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研究成果の概要（和文）：アルファヘリックスに代表される１次元分子鎖が両端で異なる温度の

熱浴と相互作用している非平衡定常状況下において、分子鎖を通して流れるエネルギー流、振

動励起子の非平衡流れを微視的力学原理に基づき明らかにした。非平衡定常状態を全系のリウ

ビル演算子に対するゼロ固有状態として求めることに成功し、現象論的なランダウアー公式を

微視的力学原理に基づき導き出した。更にその適用限界を明らかにすることに成功した。 
 
研究成果の概要（英文）：We have investigated an nonequilibrium transport in a molecular 
chain, such as alpha-helix, which is interacting with different thermal baths at the both 
molecular ends. An energy flow and vibrational exciton current under nonequilibrium 
steady state are obtained based on the microscopic dynamics as a zero eigenstate of a 
Liouville operator. The phenomenological Landauer formula has been derived from our 
theory and the limit of the phenomenological formula has been revealed.  
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１．研究開始当初の背景 
 アルファヘリックスに代表される１次元
分子鎖を通した振動励起伝播過程を明らか
にすることは、生体機能の本質を理解する上
で重要である。特に、非平衡状況下で１次元
分子鎖を通してどのようにエネルギーや物
質の流れが生じるかを明らかにすることが
重要である。しかしながら、これを明らかに
するためには分子鎖および多自由度環境系
との相互作用を微視的力学原理に基づいて

解析しなければならない。研究開始時点にお
いて、このような理論研究は存在していなか
った。 
 
２．研究の目的 
 微視的力学原理に基づき１次元分子鎖中
での励起エネルギー伝播過程を明らかにし、
１次元分子鎖内での励起子伝播過程を観測
するための分光手段を理論的に提案するこ
とを目的とした。そのために以下の３点につ

機関番号：24403 

研究種目：基盤研究(C) 

研究期間：2009～2011   

課題番号：21540324 

研究課題名（和文）アルファヘリックス分子鎖における非平衡下での振動励起伝播と超高速 X

線分光の理論                

研究課題名（英文）Nonequilibrium transport of vibrational excitation in alpha-helix 

molecular chain and ultrafast X-ray spectroscopy   

研究代表者 

田中 智（TANAKA SATOSHI） 

大阪府立大学 大学院理学系研究科・教授 

 研究者番号：80236588 



 

 

いて明らかにすることを目的とした。 
 
⑴微視的力学原理に基づいて、異なる熱浴と
相互作用する１次元分子鎖の非平衡定常状
態を求めること。 
 
⑵非平衡定常状態におけるエネルギー流、粒
子流を明らかにし、非平衡定常状態における
輸送過程を明らかにすること。 
 
⑶非平衡定常状態におけるエネルギー流、粒
子流を観測するための非線形X線分光理論を
構築すること。 
 
３．研究の方法 
 上記目的を達成するために用いた基礎理
論は、イリヤ・プリゴジンと本研究の研究協
力者であるテキサス大学オースチン校のト
ミオ・ペトロスキー博士が構築した非平衡統
計力学におけるリウビル演算子の複素固有
値問題の理論形式である。この理論によれば、
連続スペクトルを有する熱力学系では、共鳴
特異性によって全系のリウビル演算子の固
有値が複素固有値をとることが示されてい
る。これによって、系全体が非平衡状況下に
おいても、一定の定常状態に緩和していくこ
とが保証される。この非平衡定常状態は、リ
ウビル演算子のゼロ固有状態として現わさ
れる。この理論を、本研究で扱う分子鎖と異
なる熱浴の結合系に対して適用し、非平衡定
常状態をリウビル演算子のゼロ固有状態と
して導き出すとともに、エネルギー流、粒子
流などの物理量を、定常状態に対するオブザ
ーバブルの期待値として求める。また、非線
形応答理論については、この定常状態におけ
る粒子の流れに関する多時間相関関数を用
いて記述する。 
 
４．研究成果 
⑴両端において異なる温度の熱浴と結合す
る分子鎖中の１つの励起子について、量子リ
ウビル方程式に射影演算子法を適用するこ
とにより、１励起子分布関数に対する運動論
的方程式を得た。この運動論的方程式の時間
発展を司る衝突演算子の複素固有値問題を
解き、非平衡状況下における衝突不変量を求
めた。この衝突不変量に、相関を生成する演
算子を作用させることにより、励起子と熱浴、
また励起子状態間の相関を含む形式で、リウ
ビル演算子のゼロ固有状態として非平衡定
常状態の表現を得た。これにより、微視的な
力学原理に基づき、非平衡定常状態の具体的
か表現を得ることに成功した。また、分子鎖
内で励起子間相互作用がある場合について
も、非平衡定常状態の具体的な表現を得るこ
とができることを示した。 
 

⑵この非平衡定常状態における分子鎖のエネ

ルギーの時間変化から、非平衡定常状態にお

けるエネルギー流を導き出した。得られたエ

ネルギー流の表現は、一般に熱浴の平均温度

が分子鎖内の励起子エネルギーと同程度もし

くは低く、両者の温度差が大きい場合、現象

論的なランダウワー公式に還元できないこと

を示した。これは、この場合には、透過関数

が分子鎖準位の構造に強く依存し、温度変化

に対して状態分布が著しく変化することによ

るものであることを示した。 

さらに、この非平衡エネルギー流は、分子

鎖内での粒子伝導によって担われていること

を励起子流の解析を行うことで明らかにした

。これらの非平衡定常状態での流れは、分子

状態および熱浴の状態との相関に対応してい

ることを明らかにした。すなわち、エネルギ

ー流は、励起子と熱浴の間の１次の相関で表

される一方、励起子流は２次の相関で表され

、励起子流はランダウワー公式の形式では表

現することができないことを明らかにした。 

さらに、分子鎖内の非平衡定常状態での輸

送過程に対する粒子間相互作用の効果を明ら

かにした。分子鎖中に複数の励起子が存在す

る系に対し、非平衡定常流に対する斥力的、

引力的励起子間相互作用の効果を調べた。粒

子間相互作用の結果、熱整流効果が逆転する

こと、また、斥力相互作用が却って非平衡定

常流を促進することを見出した。 
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図１.分子鎖を流れる非平衡定常エネルギー流
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図 2.分子鎖を流れる非平衡定常励起子流 



 

 

 

⑶本研究で用いたリウビル演算子の複素固有

値問題の解として、非平衡定常状態を求める

方法では、良く用いられている現象論的なマ

スター方程式の方法と異なり、熱浴系まで含

めた全系のリウビル演算子の固有状態として

非平衡定常状態を記述するため、分子鎖の状

態だけでなく、分子鎖と熱浴間の状態相関、

あるいは、空間的に離れた熱浴間の長距離相

関などを明らかにできると言う利点がある。

分子鎖内では励起子がバリスティックに伝導

し、熱平衡状態においても量子相関による長

距離相関が存在するが、非平衡定常状態にお

いては、これに加えて散逸を引き起こす共鳴

特異性による長距離相関の効果が現れること

を示した。この長距離相関は、非平衡状態に

おける散逸構造の出現機構と関連したもので

あることが明らかになりつつある。 

これらの空間的相関は、分子鎖の長さに相

当する空間分解能を持つ、X線の非線形応答

により観測できると考えられ、非平衡定常

状態における非線形応答理論を多時間相関

関数の方法を用いて、構築中である。 
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