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１．研究計画の概要 
(1) 光照射を通して、物質を意図的に非平衡
環境下におき、電子相を変換する現象の理解
を深める。特に、相互作用が競合して多様な
電子相が出現しやすい、低次元電気伝導性を
持つ分子性導体に焦点を当て、電子相関を正
しく取り入れるために、遍歴電子模型に基づ
いた計算を行う。 
 
(2) 光照射に直接駆動される速い電子の動き
から、相互作用を通して生じる分子の位置や
形の遅い変化に至るまで、異なる時間・エネ
ルギースケールを対象とするために、それぞ
れ即したアプローチをとる。短時間・短距離
で重要な電子相関から、長時間で顕著になる
緩和過程や長距離で現れるドメイン形成・破
壊過程を一貫して説明する。 
 
(3) 特に、(EDO-TTF)2PF6の光誘起相と振動
コヒーレンスの起源、θ型とα型の(BEDT- 
TTF)2X の電荷秩序が異なる光誘起ダイナミ
クスを示す起源などを明らかにするととも
に、新たに光誘起ダイナミクスに対する量子
フォノン効果を解析する。 
 
２．研究の進捗状況 
(1) 擬1次元有機塩(EDO-TTF)2PF6において、 
(0110)型電荷秩序をもつ絶縁相に光を照射す
ると伝導度の高い電子相になるが、金属相で
はなく(1010)型の新たな電荷秩序とキャリア
が共存する相であることを、実験研究と共同
して明らかにした。伝導度がコヒーレントに
振動することが知られていたが、観測エネル
ギー次第でインコヒーレントになること、そ
れは見ている電子運動が違うことによると

いうことを明らかにした。 
 
(2) スピン・パイエルス絶縁体の K-TCNQ に
おける、光誘起のギャップ内電子状態の起源
が謎だったが、密度行列繰り込み群で解析の
後、格子歪みによりスピンと電荷の結合した
励起状態であることを示した。量子常誘電-
強誘電転移を示す交互積層型電荷移動錯体
DMTTF-QBrnCl4-n で観測されたコヒーレン
ト振動の起源を考察するために、ブルーム・
エメリー・グリフィス模型を量子的に拡張し、
その厳密な波動関数の時間発展を計算した
ところ、量子相転移近傍でコヒーレント振動
の振幅が増大することがわかった。 
 
(3) 強相関電子系に光照射をして導入された
キャリアの寿命は一般に短い。その起源を探
るため異なる型の電子格子相互作用を持つ 1
次元電子模型において、光励起された電子系
から格子系へのエネルギー移動率を調べた。
通常は考慮されていない型の電子格子相互
作用が効いている可能性を示した。 
 
(4) 絶縁相において互いにとても似た水平型
電荷秩序をもつ擬 2次元有機塩のα型および
θ型の(BEDT-TTF)2X は、異なる光誘起ダイ
ナミクスをもつが、その起源を明らかにした。
α型塩は、高温金属相ですでに電荷不均化が
起きているが、それは低対称な結晶構造にお
ける運動エネルギーに由来する。低温におけ
るわずかな格子歪みはさらなる電荷不均化
を生むが、局所的な現象なので、光を局所的
に照射するだけで解消し全体に波及する。θ
型塩は、高温金属相でみられる高対称な結晶
構造のままでは、異なる秩序がせめぎ合って
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フラストレートしていたはずである。実際に
は低温で分子面の回転に伴って電荷ストラ
イプ全体が強く安定化するため、光励起され
たストライプだけが融け全体に広がらない。  
 
３．現在までの達成度 
 ①当初の計画以上に進展している。 

 （理由）本研究においてプログラム開発す
ることにより可能になった、電子相関をフル
に取り入れた波動関数に基づく非平衡電子
格子ダイナミクスの計算によって、それまで
謎だった光誘起電子状態の解明や、わずかな
結晶構造の違いが大きな相転移挙動の違い
に至ることなどの説明を、行うことができた。 
 
４．今後の研究の推進方策 
(1) 実験結果を説明するという観点からは、
近年になって急速に向上した時間分解能に
より新たに見えている、超高速の分子振動が
重要だと考えている。これが電子の移動積分
と同程度であるために、フォノンの量子性が
現れて、電子運動と量子的に干渉することが
予想されるからである。今後期待される実験
研究の進展に備え、フォノンの量子効果をと
りいれた時間発展の計算を行うべく、プログ
ラム開発を行う。 
 
(2) 光誘起動的挙動で明らかになる現象は、
相転移のような協調的現象だけでなく、励起
子とポーラロンの生成分離などの素過程が
ある。これは異なる物質の界面で特に重要な
課題である。フォノンの量子性による効果に
ついては、これまで系統的な理論研究はされ
ておらず、これに対処できるように、予備的
な計算をして要点を押さえておく。 
 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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