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研究成果の概要（和文）：半金属または半導体において励起子が自発的に形成され、ボース凝縮を起こした相を
励起子相と呼ぶ。近年になっていくつかの候補物質が提案され、励起子相研究の新しい展開を迎えている。本研
究では励起子相に対する物性研究を念頭に置き、広く強相関電子系の有限温度状態ならびに光誘起非平衡状態の
理論的・数値的研究を行った。
有限温度計算においては変分クラスター法の有限温度への拡張や、クラスター平均場近似の励起子相への適用を
行った。また、非平衡状態に関する研究では、引力および斥力ハバード模型の光誘起相転移の提案や、拡張ハバ
ード模型の高次高調波における励起子の効果を解明した。

研究成果の概要（英文）：The phase in which excitons spontaneously form in a semimetal or 
semiconductor and subsequently undergo Bose condensation is referred to as an excitonic phase. In 
recent years, some potential materials have been proposed, and the study of excitonic phases has 
revealed novel perspectives. In this research, I conducted both theoretical and numerical analyses 
of finite-temperature states and photo-induced nonequilibrium states in strongly correlated electron
 systems, with particular attention to the physical properties of excitonic phases.
For the finite-temperature calculations, we expanded the variational cluster approach to include 
finite temperatures and applied the cluster mean-field approximation to the excitonic phase. In the 
examination of nonequilibrium states, we proposed light-induced phase transitions within the 
attractive and repulsive Hubbard models, and elucidated the effect of excitons on higher-harmonic 
generations in the extended Hubbard model.

研究分野： 物性物理学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、有限温度計算により励起子相や反強磁性相といった自発的対称性の破れを伴う強相関電子系物質へ
の理解が深まった。有限サイズ効果の問題により変分クラスター法を励起子相へ適用するには至らなかったもの
の、今後改善すればこの分野の大きな進展が期待される。加えて、非平衡ダイナミクスの研究を進め、数値シミ
ュレーションを用いて強相関電子系に特有の光誘起相転移現象や高次高調波発生スペクトルを提唱した。これら
は実験と直結する成果であり、その学術的意義は大きなものであると考えられる。

※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

半金属あるいはナローギャップ半導体において、十分に遮蔽されないクーロン引力により形
成された励起子（電子・正孔対）が低温でボース・アインシュタイン凝縮を起こすことが半世
紀以上前に理論的に予想されている[1]。この状態は励起子相として知られ、外部から光などで
電子を励起させなくても物質内部で自発的に励起子が形成されているのが特徴である。励起子
相に転移するとバンドギャップが開く（あるいは大きくなる）ため、この相にある物質のこと
を励起子絶縁体と呼ぶ。1957年にバーディーンらによって、電子間の引力相互作用によって形
成されるクーパー対の量子凝縮に基づく超伝導理論（BCS理論）が確立したが、その類推から
励起子相実現の可能性が盛んに議論された。一方、励起子が基底状態に安定して存在している
こと、そして電荷中性のために電磁場の応答からは観測できないことからその検出は困難であ
り、実際に励起子相に転移する物質は未発見であった。

しかしながら、近年になっていくつかの候補物質が実験的に提案されるようになった。中で
も層状遷移金属カルコゲナイドの Ta2NiSe5 [2]や 1T-TiSe2 [3]が大きな注目を集めている。こ
れら物質では低温において構造相転移が観測されているが、その起源が励起子対形成によるも
のと期待されている。角度分解光電子分光などの実験はこの予想を支持する一方で、未だこれ
ら物質が励起子相であるという直接的な証拠は得られていない。

本研究課題に先立つ研究で、我々は Ta2NiSe5の光学応答の研究を通して強い電子・正孔間
の相互作用がこの物質の励起子相形成における本質であることを指摘した[4]。この強い軌道間
の電子相関によって、相転移以上の温度においても励起子対を形成しているが量子凝縮を起こ
していないプリフォームド励起子が現れ、系が絶縁化する。これは強い軌道内相互作用によっ
て絶縁性が生まれるモット絶縁体とよい対比になっている。平均場による解釈を超えた量子揺
らぎと熱揺らぎの競合こそがこの物質の本質であるとも言える。

２．研究の目的

励起子絶縁体の研究において、何らかの相転移が確認されたとしても、上述したように励起
子が電荷的に中性であるために実際に励起子が形成されているかを直接確認することは難しい
と予想される。特に現在提案されている励起子絶縁体の候補物質においては、観測されている
相転移現象が結晶の構造変化を伴っているため、この相転移がクーロン相互作用を起源とする
励起子相転移に由来するのか、あるいは単に電子・格子相互作用による結晶構造の不安定化が
原因なのか、数多くの議論がある。そこで、電子・格子相互作用とクーロン相互作用の自由度
を分離するために、熱および光によって励起された状態を調べる。これにより励起子絶縁体候
補物質の相転移の起源を解明できるのではないかと考えた。

本研究課題では次の 2点、すなわち励起子相への転移温度よりも高い温度で形成されたプリ
フォームド励起子に関連する物性、およびポンプ・プローブ分光を念頭に置いた光誘起での励
起子相のふるまいを調べることを当初の目標とした。また、研究対象として励起子絶縁体の有
効模型にとどまらず、さまざまな強相関電子系の理論模型の有限温度や非平衡ダイナミクスも
あわせて調べることで、広く強相関系における励起状態の振る舞いの理解を深化させることも
目指した。

３．研究の方法

本研究では、強相関電子系の有効模型として幅広く使用されているハバード模型を主に使用
した。この模型は、相互作用の入り方や軌道・スピン・格子の自由度を考慮することによって、
幅広い物性現象を取り扱うことができる。また、スピン自由度が重要とならない場面では、多
軌道スピンレス模型の一つである拡張 Falicov‑Kimball模型も使用した。

強相関模型の数値計算にあたっては、厳密対角化法の一種であるランチョス法や、テンソル
ネットワークで表される行列積状態を用いることで、少数サイト系あるいは無限系の基底状態
および非平衡ダイナミクスの計算と解析を行った。有限温度の計算においては、厳密対角化と
変分クラスター法およびクラスター平均場近似を組み合わせることで研究を進めた。また、周
期外場による非平衡ダイナミクスの研究では、強結合展開とフロケ理論による有効模型を導出
し、数値計算結果との比較も行った。

研究対象によっては平均場近似と乱雑位相近似による摂動論的な解析や、実際の物質と比較
のため密度汎関数理論による第一原理電子状態計算も行った。



４．研究成果

(1) 有限温度状態に関する研究

① 統計力学の典型性を利用した有限温度変分クラスター法の開発とハバード模型への適用

有限温度における強相関電子系の計算手法の枠組みとして、有限温度変分クラスター法の開
発を行った。変分クラスター法では、有限のサイズの孤立したクラスターにおける状態を使っ
て無限系の状態を近似的に求めることができる。この手法では、平均場を導入することで反強
磁性秩序や励起子凝縮などの自発的対称性の破れを取り入れることができる。クラスター内の
有限温度の性質を求めるためには、通常は各固有状態から得られた物理量にボルツマン因子を
つけて足し合わせる必要があるが、本研究では熱的純粋量子状態を用いた手法により数値計算
コストを下げることを目的とした。

この手法の具体的な適用例として、二次元の単軌道ハバード模型を使用した。有限温度のお
ける反強磁性モーメントと比熱のふるまいを調べた。また、一粒子励起スペクトルがどのよう
な温度依存性を示すかの計算を行った（図 1）。

[H. Nishida, R. Fujiuchi, K. Sugimoto, and Y. Ohta, J. Phys. Soc. Jpn. 89, 023702 (2020).]

② クラスター平均場近似を用いた有限温度での励起子相の研究

励起子絶縁体を説明する簡単な格子模型として、拡張 Falicov‑Kimball模型がある。自発的
対称性の破れを取り入れることができるクラスター平均場近似を用いることで、この模型の有
限温度における一粒子スペクトルおよび光学伝導度の振る
舞いを明らかにした。この結果、実験で予想されていた励起
子相転移の転移温度以上に見られるプリフォームド励起子
の出現を再現することができ、有限温度における励起子相の
理解が深まった。
[M. Kadosawa, S. Nishimoto, K. Sugimoto, and Y. Ohta, J.
Phys. Soc. Jpn. 89, 053706 (2020).]

(2) 光誘起のダイナミクスに関する研究

① 周期外場による引力ハバード模型の超伝導相と電荷密度
波相の制御

ハーフ・フィリングの引力ハバード模型では超伝導相と電
荷密度波相が基底状態において縮退している。光による周期
外場を系に印加したものを時間発展ランチョス法によって
シミュレーションすることで、光の周波数や強度を調整する
ことで相をコントロールできることを示した。さらにこれら
の相制御は、強結合極限とフロケ理論を用いた有効模型によ
ってよく記述されることを示した。
[R. Fujiuchi, T. Kaneko, K. Sugimoto, S. Yunoki, and Y.
Ohta, Phys. Rev. B 101, 235122 (2020).]

② 周期外場による異方的三角格子模型のスピン秩序の制御

ハーフ・フィリングにおける二次元異方的三角格子上での

図1 有限温度の変分クラスター法に基づく二次元正方格子ハバード模型の一粒子励起スペク
トル。温度 Tの上昇によってモットギャップが小さくなっていくことがわかる。

図 2 異方的三角格子に光に
よる周期外場を印加したとき
の（上）時間発展ランチョス
法から得られた相図と（下）
強結合展開とフロケ理論によ
る有効模型から予想される相
図。初期状態は 120°秩序を示
すパラメタを使用し、赤い領
域でスピン秩序が変化する。



ハバード模型における光誘起スピン秩序転移の研究を行った。この模型の基底状態では、ハイ
ゼンベルグ相互作用の大きさを変化させることでネール秩序からスパイラル秩序へとスピン配
置が移り変わる。この系に光による周期外場を導入し、光の周波数及び強度を変化させた時の
スピン秩序の振る舞いを、時間発展ランチョス法を用いて調べた。また、フロケ理論による有
効模型と、以上による非平衡状態の数値計算結果との比較から、周期外場によって有効的なハ
イゼンベルグ相互作用の大きさを変化させられることがわかった（図 2）。すなわち、スピン
配置のパターンを光により制御できることを明らかにした。
[H. Kobayashi, R. Fujiuchi, K. Sugimoto, and Y. Ohta, Phys. Rev. B 103, L161106 (2021).]

③ 一次元拡張ハバード模型の高次高調波発生に与える励起子の影響

ハーフ・フィリングの一次元拡張ハバード模型
に対する高次高調波発生の研究を行った。拡張ハ
バード模型では、非局所なサイト間相互作用が存
在するために、光照射によって生成されたダブロ
ン（二重占有サイト）とホロン（空サイト）の間
で励起子が形成される。テンソルネットワーク法
を用いた無限系の時間発展計算を行うことでこの
模型に対する高次高調波スペクトルを調べ、励起
子の形成が高調波スペクトルの構造に大きく影響
を与えることを見出した（図 3）。また、時間発展
ランチョス法による有限系のシミュレーションと
サブサイクル解析を行うことで、光照射時における
励起子準位のダイナミクスについても明らかにし
た。
[M. Udono, K. Sugimoto, T. Kaneko, and Y. Ohta, Phy. Rev. B 105, L241108 (2022).]

(3) 励起子相に関連したその他の成果

① ドープされた 2軌道ハバード模型における波数空間スピンテクスチャと純スピン流生成

クロスホッピング（軌道間のホッピング）を有する 2軌道正方格子ハバード模型におけるス
ピン三重項型の励起子絶縁体にキャリアをドープすると、フェルミ面がクロスホッピングの対
称性に対応した波数空間スピンテクスチャを示すことが知られている。本研究では d波対称性
のクロスホッピングを持った系にキャリアドープによってスピンテクスチャを発現させ、適切
な方向に外部電場を印加することで純スピン流が生成可能であることを示した（図 4）。
[S. Yamamoto, K. Sugimoto, and Y. Ohta, Phys. Rev. B 101, 174428 (2020).]

② 層状ルテニウム酸化物 Ca2RuO4の反強磁性相における低エネルギー集団励起と共鳴非弾性
X線散乱スペクトル

層状ルテニウム酸化物 Ca2RuO4の反強磁性相における中性子と X線の非弾性散乱スペクト
ルの理論解析を行った。この物質はスピン軌道相互作用により励起子磁性が発現している可能
性が一部で指摘されている。第一原理計算で得られた電子状態から有効模型を作成し、平均場
近似を用いることで反強磁性基底状態を得た。そして、乱雑位相近似を用いることでこの物質
における低エネルギー励起構造を調べた。得られたスペクトルのうち、ゴールドストーンモー
ドに対応するものは中性子非弾性散乱で得られているものをよく再現することができた。また、
低エネルギー領域における共鳴非弾性 X 線散乱スペクトルの計算を行い、どのような偏光依存
性を持つかを予想した。今後の実験観測が期待される。
[S. Yamamoto, Y. Ohta, and K. Sugimoto, Phys. Rev. B 106, 045136 (2022).]

図 3 一次元拡張ハバード模型におけ
る高次高調波スペクトル。オレンジ線
はサイト間相互作用がある場合、青線
はない場合のスペクトルを表す。

図 4 （左）d 波のクロスホッピング
を含む励起子絶縁体にキャリアドー
プしたときの波数空間スピンテクス
チャ。赤がアップスピン、青がダウン
スピンのフェルミ面に対応する。（右）
この系に電場をかけたときに生じる
カレントの向き。対角線方向に電場を
かけたとき、電流とスピン流の向きが
直行して純スピン流が得られる。



(4) 本研究課題から派生して得られた成果

① 層状ペロブスカイトα‑Sr2CrO4の高圧下における相転移

層状ペロブスカイトα‑Sr2CrO4の圧力下における電子状態の第一原理計算を行った。この物
質では常圧化においては降温によって軌道の秩序化とスピンの秩序化の二段階の転移があるが、
圧力を印加することによって転移が一段階のみとなることが実験的に観測されていた。常圧化
では配位子場理論で予測される軌道準位の逆転が起きていることに起因して二段階となるが、
圧力下ではこの準位の逆転が元に戻ることで転移も一度だけとなることを理論的に示した。
[R. Takahashi, T. Yamaguchi, K. Sugimoto, T. Yamauchi, H. Sakurai, and Y. Ohta, JPS Conf.
Proc. 30, 011026 (2020).]

② 長距離相互作用フェルミオン系における観測誘起相転移

長距離相互作用を有するスピンレスフェルミオン模型における量子測定誘起相転移の研究を
行った。時間が経つと系の量子もつれは増大するが、測定を行うと量子もつれは減少する。測
定の頻度を変えると、ある測定頻度で系が相転移が起こることが指摘されており、近年盛んに
研究が行われている。本研究では長距離相互作用が及ぶ範囲と測定誘起相転移の関係について
検証し、二体相互作用がある場合とない場合のそれぞれについて、測定誘起相転移が起こるた
めの新たな条件を発見した。

研究にあたっては、本研究課題で開発したテンソルネットワーク法による一次元系の量子ダ
イナミクスの数値計算プログラムを使用した。
[T. Minato, K. Sugimoto, T. Kuwahara, and K. Saito, Phys. Rev. Lett. 128, 010603 (2022).]
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