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研究成果の概要（和文）：光（電磁波）によって物質中の電子は励起される。励起した電子（またはホール）
は、物質の構造の持つ対称性によって興味深い物性を示す。本研究では、カーボンナノチューブ（円筒構造を持
つ１次元炭素物質）のらせん構造を反映して、円偏光二色性（円偏光の右巻きと左巻きで光吸収の量が異なる現
象）の理論を構築し、円偏光二色性の値をナノチューブの立体構造ごとに数値的に計算した。計算結果は実験結
果（別グループ）を定量的に再現することを確認した。このほか、金属探針先端に光を当てると先端部分に近接
場が発生するが、この近接場による光吸収を計算した。さらに、関連する低次元物質のラマン分光の物性に関し
て多くの知見を得た。

研究成果の概要（英文）：Electrons or holes that are excited by light show unique properties of solid
 for low-dimensional materials. In this project, we first investigate circular dichroism of single 
wall carbon nanotube in which the optical absorption has different values for left-handed and 
right-handed circularly polarized light. Making the computor program based on the theory that we 
established, the degree of circular dichroism is calculated as a function of the chirality of 
nanotube which is directly compared with the experimental results. Further we discuss the optical 
absorption of the near-field at the top of metallic tip, which is used in tip-enhanced Raman 
spectroscopy. We also calculate the enhancement of electric field by dielectric multilayer in which 
the interference effect by many reflection is important for enhancing the electric field. We make a 
useful theory to calculate the enhancement of electric field. As a related topic, we also discussed 
helicity dependent Raman spectroscopy. 

研究分野： 固体物理学、ナノカーボン、ラマン分光

キーワード： カーボンナノチューブ　２次元物質　円偏光二色性　近接場分光　円偏光ラマン分光　熱電効果　タイ
トバインディング法　プラズモン
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ナノチューブがらせん構造をもつことから、円偏光二色性があることは期待されていたことであるが、通常の議
論ではこの二色性を説明できないことが分かった。本計算結果は、ナノチューブの特殊な一面を理論的に記述で
きたことの、学術的な意義がある。また、近接場や誘電体多層構造における電場増強の理論は、汎用性が高く新
しい学理を与えるものである。

円偏光や近接場を用いた光学的な測定技術は、今日のナノサイエンスで広く用いられているので、今回の理論的
な計算は、その基礎的な情報を与えるもので、ナノサイエンスが近年の科学において重要な貢献をしている意味



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１． 研究開始当初の背景 
カーボンナノチューブは２つの整数の組(n,m)であらわされる、さまざま立体構造を持つ。2000
年以降の分離精製技術の向上とともに、単一の立体構造を持つナノチューブ試料を多数生成す
ることができるようになった。その結果、ナノチューブのいろいろな物性が、立体構造(n,m)
の関数であらわすことができるようになった。このことは（1）いろいろな物性を(n,m) を変え
て測定すること、（2）立体構造に依存した物性の起源を明らかにすること、（3）希望する物性
に適切な立体構造を設計するという、基礎的な課題が発生した。基礎的な物性で、光を利用し
た測定である、共鳴ラマン分光やコヒーレント分光は、光励起したキャリアーが格子振動をも
たらす物性として広く研究がされていた。この実験的研究を理論的に解析することが、本研究
の大きな動機になっている。 
 
２． 研究の目的 
本研究の目的は、カーボンナノチューブの光励起キャリアーが生む様々な現象と物性（電
子ラマン分光、コヒー レントフォノン分光、フォノンの寿命など）を理論および数値計算
を用いて、カーボンナノチューブの立体構造の関数として、定量的に明らかにすることで
ある。具体的には、１．電子ラマン分光における電子電子相互作用の効果、２．コヒーレ
ントフォノン分光の理論、３．ナノチューブの熱電効果、４．近接場共鳴ラマン分光の強
度などを明らかにすることが目的である。 
 
３． 研究の方法 
主に有効質量理論による解析的な計算、またタイトバインディング法による計算のプログ
ラムを開発し、計算機による数値計算をおこなう。また、計算結果と既存の実験と定量的
に比較することによって、物性の起源を明らかにする。一部の計算においては、第一原理
計算による結果や有限要素法による数値計算の結果を用いて、理論的な解析を行う。 
 
４．研究成果 
（1）電子ラマン分光の理論 
カーボンナノチューブにおける電子ラマン分光の理論を構築した。電子ラマン分光とは、光の
非弾性散乱であるラマン散乱において、エネルギーが失われる機構が、通常のフォノン励起で
なく電子電子相互作用による励起緩和機構によるラマン散乱分光のことである。電子ラマン分
光において、光励起した電子の緩和における干渉効果によってラマン強度が増強することを理
論的に明らかにした。また、光エネルギーを変化して得られるラマン強度の増強効果の実験結
果（他グループによる）を理論的に再現することができた。これらの結果をそれぞれ論文とし
て発表した。 
 
（2）コヒーレント分光の理論 
カーボンナノチューブにおけるコヒーレントフォノン分光スペクトルを計算するプログラムを
開発した。コヒーレントフォノン分光とは、非常に短い光パルスを照射することで、位相のそ
ろったフォノンを励起し、位相の揃った格子振動を光の透過率など巨視的な物理量の振動とし
て観測する実験手法である。コヒーレントフォノン分光は、共鳴ラマン分光と似たような手法
であるが、時間分解などにおいて、ラマン分光では得られない情報を持っているので重要であ
る。特に光パルス列を用いたコヒーレントフォノン分光では、特定のフォノン（ナノチューブ
の直径が振動する RBM モードなど）の振動数に光パルス列の周期を合わせることで、RBM フォ
ノンだけを増幅することができる。この技術（パルストレイン法）を、フォノン振動数が大き
い Gバンドのフォノンでも適用できることを示したのが本論文の成果である。カーボンナノチ
ューブで特定のフォノンモードだけを励起するコヒーレントフォノン分光の手法を理論的に提
案し、論文として発表した。 
 
（3）円偏光二色性の理論 
カーボンナノチューブにおける円偏光二色性の理論を構築した。円偏光二色性とは、ナノチュ
ーブに、右巻きの円偏光と左巻きの円偏光を照射すると、光吸収強度に差が生じる物理現象の
ことである。円偏光二色性の値の符号は、右巻きと左巻きのナノチューブで反対になる。従来
の円偏光二色性の理論をナノチューブに用いると、ナノチューブの立体構造が持っている高い
対称性のために、鏡像対称性がない場合に現れるはずの円偏光二色性の値がゼロになってしま
うという問題があった。今回の研究成果は、従来の理論で用いられる双極子近似を超えた光吸
収の理論を開発し、数値計算で特定の構造のナノチューブの円偏光二色性のスペクトルを計算
した。計算結果は、実験グループによる結果と比較し、良い一致を得た。本研究の重要性は、
ナノチューブの分離精製技術の進歩によって、右巻きと左巻きのらせん構造を持つナノチュー
ブの分離ができたことと密接に関係している。右巻きと左巻きのらせん構造の分離の度合いを
円偏光二色性で定量的に評価することが、理論上可能になったことで、分離技術の標準的な手
法になることができる。この成果は実験グループとの共同研究の論文として共著で発表した。
また基礎となる理論の論文も別に発表した。 
 



（4）ナノチューブの熱起電力の理論 
ナノチューブを含む低次元物質の、熱起電力の増強効果に関する理論的研究を行った。熱起電
力は、光励起キャリアーによる物性ではないが、熱的に励起したキャリアーの物性として、類
似性があるので研究を行った。半導体ナノチューブの熱起電力の値を立体構造の関数としてプ
ロットした。また、カーボンナノチューブの直径など、電子の閉じ込め長が、熱的ドブロイ波
長と呼ばれる長さより小さい時のみ、低次元物質における閉じ込め交換による熱起電力の増強
が表れることを見出した。この結果は、低次元物質一般の問題として示し、多くの２次元や１
次元物質の実験結果を定量的に説明した。これらの成果は、論文として発表した。 
 
（5） 近接場による光吸収の理論 
先のとがった金属探針の先に光を当てると、光の電場によって金属中のキャリアーが動き、探
針付近の数ナノメートルの距離だけに、近接場が現れることが知られていて、探針増幅ラマン
分光（tip-enhanced Raman spectroscopy, TERS）として広く使われている。本研究では、探針
付近における近接場を有限要素法で計算し、近接場による光吸収が、波数空間で異なる波数の
状態を結ぶ光遷移であることを理論的に示した。特に、同じ波数間の光遷移（垂直遷移と呼ば
れる）は近接場では起きないことを理論的に示した。この成果は、論文として発表した。 
 
（6）ナノチューブの人工筋肉の理論 
ナノチューブに電気的に電荷を与えることで、格子定数が伸び縮みすることで、人工筋肉にな
ることを、第一原理計算を用いて明らかにした。特にホールドープした時に、大きな構造変化
があることが分かった。この成果を、論文として発表した。 
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