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研究成果の概要（和文）： 
時間分解光電子分光は最先端の分光技術で、外部の光学的励起によってフェルミ面近くの電子

構造の実施間変化を観測するのができる。その時間分解光電子分光は理論的接近もまだ確立さ

れない、理論・実験ともに挑戦的な課題である。我々はその理論の独自開発を通じて、1 次元

有機絶縁体と類似 2次元ギャップレス半導体であるグラファイトにおける時間分解光電子分光

の研究を理論的に行った。この研究で、電子または格子が起こす超高速動力学の電子構造への

影響に対する新しい微視的な理解が出来た。 

 

研究成果の概要（英文）： 
Time-resolved photoemission spectroscopy (TRPES) is the state-of-the-art spectroscopy 
technology which makes it possible to monitor the real-time change of the electronic 
structure (especially, near the Fermi level) under the optical excitation. It is a 
challenge not only in experiment but also in theory in a sense that its theoretical 
formulation is still lacking. Through developing our original formulation, we 
theoretically study TRPES in 1-imensional organic insulator, and graphite, quasi 
2-dimensional gapless semiconductor. Novel microscopic understanding about the effects 
of ultrafast dynamics of electron and phonon on the underlying electronic structure could 
be made.  
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１． 研究開始当初の背景 

 
光誘起絶縁体金属転移は光を利用する光物
質科学領域の最新の課題で、学術的な興味だ
けではなく光学的方法によって電子デバイ

スの超高速制御等への応用にも役立つ問題
である。例え、光誘起絶縁体金属転移は、既
存の物質から新しい相を探し出し、新しい機
能性の発見を可能にする。また、その新しい
相は O(100)フェム秒から O(１)ピコ秒程度の
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超高速の時間スケールに発現するから現代
の高速デバイスを制御する超高速スイッチ
にもその応用が考えられる。でも、光誘起絶
縁体金属転移現象の物理的理解はそんなに
簡単ではなく、いろいろな物理的原理が複雑
な方式に含まれている。実際、絶縁体は生成
原理やその特性に従っていくつのカテゴリ
に分かれる。カテゴリによって観測される光
誘起絶縁体金属転移のメカニズムと現象論
的様子が当然違う。重要な基準の一つは、そ
の絶縁体が格子の影響を持つのか持ってな
いのかである。格子の影響を持ってない、電
子間のクーロン反発力が原因になる絶縁体
はモット絶縁体とよばれる。異なるカテゴリ
にある絶縁体らの光誘起絶縁体金属転移の
違う現象論的様子や物理的違いが普段の時
間分解光学分光には簡単に出て来ない。一方、
時間分解光電子分光はフェルミ面での電子
状態の実時間観測が可能だから、絶縁体らの
光誘起絶縁体金属転移の違いが簡単に見破
れるし、今のうち一番注目される時間分解分
光法になった。時間分解光電子分光は理論的
接近がまだ確立されていないから、理論の面
にも挑戦的な課題である。 
 
２． 研究の目的 

 
最近の研究で我々は、相互作用する電子系の
光誘起超高速動力学と時間分解光電子分光
の記述ができる独自の理論開発に専念した。
ここに独自開発中の時間分解光電子分光の
理論を格子の量子力学的影響まで考慮に入
れるように引き伸ばす。ここには簡単ではな
い概念的難しさがある。格子は量子力学的特
性によって、問題を扱う数学的な空間（ヒル
ベルト空間と呼ばれる）が無限大に大きくな
る。その無限大に大きい数学的な空間を適当
に有限にするのが第一歩である。有限にする
ためには格子効果の大きさについての適当
な仮定が必要になる。一方、格子の効果を古
典力学的に取り扱う時は、この問題は避けら
れる。これは、今までほとんどの研究が断熱
近似の土台で格子を古典力学的に取り扱っ
ている理由でもある。その上で、電子たけの
１次元モット絶縁体や電子―格子相互作用
による電荷秩序がある１次元有機絶縁体、ま
た類似 2次元ギャップレス半導体であるグラ
ファイト等における時間分解光電子分光を
理論的に研究する。特に、グラファイトは産
業上の多くの利用が期待されているフラー
レン、カーボンナノチューブ、グラフェンの
炭素基盤物質の種物質でもある。光誘起絶縁
体金属転移を受けている各絶縁体の、フェル
ミ面での電子状態の独特な動力学的反応か
ら、たとえば、電子構造変化の連続性・非連
続性、外部光源による光学励起条件、電子構
造変化の時間スケール、または非放射緩和

(nonradiative relaxation)の強さ等から、
その相転移メカニズムとお互いの異なる点
をより明らかにする。 
 
３． 研究の方法 

 
コンピュータを用いて相互作用する電子や
格子の運動についての量子力学的なシミュ
レーションをする。もっと詳しく言えば、「N
個の電子⊕ N-1 個の電子＋１個の光電子」と
構成されるヒルベルト空間という数学的な
空間で時間依存多体論的シュレーディンガ
ー方程式を解くのである。時間依存シュレー
ディンガー方程式の解に相当する波動関数
から、光電子の分布が得られる。シミュレー
ションは巨大な数値計算だから並列計算の
手法を使った。研究はスケジュール的には次

のように行
った。 
 
 
図：計算方式

の概要 
 

2009 年度： 
１次元有機絶縁体、(EDO-TTF)2PF6 (EDO-TTF=
エチレンジオキシ-テトラチアフルバレン)
の光誘起絶縁体金属転移と時間分解光電子
分光の研究に集中した。理論内に格子を含め
るためにヒルベルト空間を拡張する必要が
あった。(EDO-TTF)2PF6の基底状態を得るため
には二種類のフォノンが（ボンドフォノンと
電荷密度フォノン）必要する。フォノンは格
子の量子力学の表現である。形式的には、そ
のヒルベルト空間は「N 個の電子＋ボンドフ
ォノン＋電荷密度フォノン⊕ N-1個の電子＋
１個の光電子＋ボンドフォノン＋電荷密度
フォノン」になる。しかし、実際、フォノン
の量子力学的な特性によれば必要なヒルベ
ルト空間の大きさは無限大になるはずだっ
たが、有効に必要な大きさは電子―格子間の
相互作用の強さによって決定されることに
着眼して大きさを近似した。１次元有機絶縁
体の研究結果は、１次元モット絶縁体の結果
と比較・分析された。 
2010 年度： 
類似 2次元ギャップレス半導体であるグラフ
ァイトについて同様の研究を行った。グラフ
ァイトはフラーレン、カーボンナノチューブ、
グラフェンの炭素基盤物質の種物質である。
一方、グラファイト自体も、ディラックフェ
ルミオンの存在、電子構造による独特な電
子・格子の動力学、電荷移動特性等が観測で
きる興味深いシステムである。必要なヒルベ
ルト空間の形式的構成は前の１次元有機絶
縁体と同じで（つまり、「N個の電子＋フォノ
ン⊕ N-1 個の電子＋１個の光電子＋フォノ



 

 

ン」）、その大きさも同じに弱い相互作用を仮
定して格子部分のヒルベルト空間の大きさ
を決定した。でも、グラファイトは 2次元電
子系だから、１次元系より大きなヒルベルト
空間が必要になった。それが１次元有機絶縁
体に比べて難しさになった。 
 
４． 研究成果 

 
まず、１次元有機絶縁体、(EDO-TTF)2PF6 

(EDO-TTF=エチレンジオキシ-テトラチアフ
ルバレン)における光誘起絶縁体金属転移を
時間分解光電子分光から理論的に理解しよ
うとした。この１次元有機絶縁体には、二種
類のフォノン（ボンドフォノンと電荷密度フ
ォノン）による基底状態に・・・１００１１
００１・・・の電荷秩序が起こる。１は電荷
の蓄積、０は電荷の欠損を意味する。外部か
ら光学的に励起すればその電荷秩序は融解
して金属性が出る。これは従来の時間分解光
学分光からもよく知っていることだ。我々は、
この研究で、電荷秩序の融解とコヒーレント
フォノンがお互いに相手を発生させながら、
１次元有機絶縁体を金属相に導くのが分か
った。特に、研究結果はこの系の光誘起相転
移は熱によって、すなわち熱的フォノンによ
って起こる熱誘起絶縁体金属転移との違い
を明確に見せてくれた。さらに、このコヒー
レントフォノンの影響はフォノンが全く考
慮されないモット絶縁体の光誘起相転移と
比較すればよりドラマティックになる。モッ
ト絶縁体と違ってコヒーレントフォノンが
あればバンドギャップより遥かに低エネル
ギー光でもバンドミキシングを起こすのが
分かった。その以外にも、光誘起絶縁体金属
転移が起きる時には、電子とフォノンの運動
はお互い非断熱的だというのも分かった。そ
の非断熱性は光誘起相転移の一つの共通点
だという意見もあり、まだ関連の研究は世界
的に進んでいるが、光誘起相転移の発生の判
断基準になる可能性もある。これらの結果は
コヒーレントフォノンが電子構造にどのよ
うな影響を与えるかを明らかにした初めて
の研究だと思える。 
グラファイトは６角形の網の目状の炭素シ
ートが規則正しく積あした化合物である。そ
して、産業上の多くの利用が期待されている
フラーレン、カーボンナノチューブ、グラフ
ェンの炭素基盤物質の種物質でもある。一方、
グラファイト自体も、ディラックフェルミオ
ンの存在、電子構造による独特な電子・格子
の動力学、電荷移動特性等が観測できる興味
深いシステムである。ディラックフェルミオ
ンは低速の電子でありながら実量がまさに
ゼロで、光速で運動する実量ゼロの光子（フ
ォトン）は似てる物理的性質を持つ。それが
グラファイトを相対論的物質系とし、グラフ

ァイトにいろいろな特異性を与える。この特
異性がグラファイトの高移動度電子デバイ
スとしての可能性、また低温磁性物理のテス
トベッドとしての可能性の原動力である。そ
れで、この疑似２次元グラファイトが持つ独
特の電子構造とその電子・格子動力学との相
互関係を明らかにするため、我々はグラファ
イトでの光誘起超高速動力学を時間分解光
電子分光で記述して新しい視点を示すよう
にした。実は、グラファイトはまだ格子の役
割について厳しい論争がある物質であって、
電子―格子の相互作用の強さ、格子効果によ
る非放射緩和の時間スケール等についてま
だ意見の一致はない状態である。より難しい
のは不純物や結晶上の欠点によってその格
子関連性質が大きく変わる可能性もあるこ
とだ。研究結果、非放射緩和はグラファイト
のブリュアンゾーン対称点によって違いが
あり、ディラックフェルミオンが存在するブ
リュアンゾーンの H点付近より K点付近で大
きくなるのが分かった。この結果は有効な電
子・格子カップリングが H点付近より K点付
近でもっと強いというのを意味する。最近の
超高分解度角度分解光電子分光の結果と定
性的に一致するのを分かった。 
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