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研究成果の概要（和文）：本研究では、光による電子状態の自在な制御を実現するため、時間依存密度汎関数理
論に基づく第一原理電子計算や、量子マスター方程式に基づく量子ダイナミクス計算を用いて、光が物質中に駆
動する電子の非平衡・非線形ダイナミクスを解析した。その結果、高強度の光の下で、物質の光学特性や輸送特
性が超高速に変化すること、またこれらの物性変化の背後にある電子状態の変化やその占有数効果などの微視的
な物理過程を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this study, to achieve flexible control of electronic states using light,
 we analyzed the nonequilibrium and nonlinear dynamics of electrons driven by light in materials 
through first-principles electronic calculations based on time-dependent density functional theory 
and quantum dynamics calculations based on the quantum master equation. As a result, we found that 
under high-intensity light, the optical and transport properties of materials change at ultrafast 
speeds, and we elucidated the microscopic physical processes behind these property changes, such as 
changes in electronic states and occupancy effects.

研究分野： 光物性

キーワード： 超高速現象

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、光による電子状態の制御を目指し、時間依存密度汎関数理論と量子ダイナミクス計算を用いて電子の
非平衡・非線形ダイナミクスを解析した。学術的意義として、超高速ダイナミクスや微視的物理過程の解明に貢
献し、理論物理学と材料科学の進展に寄与する。社会的意義としては、次世代デバイスやエネルギー変換技術、
新材料の開発における革新を促進する。これにより、再生可能エネルギーの利用拡大や高性能デバイスの実現が
期待される。

※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 
近年の光科学技術の発展により、高強度な光を精密に制御することが可能となってきた。強い光
が固体に入射すると、光と物質の非線形な相互作用により固体中に超高速な非平衡現象が誘起
される。このような現象を光の自由度を介して制御することで、光を用いて物質の性質を制御し
たり、新たな物性を創り出す技術が注目されている。しかし、これらの光誘起非平衡現象は複雑
であり、その理解は困難である。そのため、微視的ハミルトニアンに基づいた第一原理計算が有
効であり、申請者はこれまでにこの手法の開発と応用を進めてきたが、個々の実験結果の解釈に
とどまっている。光による物性制御や新奇な物性の創発を実現するためには、光が固体中に誘起
する超高速現象の統一的な理解と理論体系の構築が必要である。 
 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、光による電子構造制御（バンド構造エンジニアリング）の微視的理論の構築で
ある。具体的には、GaAs や Si などの半導体・絶縁体に高強度フェムト秒レーザーや THz 電場
パルスを照射し、その電子ダイナミクスを第一原理計算により系統的に調べ、光による電子構造
変化の微視的機構を解明することを目指す。さらに、解明された機構に基づき、グラフェンや遷
移金属ダイカルコゲナイドなどの二次元物質のバンド構造を制御し、光を使ってこれらの材料
の輸送特性や光学特性を超高速で制御する方法を確立する。最終的に、光エレクトロニクス・光
スピントロニクス技術の基盤を構築することを目指す。 
 
 
 
３．研究の方法 
本研究では、光が固体中に誘起する非平衡電子ダイナミクスを理解するため、時間依存密度汎関
数理論(TD-DFT)に基づく第一原理電子ダイナミクス・シミュレーションを用いる。また、場合に
よっては緩和・散逸の効果を取り入れるために量子マスター方程式に基づく量子ダイナミクス
計算を用いる。本研究では、高強度フェムト秒レーザーや THz 電場を典型的な半導体・絶縁体
（例：GaAs、Si）に照射し、光励起によるバンドの混成過程を調査する。また、ポンプ・プロー
ブ・シミュレーションにより、ポンプ光とプローブ光の時間差を変えながら、物質の光学応答の
変化を時間領域で追跡し、光ドレスト状態形成のダイナミクスを解析する。さらに、この理論を
グラフェンや遷移金属ダイカルコゲナイド(TMD)などの二次元物質に応用し、光によるバンド構
造制御を通じてこれらの材料の輸送特性や光学特性の超高速制御方法を探求する。グラフェン
では、電流特性の評価を通じて輸送特性の最大増幅・抑制条件を導出し、TMD ではスピン軌道相
互作用を利用した磁気特性やスピン輸送特性の制御を目指す。これにより、将来の光エレクトロ
ニクス・光スピントロニクス技術の基盤を構築する。 
 
 
 
４．研究成果 
(1) グラフェンからの高次高調波発生、およびその微視的機構の解明 
我々は、グラフェンにおける高次高調波発生（HHG）のメカニズムを明らかにするための理論的
研究を行った[Phys. Rev. B 103, L041408 (2021)]。本研究では特に、楕円偏光を用いた場合の
HHG の強化に焦点を当てている。量子マスター方程式を用いた二バンドモデルに基づくシミュレ
ーションにより、実験で観測された HHG の強化現象を再現している。 
研究の結果、HHG の強化は、楕円偏光の垂直な電場成分によって誘起されるバンド内遷移
（intraband transitions）とバンド間遷移（interband transitions）の複雑な非線形結合が原
因であることが判明した。また、異なる励起チャネルからの寄与が互いに干渉し合うことで、HHG
信号が部分的に抑制されることも分かった。この破壊的干渉を抑制するために、一部のチャネル
をブロックする方法が有効であることを示唆している。さらに、バンドギャップの変化が HHG の
強度に大きな影響を与えることが確認された。バンドギャップを増加させることで HHG が強化
される現象は、マルチフォトンプロセスが重要な役割を果たしていることを示している。また、
化学ポテンシャルの調整によっても HHG の強化が可能であることが示された。この方法により、
パウリブロッキング効果を利用して破壊的干渉をキャンセルし、HHG を最適化することができる。
その後の、化学ポテンシャル制御によって高調波強度を制御できることが他グループの実験に
より実証されている[Nat. Commu. 13, 6630 (2022)]。 
この研究は、グラフェンの高次高調波発生の詳細なメカニズムを解明し、その強化方法を提案す
ることで、次世代の光源開発や超高速電子動力学の研究に貢献する。特に、非線形結合と干渉効
果の理解を深めることで、高調波発生の効率を向上させる新しい技術の開発が期待される。 
 



(2)光による電子状態制御と、その散逸による影響に関する研究 
我々は、光によって変調された電子状態である Floquet−Bloch 状態が物質内部の散乱の効果で
でどのような影響を受けるのかに関して研究を行った[Nano Lett. 21, 5028 (2021)]。時間分
解角度分解光電子分光（tr-ARPES）と時間依存密度汎関数理論（TDDFT）、緩和を伴う二準位モデ
ルを用いて、WSe2 とグラフェンを対象に実験とシミュレーションを行った。WSe2 では、
Floquet−Bloch 状態の形成が確認され、実験とシミュレーションが良好に一致した。一方、グラ
フェンでは、シミュレーションで予測されたバンドギャップが実験では観測されず、散乱が
Floquet−Bloch 状態の形成を妨げることが示された。特に、散乱時間が駆動電場の周期に比べて
短い場合、Floquet 効果が消失する。高い電場強度では、エネルギー交換が散逸を上回り、
Floquet−Bloch 状態が再現することも示された。この研究は、Floquet エンジニアリングの実践
的な限界と、成功には長い散乱時間が必要であることを明らかにしている。 
 
(3) THz 領域における高次高調波発生および非線形輸送特性に関する研究 
我々は、THz 光照射下のグラフェンに対して、高次高調波発生(HHG)及び電荷輸送特性について
研究を行った[New J. Phys. 23, 063047 (2021), Phys. Rev. B 106, 024313 (2022), Phys. 
Rev. B 109, 045421 (2024)]。これらの現象は、グラフェンが持つディラックコーンと呼ばれる
電子構造によって大きな影響を受けている。我々は、量子マスター方程式と緩和時間近似を用い
たシミュレーションにより、波数空間内において、THz 光による電子の大きな変位が有効伝導度
の低下を引き起こし、非線形電流と HHG を誘発することが明らかにした。静的電場下でのグラフ
ェンの非線形電気伝導特性は、弱電場領域においては電場強度の増加に伴い伝導度が低下し、強
い電場下では Landau-Zener トンネリングプロセスにより伝導度が再び増加するという非線形な
挙動を示すことを明らかにした。この伝導特性の変動は、THz 誘起透明性や非線形輸送現象とも
一致している。また、準静的近似を導入することで、THz 光照射下での HHG と非線形電荷輸送特
性を効果的にモデル化し、熱力学モデルと比較することで非平衡電子動力学の重要性を明らか
にした。これらの研究成果は、グラフェンを用いた超高速光電子デバイスの開発に貢献し、将来
の光通信技術や量子デバイスへの応用が期待される。 
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