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研究成果の概要（和文）：電子間相互作用が強い物質に対して励起光を照射したのちに、光励起された物質内の
電荷やスピンのダイナミクスを共鳴非弾性Ｘ線散乱という手法で調べる実験が世界各地で行われ始めている。こ
のような実験に先立って、理論からの提案を行うことを本研究の目的とした。強相関系の典型である二次元正方
格子モット絶縁体に対して、ポンプ光照射後の磁気励起ダイナミクスを大規模数値計算で調べ、時間分解共鳴非
弾性Ｘ線散乱実験に対する新しい提案を行った。

研究成果の概要（英文）：Resonant inelastic x-ray scattering experiments after irradiation of 
excitation light to materials with strong electron-electron interactions have begun to be performed 
around the world to investigate the dynamics of charge and spin in photoexcited materials. The 
purpose of this study is to make a theoretical proposal prior to such experiments. We investigate 
the magnetic excitation dynamics after pump light irradiation for a two-dimensional Mott insulator 
on a square lattice, which is typical of strongly correlated systems, using large-scale numerical 
calculations, and present a new proposal for the time-resolved resonant inelastic x-ray scattering 
experiments.

研究分野：物性理論

キーワード： 時間分解共鳴非弾性X線散乱　相関電子系　数値計算

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
時間分解共鳴非弾性Ｘ線散乱実験を用いた光励起された相関電子物質の研究は始まったばかりであり、今後大き
な発展が期待される。残念ながら日本には相関電子物質に対する時間分解共鳴非弾性Ｘ線散乱実験のプロジェク
トはないが、本理論研究において提案した実験が今後計画されれば、この分野の発展に寄与できると考えられ
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 
レーザーなどの外場を物質系に照射し、非平衡状態を経由することで新しい状態を作ろうと

いう試みや、定常状態だけではわからない未知の性質を非平衡状態を通じて明らかにしようと
いう研究が精力的に行われている。ポンプ・プローブ型の時間分解可能な測定手段（時間分解角
度分解光電子分光、時間分解ラマン散乱、超高速ポンプ・プローブ分光など）の発展により、こ
れまでは観測不可能であった非平衡状態のダイナミクスが解明されつつあり、物性研究の一大
潮流となっている。 
この流れの中で、X 線分光もまた時間分解による実験が自由電子レーザーの発展と歩調を合

わせて大きく発展している。とりわけ運動量空間とエネルギー空間によって電子状態の全体像
を明らかにすることができる共鳴非弾性Ｘ線散乱 (Resonant Inelastic X-ray Scattering; RIXS)
に時間分解機能を付加しようという実験研究が、世界各地で開始されている。ポンプ光により電
子系の励起状態を作り、時間差をおいてプローブ X 線を入射して散乱 X 線を観測するという実
験である。時間分解 RIXS (trRIXS)の第一報は、イリジウム酸化物 Sr2IrO4 に対して SLAC(米
国)の自由電子レーザーを用いた硬 X 線実験であった。そこではモット絶縁体における緩和時間
と磁気相関の次元性の関係が見出されている。3d 遷移金属の L 吸収端 RIXS に対しては軟 X 線
が必要だが、ドイツの DESY やスイスの PSI でその計画が進んでいる。今後、様々な物質系に
対して trRIXS 実験が行われるであろう。時間分解実験手法の強力な手段の一つとして認識され
るのは時間の問題であり、エネルギー空間と運動量空間の両方を同時に見ることができる RIXS
の特徴を生かした非平衡状態の物性研究が大きく進展することは間違いない。このような状況
のもと、実験が行われる前に、trRIXS で得られる情報を理論から予測しておくことは、X 線分
光科学の発展のためにも欠かせない。 
研究代表者のグループは平衡状態における RIXS の理論をこれまで研究してきた。RIXS の理

論研究を突き詰めようとすると、必然的に非平衡状態における RIXS という問題に行き着く。
trRIXS には運動量空間とエネルギー空間における電荷・スピン・軌道の非平衡ダイナミクスに
関するほぼ全ての情報が含まれている。なぜなら、trRIXS には非平衡二粒子グリーン関数が含
まれており、非平衡一粒子グリーン関数を観測する時間分解角度分解光電子分光に比べて含ま
れる情報量が多いからである。したがって、trRIXS の研究は、相関電子系での非平衡ダイナミ
クスの全貌がどのようになっているかという根本的な「問い」に答えることになる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、今後大きな発展が期待される相関電子系に対する trRIXS に着目し、実験に先立
って理論からの提案を行うことを目的とする。特に、ポンプ光で照射した後の電子励起ダイナミ
クスが、RIXS を通じてどのように観測されるか明らかにすることで、相関電子系の電荷・スピ
ンなどの多自由度ダイナミクスの運動量空間とエネルギー空間全体にわたる全貌を明らかにす
る。そのため、ポンプ光照射後の、スピン励起、電荷励起などの運動量とエネルギー依存性の詳
細を明らかにして、それらの特徴が RIXS スペクトルのどの部分に現れるか予測する。 
 
３．研究の方法 
平衡状態の RIXS の歴史にならって、まずはモット絶縁体に対する trRIXS の理論を構築する

ことを課題の中心とした。実験がすでに行われている二次元正方格子系に焦点を当てるととも
に、次元の低い梯子系へと拡張した。RIXS では動的スピン・電荷相関関数を測定可能なことか
ら、これらの物理量を大規模数値計算によって調べる。これまで我々のグループで精力的に開発
してきたランチョス法に基づく時間に依存する厳密対角化法(tED)、時間に依存する動的密度行
列繰り込み群法(tDMRG)を用いた [1]。特に、tDMRG による計算は、2021 年度「富岳」一般
課題として行った。 
 
４．研究成果 
 以下、trRIXS に関わる重要な成果を記載する。trRIXS や相関系に関連するほかの成果につ
いては業績リストを参照いただきたい。 
(1) ポンプ光照射後の二次元モット絶縁体のスピンダイナミクス I 

RIXS で観測されるスピン励起に着目し、ポンプ光照射後の二次元正方格子半充填(ハーフフ
ィールド)拡張ハバード模型の動的スピン相関関数と静的スピン造因子の時間変化について、4
×4=16 格子点に対する tED による計算を行った。その結果、静的スピン構造因子において、ポ
ンプ光の入射方向に平行な運動量と垂直な運動量で強度の時間変化が逆位相になることが明ら
かとなった。その起源として、ポンプ光照射中の振動電場によるフロッケ的な状態の生成ととも
に、2 マグノン過程に現れる B1g状態と光励起状態が結合してそのエネルギーに対応する振動が
生じていることを突き止めた。また、ポンプ光照射後の動的スピン・電荷相関関数の計算も行い、
それらの結果をまとめることで、trRIXS を用いた二次元モット絶縁体に対する新たな実験提案
として Physical Review Letters に出版した [2]。tDMRG を用いポンプ光照射後の二次元ハー 



フフィールド・ハバード模型に対して同様な計算を 
「富岳」で行った。6×6=36 格子点という tED よ
りも大きなシステムサイズでの計算に成功した。た
だし、ポンプ光のエネルギー領域は実吸収が起こら
ない範囲にとどまった。これは計算時間の制限のた
め tDMRG で採用する状態数に対して上限がある
ためである。しかし、計算可能な範囲では tED と
同様な結果が得られた。これは、ポンプ光の入射方
向に平行な運動量と垂直な運動量で強度の時間変
化が逆位相になるという我々の見出した現象が、サ
イズ効果には寄らないものであることを示してい
る。 
図 1 にはポンプ光を照射したときのスピン構造

因子の時間依存性を示す。黄色の時間領域がポンプ
光照射時間である。波数 q として等価な 2 点であ
る ( )6 7,1 7 π=q と ( )1 7,6 7 π=q の結果を示してい
る。挿入図は振動をフーリエ変換してパワースペク
トルとして表したものである。その形状は確かに
B1g対称性の 2 マグノン散乱スペクトルによく対応
している。二本脚梯子系でも同様な振動を見出し、その振動プロファイルが 2 マグノン散乱ス
ペクトルに対応していることも確認した [3]。 
 
 (2) ポンプ光照射後の二次元モット絶縁体のスピンダイナミクス II 
 (1)の研究に引き続き、二次元正方格子モット絶
縁体におけるポンプ光照射後のスピン励起構造を
詳細に検討した。その結果、ポンプ光が吸収スペク
トルの吸収端（エキシトンピーク）に対応するエネ
ルギーのときにモットギャップ内の低エネルギー
側に新しいスピン励起構造が現れることを発見し
た。ポンプ光の電場を x 方向に印加したとき、動的
スピン相関関数では ( )1,0 π=q に新たな低エネルギ
ースピン励起構造が現れた。図 2(a)には ( )1,0 π=q
の、ある時刻での動的スピン相関関数のポンプ光
エネルギーωp 依存性を示す。吸収端のエネルギー
ωp=6 のとき、エネルギーωp~0.2 付近に構造が現れ
ていることがわかる。一方、図 2(b)からわかるよう
に、 ( )0,1 π=q にはそのような構造は現れない。そ
の起源を詳細に調べたところ、ポンプ光照射後の波
動関数を正方格子の C4v対称性表現で分類すると、
一光子吸収状態に対応する E 表現の状態がこの低
エネルギー励起に関わっていること、そしてこの励
起強度の増加に対して，ホロン・ダブロンのエキシ
トン的な状態である吸収端の状態が重要な役割を
果たしていることが分かった。また、同様な新しい
低エネルギースピン励起は、2 マグノン励起スペク
トルにも表れることを見出した。これは、時間分解
2 マグノンラマン散乱スペクトルで観測されるべ
きものであり、実際、YBa2Cu3O6.1の実験で観測さ
れている、主ピーク位置よりも低いエネルギーのス
ペクトル強度の増加を説明すると考えられる。以上
の結果から、二次元正方格子モット絶縁体ではエキ
シトン状態をポンプ光で励起することにより、エキ
シトンにアシストされた新たなスピン励起が低エ
ネルギー領域に現れることを指摘した論文を 
Communications Physics に出版した [4]。 
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図 1  tDMRG による 6×6 格子点のハーフ

フィールド・ハバード模型のポンプ光照射に

伴う静的スピン構造因子の時間変化。黄色の

領域はポンプ光照射時間。挿入図はパワース

ペクトル。赤色と黒色は異なる波数を表す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2  tED による 4×4 格子点のハーフフィ

ールド・ハバード模型のポンプ光照射に伴う

ある時刻における動的スピン相関関数のポン

プ光エネルギーωp依存性。(a) ( )1,0 π=q 、(b) 
( )0,1 π=q 。 
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