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研究成果の概要（和文）：拡散モンテカルロ法を用い電子正孔ガスの相図を解明した。「実効相互作用＋励起子
複合体のみの波動関数」と記述し、「電子正孔質量比(量子ダイナミクス効果)」と「実効相互作用の遮蔽パラメ
タ(電子相関効果)」の2パラメタ空間で相図を構成し「ドナー不純物に束縛される励起子の安定化程度」に基本
的な情報を提供した。電子ガス模型での展開と並行し、層状カルコゲナイドなど遷移金属化合物系層状物質の解
析にも研究展開し、具体的なバンド構造から有効質量模型に持ち込む過程で非自明な不安定格子振動モードを発
見するなどの成果を得た。

研究成果の概要（英文）：Phase diagrams of electron-hole systems are investigated by using diffusion 
Monte Carlo method. The system is modelled by the effective inter-particle interactions with tunable
 parameters for the Coulombic screenings and the mass ratio between electrons and holes. A phase 
diagram is evaluated as a function of the screening strength (representing electronic correlation 
effect) and the mass ratio (quantum dynamics of nuclei). It may describe how much stable when an 
exciton is bound by a donor impurity in semiconductors. As well as the work on electron-hole models,
 we worked on real materials, such as layered pnictides, to estimate realistic parameters for the 
ratio and screening effects. On the investigations, we found the lattice instability through its 
phonon properties and made an successful explanation of the experimental facts under intensive 
debates about the origin of the instability. 

研究分野： 多体電子論、量子エレクトロニクス

キーワード： ポリ励起子　拡散モンテカルロ　電子相関　電子正孔ガス　間接遷移型半導体　トリオン
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１．	研究開始当初の背景 
		光照射で発生する物質中励起子はフォト
ニクスの素過程を担う。ナノテク物質設計に
より電子や励起子の密度を広範囲で調整し、
励起子間相互作用を自在に操って新奇機能
物性を引き出す取組みが行われている。電子
正孔系はまた、多体電子系における「引力ポ
テンシャルによる束縛と、遮蔽による遍歴化
との拮抗」（モット転移の着想原義）の問題
を、よく制御された実験で取扱う舞台を提供
しており、その理論的解明は、量子多体問題
の学理上も重要な課題とされる。その歴史は
古く、様々な理論アプローチが挑戦を重ねて
きたが、各種極限展開が破綻する揺らぎの大
きな電子相関の取扱いに起因して、励起子モ
ット転移の理論再現自体が難しく、新奇相出
現に関する興味深い様々なコンジェクチャ
に対して、決定的な理論解明には至っていな
い。	
	
		間接遷移型半導体を対象とした近年の精
力的な実験では、液滴、ポリ励起子相、電子
/正孔数が異なるインバランス・クラスタ相
といった新奇相の観測が報告されている[1]。
特に、励起子が 3 つ以上で集合体を組んだポ
リ励起子相は、現実物質の持つバンド縮退自
由度と、不可弁別粒子の排他律との競合で、
その安定存在が支配されており、こうした競
合機構は、フォトニクス物質設計上の基礎に
関わる新しく重要な課題である。これら複雑
化した問題設定は、従来の理論アプローチを
より困難とし、量子モンテカルロ法による数
値変分法のみが客観的信頼性の高い知見開
拓の途となる。研究代表者は、電子相関起因
の困難克服を目的に、量子多体相関に最も信
頼性の高い量子拡散モンテカルロ法による
密度行列/対分布関数解析を組合せ、対生成
の秩序パラメタと空間構造を直接算定出来
る枠組みを構築し、良好な進捗を辿り[2]、
研究開始時点までに半導体二層膜系を対象
とした励起子モット転移の理論的記述に成
功を収めていた。 
 
２．研究の目的 
		本研究では、実験解明に精力的取組みが進
む間接遷移型半導体を舞台としたポリ励起
子相の可能性解明を期間内最終目標に据え、
量子拡散モンテカルロ密度行列/対分布関数
解析法[2]を用いて、大域的相図を解明する
理論的研究を行う事を目的とした。この目標
に向け、以下の 3 段階に小目標を設定し、段
階的に研究を進めた:「イ/3 次元系に対する
励起子モット転移の理論記述の確立；申請者
が確立した半導体二層膜系対象の当該手法
を、3 次元電子正孔系に適用し、まずは、定
式化や実装の検証を主目的に、電子正孔質量
比=1 の系に限定し、プラズマ相、励起子気体
/分子/ウィグナー固相の大域的相図の記述
を成功させる」、「ロ/質量比の影響、液滴相
とインバランス励起子相の探索・検証；当該

相の実験的検証舞台であるシリコンやダイ
アモンドに呼応する範囲で、電子正孔質量比
を変化させ、相図の系統的変化、液滴相やイ
ンバランス相(電子/正孔の数が一致しない
束縛状態)の安定出現可否などのトレンドな
どを解明する」、「ハ/多谷効果によるポリ励
起子相安定化の解析；申請者の当該解析法
[2]は、電子/正孔を超え 3 種以上の可弁別粒
子種を任意の質量比で扱う事が可能ゆえ、こ
れを用いて多谷効果（バンド縮退による可弁
別性導入）を模型化し、スピン排他律抑制で
ポリ励起子が安定化されるというシナリオ
[1]に対する検証を行う」。	
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[図１] 3 次元電子正孔系の様々な質量比に対
するエネルギー値の粒子濃度依存性(申請者
による計算/未発表)。横軸右側の希薄領域に
向けて、エネルギー値は孤立単一励起子の極
限値に漸近する。下から漸近する振舞いは中
濃度領域で複数の励起子が結合を形成し、よ
り安定化する事に呼応する。 
 
３．研究の方法 
  研究の性質上、励起子液滴やポリ励起子相
の出現を、極めて高い客観性を以て検証する
必要から、恣意的近似を極力排した信頼性の
高い、以下の特色を持った第一原理手法を用
いた：「A/電子相関に最も信頼性の高い量子
拡散モンテカルロ法を用いる(通常の方法で
は電子相関の扱いが理論近似の適用範囲を
外れ大域的相図探索は不可能)」、「B/エネルギ
ー交点による相境界同定ではなく秩序パラ
メタ直接算定で励起子形成を記述(エネルギ
ー交点法では、量子臨界現象としての詳細な
振舞いは記述不可能)」、「C/対分布関数やスナ
ップショット解析により空間秩序構造を同
定している(特に液滴相やポリ励起子相では、
この方法以外で現実的なコストでの評価は
不可能)」 
 
  こうしたアプローチで電子正孔系に成果
を挙げているグループは国際的にも他にな
く、特に国内においては、当該手法を専門と
するコミュニティ自体が存在しない特色あ
る研究である。励起子液滴やポリ励起子相を
安定化する機構については、数々のシナリオ
提案があるが、いずれも、模型理論における
遮蔽の取り入れ方や頂点補正の有無など、電
子相関の取扱い次第で大きく結論が変わっ
てしまうことから、決定的な機構解明には至
っていなかった[3]。本研究により電子相関



に関する「曇り」が取り払われ、安定化機構
の「より説得力あるトレンド予測」が可能と
なり、実験的研究も加速される。我々の枠組
みは、その信頼性故に、近年では数々の模型
理論の参照標準としても引用されている[3]。	
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[図 2]	申請者の方法による非対角長距離の
直接算定[2]。層間距離が大きい場合秩序パ
ラメタは希薄領域に向けて立ち上がる。	
	
４．研究成果	
		研究期間中、2 次元 2 層膜系での成果が以
下のように連鎖的に波及・急展開した：我々
の成果[2]は、特に高密度領域での予見につ
いて、一部の期待にそぐわない事実を結論し、
当初、厳しい批判に曝されたが、主に実験分
野からの議論に基づいて、徐々に、その結論
が受け入れられつつある：当該系で励起子が
発生すれば、コスタリッツ・サウレス転移/
超流動の振舞いが期待されるが、実験的には
依然、観測がなされず、これが我々の励起子
消失予見に起因するという着想が提起され
た。これを受けて一連の模型計算検証が、
我々の結果を追う形でなされ、現在では、多
体遮蔽模型の建て方に対する参照標準とし
て我々の成果が引用されている。こうした波
及を受けて、層状カルコゲナイドなど、半導
体二層膜とは異なる遷移金属化合物系層状
物質の解析に研究を展開した。特に、新学術
領域研究「複合アニオン化合物の創製と新機
能」分野の実験研究者(京大/陰山教授グルー
プ)と協力し、ある種の層状系で観測される
長い励起子寿命の機構解明に関する研究を
進めるうち、具体的なバンド構造から有効質
量模型に持ち込む過程で、非自明な不安定格
子振動モードを発見するなどの成果を得た
[4]。こうした経緯を経て、国際的にも研究
進展の急激な遷移金属化合物系層状物質に
対象をシフトして研究が加速し、そこでの励
起子物性、特に長い励起子寿命の機構解明を
目的に、不純物への励起子捕縛に関する研究
が進展中となっている。	
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			*「特別シリーズ/さくらサイエンスプラ	
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