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研究成果の概要（和文）：強相関電子系の示す秩序構造にともなう金属絶縁体転移など、基本的な対称性の破れ
による相転移をみせる分子性物質群を対象として、短パルスレーザー光の照射による光誘起量子ダイナミクス現
象の基礎的な理論をボトムアップ的に構築した。初期ダイナミクスにおける光と相互作用する電子系の結合を考
慮したシミュレーションによって、実験においてより長いタイムスケールでしばしば観測され議論されるドメイ
ンの生成や広がりなどの非一様な状態変化がどのようなメカニズムによって生じているのかを、簡単化したモデ
ルを使って明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have built out the basic theory of photo-induced quantum dynamics induced
 by short-pulse laser light irradiated into strongly-correlated molecular solids showing typical 
symmetry breaking such as those with metal-insulator transitions. By numerically simulating a 
simplified model for initial stage dynamics, considering the coupling between the incident light and
 the interacting fermion system, we have elucidated the mechanism of the emergence of inhomogeneous 
state experimentally observed, through domain creation and growth. 

研究分野：物性理論
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の学術的特色は、ボトムアップ型に理論的知見を積み上げることで実際に観測されている現象に迫る点で
ある。それぞれの物質系での現象を俯瞰的に見直し、今後の物質設計へのフィードバックも含めた強相関系の光
誘起ダイナミクスにおけるguiding principleの構築が挙げられる。これらは、応用研究にも繋がり得る光スイ
ッチング現象の基礎原理解明に貢献することはもちろん、より広い凝縮分子系一般への展開も期待される。すな
わち、光合成中心やヘムタンパク質に代表される金属錯体系生体関連物質への展開も考えられ、境界分野へのイ
ンパクトを与え将来的に新分野開拓の可能性も十分ある。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１。研究開始当初の背景 
短パルスレーザー光照射によって物性を制御する試みが、豊富な物性を示す物質系に対し盛ん
にされるようになり、そこで観測される量子ダイナミクス現象のトリガーとなる初期過程が強
相関理論モデルの範疇で説明できるのか、むしろ付加的な要素が不可欠になっているのか、メ
カニズム解明に絡む重要なテーマが顕わとなってきた。その背景には、近年のレーザー技術の
発展に伴って時間分解能が向上し、従来の構造変化が起きた後の時間スケール（分子性固体で
は典型的にはピコ秒程度）から、フェムト秒オーダーの実験により電子的初期過程が「見える」
ようになりつつあり、従ってミクロな理論との直接比較が可能となり理論の重要度が増してい
た。 
 
２。研究の目的 
実験で観測される、短パルスレーザー光による電子励起→電子系の初期ダイナミクス→格子系
も含めた複雑なダイナミクス、という時間軸に沿った流れを、ミクロな電子状態から出発した
モデルに対し、時間依存シュレーディンガー方程式の実時間発展を直接数値計算によってシミ
ュレーションすることで、それぞれの果たす役割やメカニズムをボトムアップ的に調べる。そ
の結果、ハミルトニアンの構造としては同形であるために、俯瞰的な見方にたって光誘起ダイ
ナミクス現象のメカニズムを系統的に明らかにしたい。 
 
３。研究の方法 
本研究の中心となる光照射による物理量の時間発展計算は、パルス励起光を取り込んだ有効モ 
デルに対し、時間依存シュレーディンガー方程式を数値的に解くことにより求める。コード開
発・整備を行った上で、電荷秩序系のミニマルな強相関モデルを設定し大きなサイズのクラス
タを扱えるハートリーフォック近似法を用いて調べる。また一方で、スピン転移を示す金属錯
体系物質群も視野に入れ、第一原理計算による有効モデル化のスキーム構築を行う。 
 
４。研究成果 
（１）Pd(dmit)2分子が擬 2次元的な構造を持つ一連の物
質群のミクロな有効モデル化を、第一原理計算を元に行
った。本系は複数の分子軌道が低エネルギー電子状態に
効いていることが知られているが、有効モデル化により
分子の一部に局在した「フラグメント分子軌道」の描像
を提唱した。さらに相互作用効果を平均場近似の範囲内
で調べ、スピン・電荷・軌道状態の解析を行った。実験
的に調べられている反強磁性状態・電荷格子秩序状態を
再現することができ、それらの安定性が何に起因してい
るのか、重要なパラメータを同定することができた。 
 
（２）三角格子上のスピンレスフェルミオン模型に対
して数値的厳密対角化によりパルスレーザー光照射の
効果を調べた。平衡状態に表れる 3 種類の電荷秩序状
態はそれぞれ異なる時間発展ダイナミクスが見られる
ことが分かった。すなわち、「縦ストライプ」と呼ばれ
る電荷秩序は単調に減衰していくのに対し、「水平ストライプ」は「3倍周期」の電荷秩序に転
移する。その背後には平衡状態でも重要な役割を果たす幾何学的フラストレーションが存在す
ることが分かった。 
 
（３）実験で議論されている非一様性の効果を調べるため、簡略化した 1次元スピンレスフェ
ルミオン模型に対してハートレーフォック近似によってパルスレーザー光照射後の量子ダイナ
ミクスを調べた。一様な電荷秩序状態を初期状態として設定したときには、ダイナミクスは予
想されたようにコヒーレントな時間発展を示し、絶縁体ギャップエネルギーを超えた励起によ
る光ドーピング効果による秩序の不安定化のみならず、ギャップ内に特徴的な共鳴モードが存
在することが判明した。これは電荷秩序状態に固有の集団励起モードであり、共鳴的に変化が
大きくなることを見出した。一方で、ドメイン壁（キンク）が一つある初期状態に光を照射す
ると、先の共鳴モードにパルス光の周波数が近い場合に非一様性が現れ、空間的にキンク位置
を種として時間とともに非一様領域が広がっていく。特に、光強度が大きいと、電荷秩序構造
自体が消失した領域が、やはり時間とともに広がっていく「融解」現象が現れる。 
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