノチューブ・グラ

フェンの光学特性を理論的に評価し，既存の化合物半導体との比較を行った．一次元系のナノ

チューブの場合，一次元性をより強く反映して電荷間の相互作用効果が増強され，環境や外場

による制御性が高いと期待される．二次元系に対しては，物質定数に依存しない普遍物理定数

のみで表される光吸収係数が，グラフェンのみならず，半導体量子井戸のバンド間遷移吸収に

も適用可能である事を明らかにした． 
 
研究成果の概要（英文）：Optical properties of carbon nanotubes and graphene, which are 
novel low-dimensional material composed of carbon atoms, have theoretically been studied 
and compared with those of semiconductor-compound quantum structures. In carbon 
nanotubes, its one-dimensionality strongly enhances the interaction effect so that they 
have higher potential for external-field control of the optical responses. Absorption 
coefficient of monolayer graphene is known to have a universal value proportional to the 
fine-structure constant. This study has clarified that the continuum absorption of 
band-to-band transitions in semiconductor quantum wells also has the same value.  
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１．研究開始当初の背景 
	 カーボンナノチューブの光学応答は，その
擬一次元性に起因して，励起された電子と正
孔の束縛状態である励起子に支配されるこ
とが１９９７年に理論的予言がなされた．そ
れにもかかわらず，光学スペクトルの実験結
果が議論され始めた当初，相互作用を無視し

たとしても一体の電子状態に関する結合状
態密度の発散により，バンド間遷移が増強さ
れるとして，励起子効果は，ほとんど，注目
されていなかった．しかし，本研究の開始時
には，励起子効果が本質的に重要であるとの
認識が広まり，励起子共鳴エネルギーの値を
利用した構造の同定が可能となった．また，
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光と強く相互作用する特性を利用し，ナノサ
イズの光学素子として，様々な構造のデバイ
スが提案され，大きく関心を集めていた． 
	 さらに，ナノチューブを２次元平面状に切
り開いた構造を持つ，グラフェンが黒鉛から
単離され，種々の物性測定が可能となった．
直径の大きなナノチューブは，局所的に見れ
ば，グラフェンと同じ構造を持ち，周期的境
界条件により擬一次元的なエネルギーバン
ドとなることを除けば，電子状態は同じ方程
式で記述される．電磁応答に主に寄与するフ
ェルミ面近傍の電子状態は，有効質量理論に
よれば，静止質量がゼロのディラック方程式
に従い，通常の有効質量を持った粒子とは異
なる物性を示す．例えば，電気伝導実験では，
半整数量子ホール効果や反局在効果などの
特異な振る舞いが観測されている．研究代表
者は動的電気伝導率を計算し，光吸収係数が
フェルミ速度などの物質パラメータに依存
しない，微細構造定数に比例した普遍物理定
数のみで表されることを示した．これは，一
枚の原子層から構成される物質が，垂直に入
射する電磁波に対して約２％の吸収体とな
ることを意味し，ナノチューブと同様に光と
強く結合する低次元物質として様々な応用
が期待される． 
	 当時の研究の多くは，ナノチューブ・グラ
フェンというカーボンナノ構造の物性を如
何に特徴付けるかという段階に留まってお
り，光学応答を制御可能な段階にまで引き上
げるには，光励起状態に発現する動的電子相
関効果の理解と，応答の定量的記述を可能と
する有効模型の構築が急務とされていた． 
 
２．研究の目的 
	 本研究では，カーボンナノチューブ・グラ
フェンを中心とした有効質量ゼロのディラ
ック電子を持つカーボンナノ構造における
特異な光学応答の理論的解明を第一の目的
とする． 
	 光励起により生成された伝導帯の電子と
価電子帯の正孔の間に作用する終状態相互
作用による束縛状態である励起子は，電子状
態の持つ多谷構造に起因した縮退を持つが，
短距離相互作用による微細構造分裂を示す．
この励起子微細構造を定量的に記述する有
効モデルを構築することから出発し，光励起
状態において発現する，不純物散乱，多層構
造による相互作用遮蔽効果などを含めた，動
的電子相関効果を解明する． 
	 最終的には，カーボンナノ構造にとどまら
ず，半導体量子構造などを含めた低次元電子
系に普遍的な動的電子相関効果を記述する
有効光学応答理論の構築を目標とする．具体
的には，大きく分類して，以下の３つのテー
マに取り組む． 
 

(1) カーボンナノチューブの励起子微細構造
を記述する有効模型の構築 
 

(2) カーボンナノチューブの励起子に対する
相互作用効果による状態変化 
 

(3) グラフェン・カーボンナノチューブと低
次元半導体量子構造に共通する動的電子
相関効果 
 

３．研究の方法 
	 研究目的で挙げた３つのテーマに関する，
主な成果を得るために採用した研究方法を
具体的に列挙する．	 
	 
(1) 有効質量方程式によりカーボンナノチュ
ーブの電子状態を記述する．図 1に示す
ような，多谷構造の縮退に起因する励起
子微細構造分裂を求めるために，電子・
正孔間相互作用の短距離成分を周長(L)
の逆数に関する摂動展開により系統的に
取り入れ，チューブの構造（螺旋度）に
対する依存性を計算する．	 

	 
(2) カーボンナノチューブの励起子に対する
様々な相関効果を，以下の３つの効果に
着目して，明らかにする．	 
	 
①	 不純物散乱効果を解明するため，有効
質量方程式により通常の光学応答では必
要のない有限の重心運動量を持った励起
子状態を求める．それを基底として不純
物散乱の行列要素を計算し，励起子微細
構造と光学スペクトルの変化を議論する．	 
	 
②	 多層構造における，異なる層の存在に
よる，相互作用遮蔽効果を解明するため，
まず，多層構造を考慮した静電気問題を
解き誘電関数を導出する．得られた誘電
関数を用いて，二層チューブの励起子状
態と光学スペクトルを計算し，異なる層

図 1：一電子状態の多谷構造と様々な電

子・正孔対による励起子縮退に対する概

念図．	 



における電子・正孔対励起による分極が，
励起子束縛に与える影響を明らかにする．
また，励起光の偏光方向がチューブ軸に
垂直な場合，チューブ内に生じる反電場
効果も取り入れた計算を行う．	 
	 
③	 電荷注入された系の遮蔽効果を解明
するため，電子・正孔束縛状態を記述す
るベーテ・サルピータ方程式に，注入電
荷による粒子・正孔分極を考慮した誘電
関数を取り入れる．励起子状態を求め，
光吸収スペクトルを計算し，注入電荷密
度に対する依存性を明らかにする．	 
	 

(3) 半導体量子井戸におけるバンド間遷移に
よる連続吸収スペクトルを，有効質量理
論に基づき，行列要素と結合状態密度，
相互作用増強因子を計算し，普遍的な値
を持つグラフェンの吸収係数と比較する．	 

	 
４．研究成果	 
	 研究の目的と方法において列挙したそれ
ぞれのテーマに関する成果を述べる．	 
	 
(1) カーボンナノチューブの励起子微細構

造を計算した結果，励起子共鳴エネルギ
ーに現れる一電子状態の螺旋度依存性
（ファミリーパターン）が，図 2に示す
ように，純粋な電子・正孔間の相互作用
効果である，微細構造分裂にも見出され
た．ほとんどの構造では，光学活性な明
励起子より低エネルギー側に，光学不活
性な暗励起子状態が存在し，非輻射緩和
により，発光の量子効率が抑制されると
いう実験結果と整合している．さらに，
背景誘電率の値によっては，明励起子が
最低エネルギー状態となる構造も存在
する事を示した．近年，実験的な螺旋度
の制御が可能となり，高い発光効率の構
造を選択的に取り出せる可能性がある
ことから，早期の検証が望まれる．	 

(2) カーボンナノチューブが，従来の半導体
量子細線と比較して格段に小さな，ナノ
サイズの直径を持つ事は，一次元性を際
立たせ，様々な相互作用効果が増強され
る事を明らかにした．この事実は，環境
や外場により，光励起状態を制御出来る
可能性が高い事を示唆している．今後，
螺旋度が特定された単一チューブを用
いたデバイス構造の作成が容易になれ
ば，その定量的評価に本研究の理論モデ
ルが有用となるであろう．	 
	 
①	 カーボンナノチューブの励起子微細
構造に対する，不純物や格子欠陥などの
局所ポテンシャルによる準位混成と吸
収スペクトル変化を計算した結果，明励
起子と暗励起子の混成は生じないこと
を明らかにした．つまり，暗励起子の局
所摂動による光学活性化は困難である．
しかし，二光子遷移許容励起子が一光子
吸収に寄与し，ポテンシャル強度が大き
い場合に束縛励起子の形成を確認した．
これらの応答により，光学的手法による
不純物密度の推定が可能となる他，近年，
注目されている，化学装飾による電荷注
入や発光増強の試みに対する，局所ポテ
ンシャル変調効果の定量的記述を可能
とする理論模型を与えたことになる．	 
	 
②	 多層カーボンナノチューブにおける
異なる層における電荷励起に起因する
電気分極による遮蔽効果を理論的に評
価した．層間遮蔽効果は電子・正孔間の
束縛エネルギーとバンドギャップの双
方を強く抑制する．それに対し，励起子
準位のシフトは，両者の効果が相殺し，
小さな赤方遷移に留まることを明らか
にした．基底状態のシフトはチューブ構
造にほぼ依存しないが，励起状態には束
縛を弱める効果がより顕著に現れた．	 
	 多層カーボンナノチューブにおける，
軸に垂直な偏光励起により生じる，反電
場効果も計算した．単層の場合と同様に，
励起子状態は安定であるが，反電場シフ
トを受けるが，層間遮蔽により内層の励
起子吸収強度は抑制され，特に，外層が
金属の場合，光学応答は，ほとんど，消
失する．内層の励起子は外層の連続吸収
帯と結合し，スペクトル干渉によるファ
ノ効果が見られ，層間距離に依存してス
ペクトル形状が変化する．	 
	 
③	 電荷注入されたカーボンナノチュー
ブの励起子吸収スペクトルを計算した．
注入電荷が形成する金属状態は，チュー
ブ内のクーロン相互作用を遮蔽し，バン
ドギャップの縮小と束縛エネルギーの

図２：明励起子と暗励起子のエネルギー

分裂．上側が谷内励起子分裂を表し，こ

の値が正の場合は暗励起子が基底状態，

負の場合は，明励起子が基底状態となる．	 



低下を引き起こす．低濃度領域では，多
層系の遮蔽と同様に，励起子準位は赤方
遷移するが，パウリブロッキングによる
バンド間吸収端のエネルギー上昇に伴
い，高濃度領域では青方遷移を示す．	 
	 

(3) 半導体量子井戸におけるバンド間遷移
による連続吸収スペクトルを評価した
ところ，単層グラフェンと同様に，光吸
収係数が物質パラメータに依存しない
微細構造定数に比例した普遍的な値を
取ることを明らかにした．バンドの有効
質量，遷移双極子モーメント，電子・正
孔間相互作用に起因する小さな補正項
が存在するが，オーダーを変えるもので
はなく，吸収の絶対強度を与えることか
ら，半導体量子構造に対する光吸収の絶
対標準となり得ることを提案した．	 
	 ナノチューブは一次元，グラフェンは
二次元と，実質的に，みなしてよく，化
合物半導体量子構造による，量子細線や
量子井戸の光学応答と比較すると，低次
元性が顕著となり，相互作用効果が著し
く増大している事が特徴である．しかし，
共通する性質も数多く見られる事から，
半導体における既知の効果を増強する
ために，カーボンナノ構造を用いたデバ
イス設計が期待されると同時に，カーボ
ンナノ構造で見られる特異な応答が，従
来の半導体量子構造でも実現可能であ
る事が示唆され，今後も，両者の統一的
理解の，より一層の，深化が求められる．	 
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