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研究成果の概要（和文）： 

スピン、軌道などの多自由度を有する強相関電子系の光誘起現象や光誘起相転移現象の微視的

機構を理論解析により明らかにする。特に、スピン秩序や軌道秩序、スピン状態（高スピン状

態、低スピン状態）などの複数の自由度や秩序の変化を伴った光誘起現象の実時間ダイナミク

スを、数値的ならびに解析的手法を用いて多角的に解析する。得られた結果を用いて実験の解

釈を行うと共に、実験の指針を与える。 

 
研究成果の概要（英文）： 
Microscopic mechanisms of photo-induced phenomena and photo-induced phase 
transition in correlated electron systems with multi-degrees of freedom, e.g. spin and 
orbital, are revealed. In particular, photo-induced real-time dynamics in spin order, 
orbital order and spin-states (high spin/ low spin) are analyzed by utilizing the 
analytical and numerical methods. Obtained results are applied to interpretations for 
the recent experimental data. 
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１．研究開始当初の背景 

近年の超短パルス・レーザーや高速光学プロ
ーブの目覚しい発展に伴い，様々な物質にお
けるポンプ・プローブ実験や光誘起相転移現
象が盛んに研究されている．これは短パルス
光を物質に照射することで，基底状態とは異
なる電子相が過渡的にあるいは半恒久的に
出現する現象である．特に強相関電子系にお

ける光照射実験では，半導体や金属と比べて
応答が高速であり，また小さな摂動により絶
縁体・金属転移や反強磁性・強磁性転移など
の劇的な変化が出現することが特徴である． 

 研究代表者とその共同研究者は遷移金属
化合物を中心とした強相関電子系を対象と
して，平衡状態における特異な物性現象や光
応答について理論研究を行ってきた．またこ
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れらの研究成果をもとに磁性の変化を伴う
光誘起金属絶縁体転移についての研究に着
手し，大規模数値計算法の開発と，ポンプ・
プローブ分光の実時間シミュレーションの
実施を世界に先駆けて行った．このような研
究の進展にもかかわらず，相関電子系におけ
る光照射後の初期過程や緩和過程における
微視的なプロセス，特異な応答現象の発現機
構について，いまだ多くのことが明らかにさ
れていない．特に光と直接結合しないスピン
や軌道の自由度が光誘起相転移現象に果た
す役割について，基礎的な理解が進んでいな
い． 

 

２．研究の目的 

多くの相関電子系では電子のスピンと軌道
の自由度を有し，この秩序や揺らぎが新規な
物性現象の起源となっている．光誘起相転移
や光誘起現象においても光照射による複数
の自由度や秩序の変化が生じることで，劇的
でかつ興味のある現象が見出されている．本
研究では，このようなスピン，軌道などの多
自由度を有する強相関電子系の光誘起現象
を対象とする．これまで相関電子に対して行
ってきた基底状態や光応答に関する研究成
果，これにより得られた知識，ならびに最近
我々が光励起状態に対して開発した実時間
数値シミュレーション法を基礎として，多自
由度系の光誘起相転移現象の微視的機構を
明らかにすることを目的とする．特にスピン
や軌道秩序，誘電秩序，スピン状態（高スピ
ン状態，低スピン状態等）など，複数の自由
度の変化を伴った光誘起相転移現象や光励
起現象を対象として取り上げる．また最近の
種々の時間分解実験法の発展を考慮して，電
荷，スピン，軌道の実時間ダイナミクスを多
角的に解析し，実験の際の指針を与える 

 

３．研究の方法 

通常，光により直接励起されるのは電子の電
荷の自由度である．これが励起過程でスピン
や軌道に及ぼす影響を明らかにすること，ま
たスピンや軌道が存在することに起因する
電荷の変化を明らかにすることが本研究の
最終目的である．具体的な理論解析は次の 3
段階に分けることができる．(1)光を照射す
る前の系の基底状態の解析，(2)光励起した
各固有状態の解析，(3)光励起状態の時間発
展の解析．ここでは特に(3)を中心に方法を
述べる．主要となる計算は電子間相互作用が
大きくかつ多自由度を有する電子系の実時
間シミュレーションである．精度のよい計算
には数値計算コードや解析計算手法の開発
が不可欠である．物理量として従来計算を行
ってきたエネルギーや過渡光吸収スペクト
ルに加えて，種々の相関関数，一電子励起ス
ペクトル，電荷・スピン励起スペクトル等の

時間依存性を調べる．これにより近年急速に
発展している，時間分解光電子分光法や時間
分解 X線発光分光法等のデータと直接比較が
可能となる．特に以下ではテーマを二つに分
けて、その研究方法について詳しく述べる。 
１）光誘起反強磁性絶縁体－強磁性金属転移
におけるスピンの役割：マンガン酸化物にお
ける光照射による反強磁性絶縁体－強磁性
金属相転移現象を対象とし，磁気転移を伴っ
た絶縁体－金属転移の機構を明らかにする．
拡張された二重交換模型を、非制限ハートリ
ー・フォック法と密度行列繰り込み群法
(DMRG)により解析する．非制限ハートリー・
フォック法による本格的な解析を行うと共
に、DMRG法で一電子励起スペクトルやスピン
励起スペクトル等の解析を行うことで電子
状態とスピン状態の全容を明らかにする． 
２）伝導とスピン状態の変化を伴った光誘起
相転移現象の解明：低スピン，高スピン，中
間スピン状態などの複数のスピン状態を取
り得る遷移金属イオンからなる系を対象と
する．ポンプ・プローブ分光実験がなされて
いるペロフスカイト型コバルト酸化物を取
り上げる．計算の際にはスピン状態の自由度
を取り入れた拡張多軌道ハバード模型を用
いる．基底状態の計算結果を元に，時間依存
ハートリー・フォック法とランチョス法を用
いて，光照射後の電荷とスピン状態のダイナ
ミクスを解析する． 
 
４．研究成果 
１）光誘起反強磁性絶縁体－強磁性金属転移
におけるスピンの役割：マンガン酸化物にお
ける光照射による反強磁性絶縁体－強磁性
金属相転移現象を対象とし，磁気転移を伴っ
た絶縁体－金属転移の機構を明らかにした。
特に伝導電子と強く結合する局在スピンの
役割に注目し，スピン角運動量の保存に焦点
を当てた。拡張された二重交換模型を用いて、
密度行列繰り込み群法、ランチョス法ならび
に非制限ハートリー・フォック法による電子
状態の時間発展について解析を行った。反強
磁性電荷秩序絶縁相に光を照射すると、電荷
相関ならびに反強磁性相関ともに短時間の
うちに崩壊し、光吸収スペクトルと一電子励
起スペクトルの絶縁体ギャップ中に新しい
ピーク構造が現れることを見出した。またス
ピン相関の変化とギャップ内状態の成長す
る時間スケールは互いに強く相関しており、
伝導電子の遷移強度により支配されている
ことを明らかにした。特に一次元の数値計算
の結果は、キンクー半キンクモデルによりよ
く記述されることが分かった。更に光照射後
のスピンと電荷の時間発展ダイナミクスに
おいて、励起光強度依存性を詳しく解析し、
弱励起においてスピン自由度の果たす役割
が顕著となることを見出した。これらの計算



 

 

結果をもとに、最近のマンガン酸化物におけ
るポンプ・プローブ実験の結果について解釈
を行った。 
２）伝導とスピン状態の変化を伴った光誘起
相転移現象の解明：低スピン，高スピン，中
間スピン状態などの複数のスピン状態を取
り得る遷移金属イオンからなる系を対象と
した。ペロフスカイト型コバルト酸化物では、
コバルト・イオンが複数のスピン状態をとる
ことができスピン状態の自由度を有する。本
研究課題では、この電子状態を記述するため
の理論模型として、２つの軌道を各サイトに
導入した２軌道ハバード模型を設定した。こ
こでは結晶場分裂とフント結合の大きさに
よって低スピン状態と高スピン状態を取り
うる。まず光照射による準安定状態の解析を
行うために、2 軌道はバード模型から有効模
型を導出した。結晶場分裂とフント結合が競
合する２つの絶縁相の境界において、光の照
射により低スピン状態から高スピン状態へ
と変化することを見出した。この光誘起高ス
ピン状態は、光により生成されるホールキャ
リアーと強磁性的な束縛状態を形成するこ
とで安定となることを見出し、束縛状態内の
電子励起が光吸収スペクトルに特徴的なピ
ーク構造を形成することを示した（下図参
照）。次に光励起状態の時間発展に関して時
間依存平均場近似法を用いて解析を行った。
解析の結果、光により生成される電子とホー
ルが対消滅を起こすことで高スピン状態が
生成されることを見出し、これが時間分解光
電子分光法により検証が可能であることを
提唱した。 

 
図：光により生成される高スピン－ホール束

縛状態の模式図． 
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