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研究成果の概要（和文）：電子-ホール間のクーロン相互作用によって形成される励起子絶縁体及びその候補物
質で現れる非平衡物性の理解を目標として、相関電子系の光誘起ダイナミクスを研究した。励起子絶縁体の動的
な物性、特に、秩序状態の集団励起モードとその線形および非線形光学応答に関する研究で成果を得た。また、
励起子絶縁体の研究に限らず、相関電子系で光誘起される超伝導的状態（ηペア状態）の理論や、高次高調波発
生における励起子効果の研究でも成果を得た。

研究成果の概要（英文）：In this project, we investigate photoinduced dynamics of correlated electron
 systems to understand the nonequilibrium properties of the excitonic insulators driven by the 
Coulomb interactions. We revealed the dynamical properties of the excitonic insulators including the
 collective mode of the excitonic order and its linear and nonlinear optical responses. Besides the 
studies of the excitonic insulators, we also investigate the photoinduced superconducting-like (η
-pairing) state and the excitonic effects on high-harmonic generation in strongly correlated 
electron systems. 

研究分野：物性理論

キーワード： 励起子絶縁体　光誘起ダイナミクス　非平衡物理　非線形光学応答　強相関電子系　遷移金属カルコゲ
ナイド
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研究成果の学術的意義や社会的意義
これまでの物性物理はその多くが平衡および線形応答領域において研究が進められてきたため、未開拓な非平
衡・非線形応答領域における物性の研究は相関電子系の物理に新たな知見をもたらすものである。本研究で対象
とした励起子絶縁体は、その秩序状態が対凝縮の物理のエッセンスを含むなど、物性物理の本質的な側面を多く
含んだ舞台となっている。その励起子絶縁体の光誘起による非平衡物性の研究は、量子物質における集団運動の
普遍的な性質の理解にもつながる有意義なものである。また、非線形光学応答や物性の超高速な外場制御は基礎
だけでなく応用の観点からも重要である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
  

励起子絶縁体は電子-ホール間に働くバンド間クーロン相互作用によって絶縁化した状態のこと
で、近年にいくつかの候補物質が報告されその物性が理論・実験の両面から注目されている。遷
移金属カルコゲナイド系の候補物質においては、励起子絶縁体として検討されている低温秩序
相の起源解明に向け、ポンプ-プローブ法などを用いた光誘起ダイナミクスの研究が実験的に進
められていた。これらの実験に解釈を与えるためにも励起子絶縁体及びその候補物質の非平衡
ダイナミクスの理論的な研究が求められていた。 
 
２．研究の目的   
励起子絶縁体及びその候補物質における動的な物性の理解に向け、相関電子系の光誘起ダイナ
ミクスを解明するのが本研究の目的である。研究対象は励起子絶縁体だけに限定せず、様々な相
関電子系の非平衡現象の研究も進め、当該分野へ新たな知見を提供することも目標とした。 
 
３．研究の方法   
本研究では多彩な数値計算法を駆使して相関電子系の非平衡ダイナミクスを調べた。励起子絶
縁体における秩序状態の集団励起ダイナミクスを研究する場合は、時間依存平均場近似を用い
た。Hubbard 模型などの相関電子模型の外場照射下における実時間ダイナミクスの研究には、非
摂動論的な手法である厳密対角化法（時間発展 Lanczos 法）を主に用いた。1次元系の研究では、
共同研究者の協力によって、密度行列繰り込み群法や行列積状態を用いた手法によってサイズ
の大きい系の計算結果も得た。 
 
４．研究成果   
励起子絶縁体に関する研究成果を以下の(1)-(3)でまとめ、それ以外の相関電子系の非平衡ダイ
ナミクスに関する研究成果を(4)-(6)にまとめる。本研究課題は、海外特別研究員制度による海
外派遣によって 2019 年度から 2021 年度にかけての中断期間がある。海外派遣中にも本研究課
題と関連した研究を進めたため、中断期間中の研究成果も一部含めて報告する。 
 

(1) 励起子絶縁体候補物質 TiSe2及び Ta2NiSe5の理論的研究 

遷移金属ダイカルゴゲナイド TiSe2は低温で電荷密度波（CDW）状態をなるが、価電子帯と伝導
帯がわずかに重なったバンド構造から励起子絶縁体の可能性が議論されてきた。論文[1]では第
一原理的な電子構造計算から強束縛模型のパラメータを抽出し、CDW 状態を誘起しうる電子-
格子相互作用とバンド間クーロン相互作用の両方を加味した有効模型の解析を行った。3つの横
波フォノンモードが同時にソフト化した triple-q CDW 状態が低温で実現し、秩序状態の形成に
励起子相互作用が寄与しうることを明らかにした。遷移金属カルゴゲナイド Ta2NiSe5 は擬一次
元構造を持つ励起子絶縁体の候補物質であるが、その物性の理解に向けて近年に様々な光学特
性の測定が行われている。論文[2]では電子構造計算と有効模型の密度行列繰り込み群法を用い
た数値計算によって光学スペクトルの理論解析を行った。計算より、実験で測定されていた光学
伝導度スペクトルのギャップ構造に励起子相関による寄与が効いている可能性を示唆した。こ
れら関連物質における研究は、現実的な励起子絶縁体物質の理解だけでなく、物質の本質を掴み
模型を単純化して解析する際にとても有用なものである。 

論文：[1] Phys. Rev. B 97, 155131 (2018) [2] Phys. Rev. Lett. 120, 247602 (2018) 
 

(2)励起子絶縁体の集団励起モードに対する電子-格子相互作用の効果 

励起子絶縁体の光誘起ダイナミクスを研究する上で、秩序状態の集団励起モードの理解は重要
である。特に、上述した候補物質においては低温秩序相の形成に励起子相関だけでなく電子-格
子相互作用も重要であることが知られており、フォノンの効果も加味した集団励起モードの理
解が求められていた。論文[3]では、動的相関関数の計算から秩序変数の振幅と位相の揺らぎか
らくる振幅モードと位相モードのクーロン相互作用の大きさに依存した性質の変化について明
らかにし、それに加え電子-格子相互作用の寄与を調べた。ここでは、格子の効果による励起ギ
ャップやフォノンモードと位相モードの混成によるスペクトルの変化を明らかにした。本研究
で得た結果は励起子絶縁体の候補物質における光学的な集団励起ダイナミクスの理解に有用で
ある。 

論文：[3] Phys. Rev. B 101, 195118 (2020)  
  



 

(3)励起子絶縁体の非線形光学応答 

強い外場によって誘起される非線形光学応答も近年の重要な研究課題の一つとなっており、励
起子絶縁体及びその秩序変数の集団励起が示す非線形光学効果について研究した。空間反転対
称性がある場合、秩序変数は電場に対して二次で応答するため単純な励起子絶縁体の集団励起
を線形応答領域で光学的に捉えるのは難しいが、三次光学応答においてはその効果が顕著に現
れる可能性がある。論文[4]では励起子絶縁体の第三次高調波発生のスペクトルを計算し、三次
光学応答において励起子秩序の振幅モードの寄与が顕著に現れることを示唆した。また、論文
[5]では励起子絶縁体における二次光学応答を研究するため、強誘電性を有する励起子絶縁体に
着目した。特に、光照射によって直流電流が発生するバルク光起電力効果に対して励起子秩序の
集団励起が与える影響を調べ、秩序変数を介した動的な電子構造の変化がバルク光起電力効果
を増強し得ることを示した。 

論文：[4] Phys. Rev. B 104, 45103 (2021) [5] Phys. Rev. Lett. 127, 127402 (2021) 
 

(4)Mott-Hubbard 系における光誘起 η-pairing 状態 

励起子絶縁体だけでなく、クーロン相互作用由来の絶縁体である Mott 絶縁体においても光誘起

ダイナミクスを研究した。論文[6]では、Mott 絶縁体を記述する Hubbard 模型の光励起状態にお

いて、ペア密度波的な超伝導相関が発達した η-pairing 状態が実現することを示した。30年以上

前に提案された η-pairing は平衡状態で実現しなかったが、光照射で誘起された非平衡状態で η-
pairing 相関が発達することを厳密対角化法による計算から示し、対称性に基づく光学的選択則

から η-pairing 状態の光誘起メカニズムを明らかにした。この研究はこれまでにない光誘起超伝

導の新しい道筋を示唆したものである。論文[7]においては η-pairing 状態の伝導特性と長距離相

関の関係を示した。また、論文[8]では 1 次元 Mott 絶縁体の光ドープされた準安定状態に着目

し、1次元系でよく知られた電荷とスピンの分離に加え、キャリアを記述する ηに対する自由度

も分離していることを示した。 

論文：[6] Phys. Rev. Lett. 122, 077002 (2019) [7] Phys. Rev. Research 2, 032027 (2020)  
[8] Phys. Rev. Lett. 130, 106501 (2023) 

 

(5)光駆動された相関電子模型のペア状態 

(4)の研究と関連して様々な相関電子模型の光誘起状態の研究も行った。論文[9]では、Hubbard
模型と類似性があり、励起子絶縁体を記述する最も単純な模型である拡張 Falicov-Kimball 模型
の光誘起ダイナミクスを調べ、Hubbard 模型の η-pairing に相当する電子-電子ペア相関が励起子
絶縁体の光励起状態でも発達することを明らかにした。論文[10]では、Hubbard 模型の相互作用
を引力とした引力 Hubbard 模型において外場駆動された状態の相関関数を計算した。引力
Hubbard 模型では平衡状態において従来型の超伝導状態と CDW 状態がエネルギー的に近い状況
にあるが、引力相互作用に対する駆動周波数の大小によって、優先的に超伝導と CDW のそれぞ
れを誘起できる領域が存在することを明らかにした。ここで用いた外場駆動された少数サイト
系の非平衡状態を数値厳密解法で調べるアプローチは様々な相関電子模型に応用可能であり、
今後の研究で多くの成果をもたらす手法になると期待している。 

論文：[9] Phys. Rev. B 100, 045121 (2019) [10] Phys. Rev. B 101, 235122 (2020)  
 

(6)Mott 絶縁体の高次高調波発生に対する励起子効果 

固体での非摂動領域における高次高調波発生が実現して以降、強相関電子系においても高次高
調波発生の研究が進められている。Hubbard 模型における単純な Mott 絶縁体に関する研究がこ
れまで進められてきたが、論文[11]では励起キャリアが非局所クーロン相互作用によって励起
子を組む場合の高次高調波発生について調べた。サイト間相関を入れた拡張 Hubbard 模型の高
次高調波発生ダイナミクスを有限系の厳密対角化法及び無限系を扱える infinite time-evolving 
block decimation (iTEBD) 法を用いて解析し、励起子のエネルギー準位付近において高次高調波
の強度が上昇することを示した。この結果は、励起子が高次高調波発生に有利に働き得ることを
示唆しているが、サブサイクルのスペクトルの解析から従来の Mott 絶縁体とは異なるメカニズ
ムで高次高調波発生が起こっていることも示した。今後、静電場下におけるシュタルク効果の解
析なども組み合わせて、そのメカニズムの詳細が解明されることを期待している。 

論文：[11] Phys. Rev. B 105, L241108 (2022)  
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