
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１２１０２

若手研究(B)

2016～2014

多自由度強相関電子系における光誘起超高速ダイナミクスの生成と制御

Generation and control of photoinduced ultrafast dynamics in strongly correlated
 electron systems with multiple degrees of freedom

９０３９０６５８研究者番号：

前島　展也（Maeshima, Nobuya）

筑波大学・計算科学研究センター・講師

研究期間：

２６８００１６３

平成 年 月 日現在２９   ６ １６

円     3,200,000

研究成果の概要（和文）：物質の中には，光誘起相転移をはじめとして光照射により誘起される現象を起こすも
のが数多く存在する。本研究では，このような光誘起現象の初期過程において生成される量子状態の性質を理論
的に調べた。特に強相関電子系の光励起状態や，半導体の超高速コヒーレントフォノン生成とそれに伴う過渡的
ファノ共鳴現象，半導体超格子におけるレーザー誘起長寿命共鳴状態などの性質を数値的手法により解析した。

研究成果の概要（英文）：There are many materials which shows photoinduced phenomena including 
photoinduced phase transitions, induced by photo irradiation.  In this study, we theoreticaly 
investigate physical properties of quantum states emerging in the initial process of the 
photoexcitation. In particular, we analyze photoexcited states of various strongly correlated 
electron systems, ultrafast coherent-phonon generation and related transient Fano resonance in bulk 
semiconductors, laser-induced resonance states with long lifetime in semiconductor superlattices by 
using numerical techniques.

研究分野： 数物系科学
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１．研究開始当初の背景 
近年、光誘起相転移をはじめとする光誘起
現象に関する研究が活発に行われている。
例えば光誘起相転移は、超高速光スイッチ
ングデバイスの動作原理として期待される
ほか、量子多体系における非平衡現象の典
型的な題材であるため、その発現メカニズ
ムの解明は応用・基礎の両面から極めて重
要な研究課題である。 
このような光誘起現象においては、まず光照
射直後には光学活性な初期状態が生成され
そこから更に大域的な状態変化へと至ると
考えられているが、その初期状態がどのよう
なものであるかについては十分な理解は進
んでいない、また光照射直後には反射率スペ
クトルなどが時間とともに振動する超高速
コヒーレント振動現象が現れる場合がある。
このようなコヒーレント振動にはフォノン
などの低エネルギー励起が関与していると
考えられているが、これもどのような初期状
態から振動状態に至るのかなど、その詳細に
ついては十分明らかになっていないのが現
状である。 
 
 
２．研究の目的 
本申請者は、このような光誘起現象における
初期状態およびその後に続く超高速コヒー
レント振動の理論的解明を研究目的とする。
主に (1)遷移金属酸化物の光励起直後の状態
を調べるため、２軌道縮退ハバード模型にお
ける光励起状態の解析(2)1次元有機導体にお
ける光励起状態および光誘起ダイナミクス
の解析(3)半導体におけるコヒーレント振動
現象の解析、を行う。更に(4)量子状態を THz
波や赤外線レーザーなどの外場で制御する
手法の理論的検討を行う。これは最終的には
光誘起ダイナミクスの量子制御につながる
ものと期待される。 
 
 
３．研究の方法 
(1),(2)については有限クラスター上のハバー
ド模型に対する厳密対角化法を用いて基底
状態および光励起状態における各種物理量
や光学伝導度スペクトルなどを計算した。(3)
の半導体については伝導帯と価電子帯の２
バンドに加えて光学フォノンを考慮した理
論模型を採用し，それに対してボゾン化法を
適用して光励起状態の解析を行った。(4)の量
子状態の解析についてはまずは一電子状態
の制御を目的として時間周期性電場中の系
に対するフーリエ・フロケ展開法を用いた。 
 
 
４．研究成果 
(1) 2 軌道縮退ハバード模型における光励起
状態の解析:  近年、遷移金属酸化物におけ
る光誘起現象に関する実験的研究が数多く
行われており，そのような例の一つとしてバ

ナジウム酸化物 RVO3(R は Y もしくは希土
類)における光誘起相転移が知られている。
LaVO3 に対する実験的研究により光励起キ
ャリアによると思われる低エネルギー領域
の反射率スペクトル増大などの過渡的変化
が観測されたが、同物質の特徴であるスピ
ン・軌道秩序の光誘起変化については今まで
明確に議論されていなかった。そこで図１に
示す 2x2x2 クラスター上の 2 軌道ハバード模
型に対する厳密対角化計算を行い，①基底状
態においては広いパラメータ領域で C-AF ス
ピン相関・G-AF 軌道相関が支配的となるが，
光励起状態では広いパラメータ領域で A-AF
スピン相関・Cx/y-AF 軌道相関が支配的となる
こと，②基底状態が z 方向に特に強い軌道相
関を持ち擬一次元的であるのに対し，光励起
状態はxy平面内を動く光キャリアのために2
次元的な相関を示すことがわかった。 
特に②については，図１のクラスター内のサ
イト 0 に光励起キャリアである holon を置い
た場合の，もう一つの光励起キャリアである
doublon の分布を図２に示す。光の偏光方向
は z 方向(図１の縦方向)とした。この場合
doublon はサイト 0 から見て z 方向下向きで
あるサイト 4 に局在するのでは無く xy 平面
内に広がっていることが分かる。このような
光励起キャリアのダイナミクスが基底状態
とは異なるスピン・軌道相関を形成する原因
になっていると考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１: 2x2x2 クラスター。 

 
 
図２: holon を図１のサイト 0 に置いた場合の
doublon 分布。 
 
 
(2) 1 次元有機導体における光励起状態およ
び光誘起ダイナミクスの解析:  光誘起相転
移を起こすことから注目されてきた擬 1 次元
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電荷移動錯体 TTF-CA の電子状態は，1 次元
イオン性拡張ハバード模型という理論模型
でうまく説明されることが以前より知られ
ている。近年の理論的研究によりこの模型の
強相関極限では通常の光励起状態である電
荷移動(CT)励起よりも低エネルギー領域にお
いてスピン励起(スピノン)が光学活性となり
得ることが指摘された。我々は強相関極限だ
けではなく，中性イオン性(NI)転移点近傍を
含む広範なパラメータ領域における光励起
状態の性質を厳密対角化法により数値的に
調べ，①理論予測の通り CT 励起の低エネル
ギー側にスペクトル強度は小さいが確かに
光学活性な励起状態が存在すること、②強相
関極限ではそれらはスピン励起とみなせる
が，NI 転移点に近づくと中性イオン性ドメイ
ン壁(NIDW)状態からの寄与が増加し始める
こと、③時間依存シュレディンガー方程式を
ランチョス法で解くことにより，この低エネ
ルギー領域をレーザーで励起することによ
り CT 励起を介さず直接スピン励起を誘起し
て２量化が解ける逆スピンパイエルス転移
が生じることを示した。特に②に関する結果
として図３に低エネルギー領域における積
分強度の比較を示す。1 次元イオン性ハバー
ド模型の積分強度 I と強相関極限の有効模型
であるハイゼンベルグ模型の積分強度 Is は，
強相関極限とみなせる交替ポテンシャルΔが
小さい領域ではよく一致している。しかし Δ
が大きくなりNI転移点に近づくにつれ Iの方
が急激に増大し始めることが分かる。更にこ
の両者のずれが前述の NIDW 状態からの寄
与であることが明らかとなった。 

 
図３: 低エネルギー領域の積分強度。I は１
次元イオン性ハバード模型の結果であり Isは
強相関極限における有効模型の結果。 
 
 
(3) 半導体におけるコヒーレント振動現象の
解析:  バルク半導体 Si に超高速パルスレー
ザーを照射した直後に出現する過渡的 Fano
共鳴の物理的起源について，ボゾン化法に基
づく解析的・数値的方法により調べた。①Si
などの非極性半導体にレーザーを照射した
場合過渡的なファノ共鳴現象が発現するが

GaAs などの極性半導体では発現せず両者
の差異が電子-格子相互作用の違いから生
じていること、②パルスレーザー照射により
発生する光キャリアによるプラズモン状態
と音響フォノンが共鳴することによる不規
則な振動現象が生じること、③ポンプレーザ
ーの中心周波数とバンドギャップとの差
(detuning)を制御パラメータとして調べた結
果，レーザー照射直後の光学応答スペクトル
に見られる Fano 共鳴特有の非対称スペクト
ル構造が detuning の値に大きく依存し，そ
の原因が LO フォノンと電子正孔対励起を記
述する準粒子である擬ボゾンとの有効相互
作用の detuning 依存性にあることなどを明
らかにした。 
 
 
(4) 量子状態をTHz波や赤外線レーザーなど
の外場で制御する手法の理論的検討: 本研究
課題の出発点として，半導体超格子に DC 電
場およびCWレーザーを照射した場合に発現
する dynamical Wannier-Stark ladder (DWSL)に
おける状態密度(DOS)のレーザー強度依存性
を R-matrix 伝播法により解析した。DC 電場
による Bloch 周波数と CW レーザーの周波
数との比＝が分数となる場合に，新奇
な共鳴状態の発生を意味するピーク構造が
状態密度に現れることを示した図 4)。 
 

図４: DWSL(=3/2)の状態密度(DOS)

に現るピーク構造(a,b)。 
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