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相関電子系の非平衡物性研究の最前線

村上雄太

東京工業大学理学院物理学系

概要

平衡状態では、電子相関によりもたらされる物性や量子相により固体物理が彩られてきた。一方、相関電子系を外

場で駆動することでより多彩な物性の発現が期待され、近年、実験・理論の両側面から急速に研究が進められている。

非平衡物性の研究では、強い光を用いて物質を「見る」そして「操る」ということが大きな目的となっている。本稿

では、この 2点をキーワードにして、いくつかの研究を振り返りつつ非平衡物性研究の導入を行うとともに、我々の

最近の研究について紹介する。「見る」という観点では、 Mott絶縁体からの高次高調波発生の研究を紹介し、 HHG

により多体系の励起構造が捉えられることを解説する。「操る」という観点からは、 Prethermal状態における励起子

絶縁相の誘起、そして、誘起により生成される光キャリアから生じる非平衡秩序相に関する研究を紹介する。また、

非平衡状態における電子相関の影響を調べる上で理論手法の開発は重要である。そこで、有力な理論手法である非平

衡グリーン関数法、特に非平衡動的平均場理論、の韮礎と最近の進展の解説も行う。

1 はじめに

電子相関の強い系では、電荷、スピン、軌道、フォ

ノンなどが複雑に絡み合う。それにより系は様々な物

性と秩序相を示し、平衡系における固体物理を豊かに

してきた。このような系は温度や圧力などの外部パラ

メータに対して大きな応答を示し、物性が大きく変化

したり、相転移が起きる。では、時間に依存する強い

外場で系を駆動すると何が起きるのか？ 近年、相関

電子系における非平衡現象が注目を集め、様々な現象

が予言・観測されている。非平衡状態では、平衡状態

では得難い系の情報の獲得が可能になったり、系の性

質を大きく変える思いも寄らない現象が起きたりする

ことがわかってきた [1-5]。

これらの進展の背景として、レーザー技術の発展に

より、様々な条件で励起と観測が可能になったことが

挙げられる。さらに、物質だけではなく、操作性の高

い冷却原子気体でも多体系の非平衡現象がシミュレー

ト可能であることも一翼を担っている。

また、理論的にはこの十数年の間に、非平衡現象を

捉える上での様々な考え方や理論手法の開発が進展

してきた。前者の一例は、 Floquetエンジニアリング

と呼ばれる考え方であり、周期外場を系に照射した時

に、有効的に系のハミルトニアンを変更できるという

ものである。この考え方に基づいて様々な物質の操作

法が理論的に予言されており、冷却原子気体の実験で

その実現が報告されている。理論手法開発という点で

は、非平衡グリーン関数法、特に非平衡動的平均場理

論 (DMFT)、の発展が注目に値する。非平衡 DMFT

の発展により、強相関電子系の非平衡ダイナミクスを

詳細に議論できるようになり、実験と理論との比較も

なされつつある。

本稿の目的は、相関電子系の非平衡物性の研究の楽

しさを伝えることである。そのため、本稿ではまず非

平衡物性を探る上での動機や考え方の概観から始める。

また、相関電子系の非平衡を扱う上で適切な理論手法

を用いることは重要である。そこで、非平衡グリーン

関数法を巾心に理論手法を紹介し、最新の開発状況を

紹介する。そして、最近の研究から、強相関電子系に

おける高次高調波発生、そして、非熱的な秩序相の誘

起に関する研究を紹介する。

2 物質＋強い光＝ ？ 

非平衡物性の研究の大きな動機には「見る」と「操

る」という側面がある。「見る」とは、物質に強い光を

あてることで、（弱い光では）それまで得られなかった

系の情報、例えば固有の励起状態の特性、が観測できる

ようになることである。「操る」とは、強い光を用いて

系を平衡状態から大きく駆動することで、平衡とは異

なる物性を示す状態を実現するということである。こ

こでは、非平衡物性研究への導入として、「見る」と「操

る」という観点から、いくつかの研究例を挙げつつ、有

用な概念を紹介したい。非平衡研究は強相関電子系に

限ったものではないが、様々な種類の相互作用が絡み

合い、複数の秩序が競合する強相関電子系は両側面か

ら格好の題材になっている。
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図1 半導体における高次高調波発生のメカニズムの

概念図。

2.1 強い光で物を見る

物質の性質を調べる上で光は重要なツールである。

光学応答、ラマン散乱、角度分解光電子分光はすべて

光と物質の相互作用を介して物質の励起状態の情報を

得る手法である。これらの測定で用いる光はあまり強

くない。しかし、より強い光を用いることで、それま

で見えなかった、もしくは見えにくかった系の情報を

得ることが可能になる。

その一つの例が、超伝導巾の集団励起モードである

Higgsモードの観測である [6]。Higgsモードは電荷を

持たないため、通常の超伝導では光学応答やラマン散

乱では捉えられなかった。（ただし、電荷秩序と超伝

導の共存相ではラマン活性になり観測されていた。）

しかし、強い THz光を用いた超伝導体のポンプ・プ

ローブ実験で Higgsモードに由来する振動を観測した

り[7]、光誘起される Higgsモードの振動に由来する 3

次の高調波発生を観測すること [8]で、 Higgsモードを

実験的に捉えることができる。この方法により、従来

型超伝導だけではなく、最近では鋼酸化物高温超伝導

のHiggsモード観測も進んでいる [9]。

また別の例として、高次高調波発生 (HHG)と呼ばれ

る現象が挙げられる。 HHGとは、周波数 0の光を物

質に入れた時、整数倍の周波数 nQを持つ光が物質か

ら放射される現象である [10,11]。この現象は、原子・

分子ガスで研究されてきて、レーザーの周波数変換に

実際に使われている。近年、固体においても観測され、

固体中の HHGが大きな注目を集めている [12,13]。物

質から放射される光は分極の変化すなわち電流 (j(t)) 

に由来する。より正確には、電子の加速度と関係し、

放射光の強度分布は I(w)= lwj(w)ドと表される。固

体中では、電子は周期的な原子配列に由来するポテン

シャルを感じながら動く。周期ポテンシャルの効果は

バンド分散に反映されるので、外場により誘起される

電流そして HHGはバンド分散を反映するものとなる。

このことは、後で紹介する研究とも関わってくるので、

実際の模型を見ながら少し考えてみる。

簡単のため、まず 1次元、 1バンドの相互作用のな
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いtight-binding模型を考える。この時、ハミルトニア

ンは

仰）＝一→こeiqA(t)r,1c詞 (1)

〈ij〉

となる。ここで、 6はフェルミ粒子の消滅演算子、 i,j

はサイトを表し、〈ij〉は最近接サイトのペア、 qは電

荷、応・は jサイトから iサイトヘの符号付距離であ

る。 (h=1としている） A(t)はベクトルポテンシャル

を表し、電場 E(t)とは E(t)= -8tA(t)で結びつく。

eiqA(t)rりは Peierls位相と呼ばれ、 tight-binding模型

における光と物質の結合を表す項の一つになる。簡単

のため q= 1、格子間隔も 1として、ハミルトニアン

を運動量表示すると、 E(k)= -2vcos(k)を用いて

加）＝区尋ーA(t)）吐媒 (2) 
k 

と表される。時刻 t= 0では外場がなく、初期状態

として運動量 K。の粒子が一つある状況を考える。こ

の状態は6l。|vac〉と表され、時間依存しないことがわ

かる。しかし、外場により対応する運動量は時間変化

しk(t)三 k。-A(t)となり、それに伴いエネルギー

c(k(t))や電子速度 v(k(t))= a廷 (k(t)）も変化する。

電流は ](t)= q Lk v(k-A(t))cl叫＝—むiI) である
ので、上の状態では j(t)= v(k(t))が観測される。

ここで、単色光の外場 A(t)= A。sin(nt)がかかって

いるとすると、 €(K) の非調和性から、 v(k(t)）には nQ

の成分が含まれることがわかる。 A。の大きさによっ

て、 Brillouinゾーンのどの位置まで電子が移動するか

が決まる。小さければ c(k)は炉で近似でき非調和性

は効かないので HHGは発生しない。 A。が十分大きく

非調和性が効いてくる運動量まで電子を励起できれば

それに応じて HHGが発生する。この HHGの発生メ

カニズムは、電子のバンド内の運動を起源とするバン

ド内機構と呼ばれるものである（図 l左）。これ以外に

電子とホールの再結合に由来する放射を表すバンド間

機構がある（図 l右） ［12,14,15]。何れにせよ、電子が

バンド分散を反映しながら動くことで HHGが発生す

る。そのため、固体中の HHGは周波数変換の素材だ

けではなく固体の物性を測定するツールとしても注目

されている。

以上の例の他にも、光励起による秩序相の融解過程

を見ることで秩序相を支配する相互作用を特定した

り[16]、励起後の初期状態への回復過程を測定するこ

とで系の相互作用の大きさを見積もることも可能であ

る [2]。このように様々な情報が獲得できることが、強

い光で物性測定を行うことの強みとなっている。
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図2 La1.51sEuo.2Sro.12sCu04（温度 lOK)におけ

る、（a)光励起後の limい→owび2(w)、および (b)反

射率。ここでび2(w)は光学伝導度の虚部であり、有

限の limw→owび2(w)は光学伝導度の虚部が l/w的

に発散することを表す。反射率においては 60cm―1 

付近でプラズモンエッジとされる肩が見られる。文

献 [17]より。

2.2 強い光で物性を操作する

平衡状態では、温度、圧力、物質の組成を変えること

で、様々な状態が実現される。このようなことが、強

い光を用いて高速に行えないか、という観点から、実

験、理論ともに研究が進められている。

2.2.1 光誘起相転移

光誘起相転移とは、光を照射することで平衡状態の

ある相から別の相へ系を転移させることである。その

中には、光誘起の絶縁体—金属転移 [18-20]、光誘起超

伝導(?)[17,21-24]や光誘起電荷秩序 [25]などが挙げ

られる。例えば、絶縁体—金属転移では、光励起により

電荷キャリアが生成されたり [18,19]、系のパラメータ

(Hubbard模型のことでいうとホッピングや相互作用）

が光により変化することで [20]、ギャップを示し絶縁

休的であった光学応答が変化し、ギャップが埋まり金

属的な振る舞いを示すようになる。

また、光により超伝導が誘起される可能性も指摘され

ている。例えば鋼酸化物 La1.575Euo.2Sro.125Cu04の

実験では、系のフォノンを共鳴的に励起することで、超

伝導九以上でも、光学伝導度 CJ(w)の虚部び2(w)が低

周波に向かって 1/wのように増大する振る舞いが誘起

されること、さらには反射率測定において超伝導状態特

有の Josephsonプラズモンエッジが発現することが報

告されている [17]。この状態は比較的長寿命 (lOps以

上）と言われている。似たような振る舞いは、銅酸化物

YBa2 Cu306+o [21, 22]やフラレン超伝導 K3C50[23] 

などでもが報告されている。ただし、これらの状態が

本当に超伝導なのか否か、は今でも議論が続いている。

例えば、超伝導ではなく長寿命のキャリアが生成され

ている可能性なども指摘されている。いずれにせよ何

かしらの非自明な非平衡状態が実現していることは間

違いなく、その起源の解明が求めらている。
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上記の例は、電子のホッピングの時間スケール（数

fs)に比べて、十分長い時間（数 ps)出現するが、格子

の構造変化を伴うと非平衡状態が非常に安定になるこ

ともある。例えば、 lT-TaS2の例があり、そこでは、

平衡状態では出現しないパターンを示す電荷秩序相が、

光により非常に長時間安定して出現することが報告さ

れている [25]。この状態は光をあてることで平衡状態

の秩序相に戻すこともでき、それを用いた記憶デバイ

スなどへの応用も期待されている。

光誘起相転移は様々な物質で報告され、多岐にわたっ

ており、異なるメカニズムによって発現しうる。理論

的なアプローチとしては、 Hubbard模型などのミクロ

スコピックな模型に基づいた記述や Ginzburg-Landau

理論のような現象論を用いた記述があり、個々の現象

の理論的な説明に使われてきた。一方、光誘起相転移

の統一的な理解は、（筆者の知る限り）得られていない。

今後も個々の現象に関する知見を蓄積しながら、統一

的な理解を目指す必要がある。

2.2.2 Floquetエンジニアリングというパラダイム

上記のような光誘起相転移は、基本的には外場によっ

て励起した後に出現する現象であった。一方で、外場

を当て続けたとき、もしくは当てている間に面白い現象

が出現しないか、という疑間が湧いてくる。この疑問

に答えを与えるのが、 Floquet理論に立脚する Floquet

エンジニアリングという考え方である [4]。

Floquet理論とは、次のようなものである。もしハ

ミルトニアン iI(t)がグの周期性を持っていた時、

l<I>a(t)〉＝ e―tEatlua(t)〉但し加(t)〉＝ |Ua(t十グ）〉

(3) 

のように、位相部分 e―iE。tと周期部分 lua(t)〉に分け

られる解が存在し、任意の波動関数はそれらの和で表

される。 €a は quasi-energy と呼ばれる。この理論か

ら、時刻グおきに見れば、状態があたかも伍をエネ

ルギーに持つような時間変化しないハミルトニアンに

従って動いているようにみなせる。別の言い方をする

と、次のようになる。ある時刻 toを基準にして、時

間発展演算子を U(t,to)三 T t 
exp(-iJ ^ 

t。dtH（り）とし
た時、

e喜知(to)三 u(to十グ，to) (4) 

によって Heff(to)を導入する。このとき、 to+n!Yに

おける状態を見る限り、系が Heff(to)に従って時間

発展することと同等になる。この Heff(to)は外場に

依存するため、外場によって系を支配するハミルトニ

アンを有効的に変更できるということになる。これが
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Floquetエンジニアリグの考え方である。多くの場合、

Heff(to)は、 Magnus展開などの高周波展開を用いて求

める [26,27]。これらの方法は、外場の周波数（fl=号）

が系の典型的なエネルギースケールより大きい場合に

有効である。

周期外場のもたらす現象の一番簡単な例は、動的局

在である [28]。この効果は、高周波展開でいうと最低

次の効果になり、有効ハミルトニアンを時間平均で近

似、即ち如～少ft:0＋gd山(t)とすることで記述

される。実際に式 (2)をA(t)= A。sin(nt)として時

間平均してみると、 Heff=..Jo(A。)LkE(k)clckとい

う結果になる。ここで、 ..Joは0次のベッセル関数であ

る。この式は、外場を強くすると ..Jo(A。)分だけバン

ド幅が小さくなる、つまり、粒子が局在すると言うこと

を表している。この効果は、実際に冷却原子気体 [29]

や有機導体 [30]などの実験で報告されており、 DMFT

と冷却原子気体で直接比較も行われている [29]。さら

に外場の高次の効果によって、より興昧深い現象が出

現する。例えば、円偏向した光をグラフェンに照射す

るとトポロジカルな性質を示す Haldane模堕が有効的

に実現できる (Floquetトポロジカル状態）ことが理論

的に予言された [31,32]。さらに、強相関系をあらわす

斥力 Hubbard模型では、周期外場によりスピンの交

換相互作用の操作が可能になり、スピン相関が反強磁

性的から強磁性的になることが理論的に予言されてい

る [33]。これらの予言は冷却原子気体を用いた実験で

検証されている [34,35]。また、前者の方では実際にグ

ラフェンを用いた実験も報告されて、光誘起のトポロ

ジカル状態を示唆する結果が得られているが [36]、実

際に Floquetトポロジカル状態が実現しているかは議

論の余地を残している [37]。

2.2.3 時間スケールの問題

物質を外場で駆動すると時々刻々状態が変化してい

く [38]。これらの典型的な物理過程を図式的に見てみ

よう（図 3(a)）。これにより、これまで見てきた概念の

つながりが見えてくる。まず、通常の実験ではポンプ

光によって系が駆動され電子状態が初期の平衡状態か

らずれる。この時、ポンプ光の条件（周波数、強度）に

依存して、異なるメカニズムによって電子が励起され

る。ポンプが終わると、光エネルギーが熱に還元され

て系全体に共有された熱化状態へ向けて緩和が始まる。

この緩和にはいくつかの段階があることが知られて

いる。まず、励起直後では、 prethermal状態と呼ばれ

る状態に系が一度近づく場合がある。この prethermal

状態は熱平衡状態とは異なる励起状態であるが、電子間
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圏3 (a)時間発展（過渡過程）の概念圏。 (b)（左）非

平衡定常状態。（右）着目する系と熱浴、 W(t)は外場

からのエネルギー流入、 I(t)は熱浴への散逸を表す。

青線は非平衡状態の平衡状態からのずれ、オレンジ線

はレーザー（外場）を表す。

さらには電子格子間の散乱が本格的に始まる前に系が

近づく、初期状態を強く反映した状態である。例えば、

このような状態は、相互作用が比較的弱い場合 [39,40]

そして反強磁性状態や超伝導状態のダイナミクスで報

告されている [41]。また、第 4章で紹介する非平衡秩

序の誘起の議論もこの傾域を対象としたものとなる。

その後、電子間や電子格子間の散乱による緩和が進

む。散乱により、初期状態の情報は失われていく。典

型的にはこの過程の時間スケールは数十 fs～数百 fsで

ある。そこでは、励起された電子が運動エネルギーを

吐き出して運動エネルギーの低い状態にうつったり、絶

縁体からの励起であれば電子とホールが対消滅などを

起こす。通常の金属では、ボルツマン方程式によって

記述される現象である。強相関電子系では、励起キャ

リアの分布によってエネルギースペクトルが大きく変

化しうるため、その記述はより複雑になる。

電子物性は電子状態を反映して時々刻々変化してお

り、上のような prethermalな状態さらには、緩和過程

の途中に、初期状態とは異なる非自明な物性を示す非

平衡状態も生じうる。またこれとは別に、電子自由度

が、格子歪みや電荷秩序などの平均場的な秩序といっ

た電子に比べて時間スケールの非常に遅い自由度と結

びつくことでも光誘起相転移が生じうる。遅い自由度

に対していくつかの安定状態が存在すると、これらの

間を光によってスイッチできるというわけである。こ

れらは Franck-Condon描像で捉えられ [1]、その時間

スケールは上記の散乱過程に比べると遅くなる。

励起後の緩和過程の研究の他に、ポンプ光で励起中

の物性、さらにはポンプ光を当て続けた時に生じる物

性の研究も盛んである [4,27,38]。そこで活躍するのが

先の Floquetエンジニアリングという考え方である。
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系の性質は有効ハミルトニアンの形に加え、どのよう

な状態が埋まっているかが里要である。特に、外場を

当て続けると孤立系では系は最終的に無限温度に行く

と考えられるが [27]、実際には注目系は熱浴と結びつ

くので、外場による非平衡定常状態を考える場合は開

放系を考える（図 3(b))[28, 38]。

3 相関電子系のための非平衡理論手法

多体問題は平衡ですら扱いは容易ではない。まして

や非平衡においては、さらに手法が限られており、新し

い手法の開発が日々進められている。この章では、相

関電子系の非平衡現象をミクロスコピックに記述する

手法として、非平衡グリーン関数法を紹介する。特に、

Mott絶縁体を扱える動的平均場理論を重点的に説明

し、その最近の手法開発の取り組みを紹介する。また、

非平衡グリーン関数法以外の手法に関してもこの章の

最後に簡単に紹介する。

3.1 非平衡グリーン関数法の導入

まず、イメージがつきやすいように、相関電子系の

典型モデルである 1バンド Hubbard模梨を導人する。

ハミルトニアンは

iI(t) = -vどeiqA(t)r,j心如＋UL加加 (5)

〈ij〉

であらわされる。ここで a はスピン自由度、 nicr= 

心位、 Uは局所的な Coulomb相互作用である。第一

項は電子の運動項であり、第二項は相互作用項である。
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(a)松原 (b) Kadanoff-Baym (c) Keldysh 

-f3「tー：戸 Ret三Ret

図 4 グリーン関数を定義する三種類の時間経路。

な、実時間方向の経路を含む時間経路が取られる。図 4

(b)は、松原形式に実時間経路を加えたもので、松原形

式で準備された平衡状態を初期状態とする時間発展を

記述する。これはしばしば Kadanoff-Baym形式と呼

ばれる。一方、虚時間方向をあらわに含まないような

時間経路も取られる（図 4(c)）。これは Keldysh形式

と呼ばれるものであるが、 i)平衡状態から出発する問

題や ii)非平衡定常状態を記述する場合に使われる。 i)

の場合は、相互作用なしの問題から出発し相互作用を

断熱的に加えるなどの操作で平衡状態を用意する必要

がある。 ii)の場合は、注目している系が熱浴と結合し

ていると考え、それにより生じる定常状態を記述する。

このとき、熱浴との結合のため初期状態によらない定

常状態に達する。

一粒子グリーン関数は、相互作用がない場合（自由な

場合）は厳密に求められる。これを G。と表すと、相互

作用がある場合は、次の Dyson方程式を解くことで求

められる；

G(t,t') = Go(t,t') 

+ [ Je dtldt心"(t,t,)1'(t直）G（t2,t'）．（7)

我々の目標は、このように相互作用を含んだ系の非平 Jは各時間経路上の積分を表す アア

C ゜'-'-で〗は、自己
衡ダイナミクスを記述することである。 エネルギーと呼ばれる量で、相互作用により生じる自

グリーン関数法とは、系の波動関数を求めるのでは 由な場合からの補正を表す。自己エネルギーは、実は

なく、ある種の応答関数に焦点を当て、それを評価す Gや G。の汎関数として表せ、 Feynmanダイアグラム

る方法を指す。具体的には、一粒子グリーン関数

Ga,fJ(t, t'）三—i〈冗似 (t)翡 (t'）〉 （6) 

を評価することを目的とする。ここで、冗ば＇時間経

路'(C)上での時間順序演算子を表し、 ct(t'）は時刻 t'

での'’時間経路'(C)に応じた Heisenberg表示の演算子

を表す [38]。ただし、この時間経路は問題に応じて選

ばれる。一粒子グリーン関数の意味は、簡単に言うと

時刻 tに状態 0の電子を人れた時に、時刻 t'で電子が

状態 aにいる確率振幅である。含まれている情報量と

しては波動関数よりも落ちるが、電流、磁化、一粒子ス

ペクトルなどの一体の物理量の評価にはこれで十分で

ある。通常、有限温度の平衡状態を扱う場合は、時間経

路 (C)は虚時間上に取られる（図 4(a)）。これを松原形

式と呼ぶ。非平衡問題を扱う場合は、図 4(b,c)のよう

を用いて書き下すことができる。しかしながら、すべ

てのダイアグラムを厳密に取り込むことは一般には困

難であり、何かしらの近似を施す必要がある。通常は、

あるルールに従って特定のダイアグラムのみを取り込

むことで自己エネルギーを近似するが、異なるダイア

グラムは物理的に異なるプロセスを表す。そのため、

どのように自己エネルギーを評価（近似）するかが、グ

リーン閲数法の肝になる。

3.2 非平衡動的平均場理論

動的平均場理論 (dynamicalmean-field theory; 

DMFT)は、グリーン関数法の一つであり、強相関

系、特に Mott転移、を扱う強力な理論として発展して

きた。その非平衡への拡張版である非平衡 DMFTも、

Hubbard模堕などの強相関系に適用され、さまざまな

非平衡現象を明らかにしてきた。例えば、 Mott絶縁
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Glat G忙(t,t') = Gimp［△](t, t') 

格子模型 ンメ ＼ゞ
⑭[： ヘ 有効不純物問題

④④① 自己無撞若ループ

⑭〇④ 、
U 合、 べmp

ど村(t,t')＝妬r;imp(t,t') i;;ipurity solver 

図5 動的平均場理論 (DMFT)における、格子模型

と不純物問題を巡る自己無撞着ループの概念図。混

成関数△については、ここでは一般に非平衡の場合

に対応する引数 (t,tりで表示している。

体の光キャリアダイナミクス、クエンチ問題（系のパ

ラメータを突然変えた時に何が起きるかという問題）、

Floquetエンジニアリングなどが挙げられる。さらに、

DMFTは電子フォノン相関や多バンド効果も取り込む

ことができ、最近では、 DMFTを拡張し、非局所相互

作用やスクリーニングの効果を取り込むなど様々な方

向への進展をみせている。

3.2.1 基本的なアイディア

DMFTは、注目する格子模型を、或るサイト（不純

物と呼ばれる）に対して、周囲の電子系を平均場的に

均した模型（相互作用を持つサイトとそれと結合する

自由電子系；不純物問題）に置き換え、自己無撞着に電

子グリーン関数を求める方法である。実空間での平均

場近似に対応するが、時間軸上の量子揺らぎは取り込

む、というのが動的平均場理論の基本的なアイディア

である。この概念図を図 5に示す。 DMFTは、格子模

型の空間次元が無限大の極限で厳密になることが知ら

れている [42,43]。不純物に対する作用は電子浴（不純

物サイトと結合する自由電子系）中の電子を先に積分

してしまうことにより、

Simp = 11 dtdt'と馴）△（t,t'此(t')+ Hioc 
C JC 

a (8) 

と表される。ここで、 J]は不純物サイトにスピン aの

電子を生成する演算子、△(t,t'）は混成関数 (hybridiza-

tion function)と呼ばれ、電子が不純物サイトから電子

浴に飛び出し、また戻ってくる振幅を表す。通常の（平

衡に対する） DMFTでは、混成関数は△(t)のように

一つの時間のみの関数であるが、非平衡においては二

つの時間の関数となる。 Hlocは不純物サイトにおける

相圧作用を表し、扱う模型での 1サイトに対するもの

となる。例えば、 Hubbard模型では Hioc= U妬仇と

なる。作用を求める際の時間積分の経路 Cは、先に述

べたように問題（平衡かどのような非平衡か）に応じて
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決まる。

有効不純物問題は混成関数により規定されるが、

DMFTでは次の条件が満たされるように自己無撞着

に決定する。すなわち、不純物に対するグリーン関数

(Gimp 三—i 〈Tcd(t)が (t'）〉）が、格子模型の局所グリー

ン関数 (G肘三—i〈冗叫t)c!(t')〉、 iは格子模梨のサイ

ト）と

G;:r(t, t') = aimp(t, t') (9) 

のように一致し、また、自己エネルギー（相互作用を入

れた場合のグリーン関数への補正）が格子模型と不純

物問題において一致して

埒 (t,t'）＝妬:Eimp(t,t') (10) 

となる、という条件を課す。実際に DMFTを実装す

る場合は、図 5に示すように、適当な混成関数△(t,t') 

から出発し、不純物問題を解き、格子模型に戻り、不

純物問題に対する Dyson方程式を介して更新された

△(t, t'）を用いて不純物問題を解き直し、再び格子模型

に戻り、このループが収束するまで逐次代入する（つ

まり自己無撞着に解く）ことで、 DMFTを解く事が出

来る。条件 (10)を見て分かるように DMFTでは自己

エネルギーは同一サイト上のみでノンゼロであると仮

定し（局所近似）、非局所相関を無視する。

不純物問題は、 1サイト問題とはいえ、多体問題であ

るから、何らかの方法 (impuritysolver)で解く必要が

ある。平衡系と同じように数値的に厳密な量子モンテ

カルロ法を用いて解くこともできるが、負符号問題に

より長時間のシミュレーションが難しい。そこで、強

結合展開 (Non-crossingapproximation, one-crossing 

approximation, etc.) [44, 45]や弱結合展開 (iterative

perturbation theory, Migdal theory, etc.) [38,46,47] 

を用いて不純物問題を評価することが多い。

3.2.2 実験との比較

DMFTは、強相関電子系を扱う強力な手法である

が、そこには様々な近似が含まれる。そのため、実際

の実験で生じる現象をどれほど記述できるかという疑

問が湧いてくる。このような背景から、近年、非平衡

DMFTと実験の比較も進んでいる。

例えば、冷却原子気体との比較においては、周期外

場中の Hubbard模型のダイナミクスの比較がなされ

た [29]。ここでは、実験から決めたパラメータのみを

使用して非平衡DMFTを実行している。図 6は、先に

話した動的局在の効果を調べ結果を示している。すな

わち、強い周期外場を加えることで粒子が局在し、それ

に伴い、局所相互作用 Uの効果が相対的に強まり、ダ
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図6 周期外場中の 3次元 Hubbard模型の冷却原

子気体の実験と理論の比較。（a)実験と理論の概念

図。 (b)周期外場（周波数 9)中のダブロン数の変化。

trampの間外場をかけ、ダブロンを測定している。 off-

resonantは!t>Uの場合、 resonantはn= uの

場合、そして、 undrivenはFloqeutハミルトニアン

を用いた時間発展を示している。また、●のデータは

励起なしの場合を表す。文献 [29]より。

ブロン密度が小さくなる。ただし、ダブロンとは 2つ

の粒子が同サイトにある状態を表すが、この状態は局

所相互作用のためエネルギー的に不利である。動的局

在が期待される非共鳴励起では、ダブロン密度の変化

量や変化の時間スケール(~1 ms)が、実験と DMFT

の間で、フィッティングパラメータなしに、リーズナ

ブルな一致を示すことがわかる。励起周波数 Qが相互

作用 Uと一致する共嗚励起では、ダブロンが直接励起

されるので動的局在の効果は見えなくなるが、その様

子も再現できている。この結果は、冷却原子気体の非

平衡実験の精度と DMFTの信頼性を互いに担保して

いる。

また、実際の物質の光誘起ダイナミクスとの比較も

なされている。 1T-TaS2の例では、光励起キャリアの

ダイナミクスの振る舞いが、 DMFTによりよく説明で

きることが報告されている [48]。特に、 Mott状態近傍

では、平衡状態におけるドープ量が光キャリアのダイ

ナミクスに大きく影響することが示された。

3.2.3 DMFTを超えて

DMFTは局所的な相互作用から生じる局所的な相関

のみを取り込むことができるが、長距離相互作用から

生じる効果や非局所的な相関は扱えない。しかし、現

実的には局所相互作用からも磁気転移付近でのスピン

揺らぎのような非局所的な相関も生じるし、長距離相

互作用から生じるプラズモンなどの集団励起や、相互

作用のスクリーニングの効果もある。光励起によって、

平衡とは異なる電荷分布が生じるため、スクリーニン
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グや揺らぎも変化し、非平衡ダイナミクスに影響を及

ぼす。このような現象を記述するためには、 DMFTを

超えた枠組みが必要となる。

DMFTを拡張して非局所相関を取り込む方法は、大

きく分けて 2つある。一つの方向は、 1サイト DMFT

をクラスターに拡張して短距離相関を徐々に取り込む

もので、実空間でクラスターを考える場合の cellular

DMFT [49,50]と、運動量空間上のメッシュ点上の運

動量を考える dynamicalcluster approximation [51] 

がある。非平衡においても、すでに実装が行われ、ス

ピン揺らぎと励起電荷の散乱などが調べられている

[52,53]。もう一つの方向は、 Feynmanダイアグラムに

おいて非局所的な相関を表す項を付け加えていく方法

である。どのような項を加えるかで、議論できる物理

が変わってくる。平衡系では、様々な拡張法が提案さ

れ実装されているが、非平衡の文脈では GW+拡張

DMFTと呼ばれる手法が実装されている [54,55]。簡

単に言えば、この手法は、 DMFTとスクリーニング効

果をよく記述する GW法を Feynmanダイアグラムレ

ベルで組み合わせる方法である。これにより、 Mott絶

縁体や電荷移動絶縁休における、光キャリアの特異な

緩和現象 [54]やスクリーニングや散乱過程の変化のよ

るスペクトル形状の変化 [55]が明らかになっている。

3.3 非平衡グリーン関数法の最近の発展

非平衡グリーン関数法を実装する上での主な律速は、

グリーン関数の保存と Dyson方程式の評価にある。た

とえば安直に考えるとグリーン関数の保存に必要なメ

モリは O(N?)で、 Dyson方程式の評価は O(Nl）時

間必要になる。ここで Ntは計算で使う時間の離散グ

リッドの数である。そのため、長時間のシミュレーショ

ンは困難である（実際には高々 100fsぐらいまで）。こ

の計算コストのスケーリングを改善しようという試み

が続けられている。

例えば、グリーン関数の形にある種の仮定 (Gener-

alized Kadanoff-Baym Ansatz: GKBA)を設けるこ

とで、必要メモリは O(Nt)、Dyson方程式の評価は

O(Nl) ~ O(Nt)になると報告されている [56,57]。

GKBAは古くより存在したが、近年でも新しい実装

法 [57,58]や電子格子系への拡張 [59]が行われ、開発

が続いている。ただし、この手法は電子相関が比較的

弱い場合にのみ有効であることが知られており、強相

関系への適用は非自明な問題である。

一方、グリーン関数G(t,t'）や自己エネルギー I:(t,t') 

をよく眺めると It-tりが大きくなると値自体が小さ

くなる場合が多いことがわかる。この性質を用いて、
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Dyson方程式の積分範囲を対角付近（tc:::が）に限定す

る方法も提案されており、 Neをそのカットオフの大き

さとすると計算コストはメモリが O(NcNふ計算時間

がO(N;Nりとなる [60]。この方法は、 DMFTにすで

に適用され、計算可能時間が大幅に増えることが報告さ

れている。また、応用数学の知識を用いて必要メモリが

O(Nt lnNt)で、 Dyson方程式の評価は O(N;lnNt) 

まで下げられるということも最近報告された [61]。こ

れらの関発により、単純な Hubbard模型を超えたより

現実的な模型の解析への機運が高まっている。

さらに、Dyson方程式の数値解法など非平衡グリーン

関数法の核部分を提供するオープンライブラリー Nessi

(Non-Equilibrium Systems Simulation Library)も公

開され [62]、非平衡グリーン関数法の開発環境が整い

つつある。

3.4 その他の手法

非平衡グリーン関数法では、通常自己エネルギー〉

に何かしらの近似を行う。近似に依存して異なる散乱

や揺らぎの効果が入るが、必ずしも全ての璽要な効果

を取り入れられているとは限らない。また、一次元の

問題など、そもそも非平衡グリーン関数法では扱いに

くい系もある。これらの問題を扱うには他の手法のカ

を借りる必要が出てくる。

しばしば使われる手法としては、厳密対角化 [63]、l

次元に特化した DMRGやiTEBDなどの手法 [64,65]、

時間依存変分法 [66,67]、第一原理的な時間依存密度汎

関数法や開放系を扱う Lindblad形式などが挙げられ

る。これらの手法にはどれも一長一短があり、平衡の

場合と同様、他の手法と相補的である。

例えば、厳密対角化は文字通り、波動関数を

Schrodinger方程式から厳密に求める方法であり、厳密

であり情報量は多く、複雑な相互作用も扱うことがで

きる。しかし、系の大きさに対して波動関数の次元が

指数的に大きくなりあまり大きな系 (Hubbard模型で

20サイト程度）は扱えない。また、 iTEBDは一次元に

特化し、無限系を精度よく扱えるが、励起後の時間発

展を記述する際に必要な計算コストが時間に対して指

数的に増加することが知られている。計算精度の高い

計算手法は、一般にどこかに指数的な困難が入ってい

る。時間依存変分法は、波動関数の形を仮定してその

中で時間発展をするものであり、厳密対角化より大き

な系を扱え、最近ではニューラルネットワークを用い

た手法 [67]も開発されている。
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4 最近の研究から

この章では、「見る」そして「操る」という観点か

ら、それぞれ最近の研究を紹介する。「見る」という視

点からは、強相関電子系における高次裔調波発生の理

論研究を紹介する。また、「操る」という観点からは、

Prethermalな状態における秩序相の出現の可能性、さ

らには緩和過程におけるボトルネックに由来する秩序

相出現の可能性に関する研究を紹介する。

4.1 強相関電子系における高次高調波発生

先にも述べたように近年、固体における高次高調波

発生 (HHG)が観測され話題を呼んでいる。固体中の

HHGは、まず半導体において観測され [12]、レーザー

の周波数変換法としての応用の可能性もさることなが

ら、ベリー曲率やエネルギー分散などのバンド構造観

測への応用も期待されている [68,69]。さらに最近で

は、グラフェンなどの半金属 [70］、固期性を持たない

アモルファス系 [69]さらには液休 [71]でも HHGが

観測され、急速な広がりを見せている。そのような中

でも、強相関電子系は HHGを研究する舞台として興

味深い。例えば、一次元の強相関電子系では、強い 3

次の非線形性が報告されている [72]。さらに、半導体

での電荷の担い手は電子やホールといった通常の粒子

であったが、強相関電子系では、 Hubbard模梨ではダ

ブロン (1サイトに電子が二個ある状態）やホロン (1

サイトに電子がない状態）、ダイマー Mott系ではキン

クやアンチキンクといった [73]、通常の粒子ではない

自由度が電荷移動を担う。このような事情から、強相

関電子系ではどのような HHGが発生するのか、その

起源は何か、そこにはどのような情報が詰まっていて

HHGを観測法として使えるのか、半導体とはどう異な

るのか、といった様々な興味深い問題が湧いてくる。

ここでは、強相関電子系を記述する最も基本的な模

型である 1バンド Hubbard模型に注目し、無限次元

と1次元系の HHGを探っていく [45,74, 75]。まずは

無限次元を考える。立方格子の高次元版である hyper-

cubic格子を考え、 DMFTを適用する [45]。ただし、

HHGは固期外場によって系が駆動され、固期的に振る

舞うことで発生する。この部分を捉えるため、周期的な

非平衡状態を扱う FloquetDMFTを用いる [38,45]。

実験と同様にギャップに比べ十分小さい周波数の外場

を加える。図 7(a)(b)にHHGの強度分布を示す。こ

こでは、外場として電場 E(t)= E。sin(nt)をかけて

いる。外場がホッピングエネルギー vに比べて小さい

場合と大きい場合で定性的な振る舞いが異なることが
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図 7 (a)(b)Floquet DMFTによる HHGの強度

分布。▽はカットオフ周波数を示す。 (c)Floquet

DMFTによる HHGの強度分布のまとめ。 0はカッ

トオフ周波数を示し、直線はカットオフ周波数の E。
依存性を示す。ただし、ここで U=8.0、自由電子の

状態密度は D(€) ＝叶vexp（一召／炉）、励起周波数

!1 = 0.5を用いている。文献 [45]より。
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わかる。小さい時は、通常のガス系のように、

プラトーのみが生じるのに対し、外場が強いと複数の

プラトーが生じていることがわかる。このプラトーの

終わり（カットオフ周波数）と強度を図 7(c)にまとめ

る。いずれの領域においてもカットオフ周波数は外場

に対して線形に増えていることがわかる。ガス系では

HHGはポンデロモーティブエネルギーを反映してお

り、カットオフ周波数は E2で振る舞うことが知られ

ている。一方、半導体ではカットオフ周波数が Eで振

る舞うことが報告されており [12,14]、Mott絶縁体の

場合も半導体と同様の E依存性があることがこの計算

からわかる。

lつの

では、 HHGの起源はなんであろうか？ Hubbard模

型で表される Mott絶縁体の場合、電流はダブロンや

ホロンが担っている。このとき、これらの’'粒子’'が単

に移動するために流れる電流 (jhop)と衝突をして対消

滅を起こすために流れる電流 (j丘）の二種類が考えられ

る。これはちょうど、半導体の場合のバンド内電流と

バンド間電流に対応している。これらを分けて評価し

てみると恥からの寄与が支配的であるとわかる。つ

まり Mott絶縁体の HHGはダブロンとホロンの対消

滅に由来するということである。では、先に示された

二つの異なる HHGの振る舞いは何に由来するのか？
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が強くなるとサイドバンド (WSladder)が現れる。

(b)平衡状態における分散化関係。ただし、 DMFT

の事情から横軸は運動量ではなく自由電子のエネル

ギーとなっている。また、白い点線は半導体模型（も

しくは HubbarI近似）の分散関係。計算条件と引用

は図 7と同じ。
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その答えは、外場に依存したダブロンとホロンの運動

の違いにある。外場がホッピングエネルギー vに比べ

弱い場合は、ダブロンとホロンはサイト間を自由に移

動でき外場による運動エネルギーを蓄えることができ、

それを対消滅の時に吐き出すと考えられる。一方、外

場が強いとダブロンとホロンのサイト間の移動は外場

のポテンシャルエネルギーにより阻害される。そのた

め、ダブロンとホロンがある格子間隔 naをあけて局在

する (aはサイト間距離）。このペアが対消滅を起こす

とU+nE。aのエネルギーが放出される。実際に、外

場が強い場合のカットオフ周波数は U+nE。aで変化

していることがわかる。また、電荷の局在性は localな

一粒子スペクトルをみることでもわかり、外場が強い

頷域では WannierStark(WS) ladderと言われる局在

性を表す構造が現れることがわかる（図 8(a)）。

以上の結果は、 Mott絶縁体においても半導体の似

た起源で HHGが起きることを示唆している。しかし、

電荷の担い手がダブロンやホロンという通常の粒子で

はないことにより、 HHGと一粒子スペクトルの関係に

大きな違いが生まれる。半導体の場合は電荷の動きは

一粒子スペクトルの情報で記述できたが、 Mott絶縁体

ではそうでない。 DMFTによる Mott絶縁体の一粒子

スペクトルは図 8(b)のようになり、 UpperHubbard 

bandとLowerHubbard bandが平行になる。そこで、

ダブロンやホロンを通常の粒子とみなして、同様の分

散関係を持つ半導体模型を作ることができる。 HHG

を計算すると図 9のようになり、 HHGの強度分布は

大部分で弱まり、そのスペクトルは Mott絶縁体とは

異なるものになる。一方、同じ半導体模型で思い切っ

て分散関係を直接ギャップ型に変えると、一粒子スペ

クトルは合わないが、 Mott絶縁体の HHGスペクトル

を定性的に再現することがわかる（詳細は論文 [45]参
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図9 (a)半導体模型と Hubbard模型の HHG強度

分布の比較の一例。また、 HubbardI近似の結果も

乗せている。 (b)半導体模型の HHGの強度分布まと

め。ただし、半導体の分散関係は図 8に示されるよう

に間接ギャップ型になっている。計算条件と引用は

図7と同じ。

照）。この現象に関する正確な理解はまだ得られていな

いが、 Mott絶縁体では HHGは一粒子スペクトルでは

なく直接多体の励起構造を反映していることの現れだ

と考えている。実際に同様の現象が次に紹介する 1次

元系においても見られる。

無限次元の問題は DMFTを用いて調べることがで

きるが、多体の励起構造の詳細梢報を得ることが難し

い。そこで、次にこの情報がよくわかる 1次元系に焦点

を当て、 HHGと励起構造の関係を考察していく [75]。

この解析では iTEBDを用い、ガウスパルスを照射

した時の実時間シミュレーションを行う。この結果、

DMFTの場合と同様に、 HHGはダブロンとホロンの

対消滅に由来し、カットオフ周波数も外場に線形に依存

することがわかる。 HHGの振る舞いを詳しく調べるた

めにそのサブサイクルスペクトル (I(w,%））を計算す

る。 I(w,％）は、 j(w,tp) = J dte即 tj (t)Fwindow (t-t』

を用いて I(w,tp) = lwj(w, tp)ドと定義され、ある時刻

tp付近でどのような放射が発生するかを意味する。こ

こで、 Fwindow(t)はt=O巾心の窓関数である。結果

を図 10に示す。各時刻で強い強度を示す周波数が周期

的に変化する様子が見て取れる。

半導体では、このサブサイクルスペクトルの構造が、

価電子バンドと伝導電子バンドの分散関係を用いた半

古典的な 3ステップ模型でよく記述されることが知ら

れている [76]。ここで半古典的な 3ステップ模梨とは、

次のようなものである。まず、外場によりある時刻 t。
で電子・正孔ペアが励起される（ステップ l)。そのペ

アの距離 (xrel(t)）が次の方程式で記述されるように変

化する（ステップ 2)。

dxre1(t) 如 (p)
dt = dp lp=p(t) 

p(t) = Po -A(t) + A(to)-

(lla) 

(llb) 

ただし、 p(t)は電子の持つ運動量（電子の持つ運動量＋

ホールの持つ連動量＝0 が成り立っている）、 €g （p) 三
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図10 一次元 Hubbard模型におけるサブサイクル

スペクトル。赤線は、 Bethe仮設によるダブロン・ホ

ロン分散を用いた 3ステップ模型の結果。文献 [75]

より。

Ec(p)-Ev(P)であり、 Ec(P)（◎(p)）は価電子（伝導電子）

バンドの分散を表している。初期条件は Xre1(to)= 0 

となる。電子・正孔ペアは外場中を運動し、ある時刻 t

で同じ位懺に戻ってくる Xrel(t)= 0。この時、再結合

が起きエネルギー fg(p(t)）が放出される（ステップ 3)。

この模型のポイントは電子・正孔ペアのエネルギーと

相対運動が一粒子スペクトルの情報 €g(p) で記述され

るという点にある。一方、 1次元 Hubbard模型では

電荷自由度の多体素励起であるダブロン、ホロンの分

散関係（位(p)、Eh(P)）が解析的にわかっている。実は、

半古典的な 3ステップ模型で、 半導体における €cヽ €v

の代わりに、この多体励起の分散関係を用いると Mott

絶縁体における HHGのサブサイクルスペクトルがよ

く再現できることがわかる（図 10)。つまり、半古典的

な3ステップ模型は、 Mott絶縁体でも多体素励起の分

散関係を用いれば有効で、 HHGの過程をうまく説明で

きるということである。

多休素励起の分散は、一粒子スペクトルに現れる

場合もあるが、必ずしもそうとは限らない。 1次元

Hubbard模型の場合、一粒子はダブロン（もしくはホ

ロン）とスピノンと呼ばれる素励起に分解される。そ

のため、一粒子スペクトルは二つの素励起を組み合

わせたものになる。図 ll(a)(b)に、 Hubbard模型を

Schrieffer-Wolff(SW)変換して得られる有効模型に対

する一粒子スペクトルを示した。 (a)と(b)の違いはス

ピン配列の違いで、 (a)はHeisenberg模型の基底状態、

(b)は反強磁性スピン状態を取っている。この模型に

おいても、一粒子スペクトルは二つの素励起の組み合

わせになるが、スピン状態の違いで一粒子スペクトル

が大きく変わり、特に (b)の場合は何も構造を表さな

い。しかし、対応する HHGスペクトルを見ると両者

の場合で形状は一致することがわかる（図 ll(c)）。こ

れは、 HHGが、一粒子スペクトルでは隠されてしまう

ダブロン・ホロンの分散を直接反映することを意味し
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図11 (a)(b) SW変換を用いた一次元 Hubbard模

型の有効模型から計算した一粒子スペクトル。 (a)は

Heisenberg模型によって記述されるスピン状態を、

(b)は反強磁性スピン状態を用いている。 (a)の結果

が、元の一次元 Hubbard模型の分散関係と類似した

結果となっている。（c)有効模型から計算した HHG

の結果。スピン状態がHeisenberg模型で記述される

場合と反強磁性スピン状態の二つの場合で計算して

いる。文献 [75]より。

ている。

これら無限次元と 1次元の解析の結果は、 Mott絶縁

体における HHGは多体の励起構造を直接捉えている

ことを示唆している。そのため、 HHGが半導体におい

て電子の分散関係の観測へ応用されているように、強

相関電子系における多体の励起構造の観測に HHGが

使える可能性が十分にある。また、紙面の都合上詳細

は省くが、 Mott絶縁体の特徴的な自由度としてスピン

があり、スピンのダイナミクスが HHG強度に大きな

影警を及ぼすことも理論計算から示唆されている。そ

のため、スピン自由度を使った HHGの操作など強相

関系特有の HHGの物理の展開が期待される。さらに、

ダイマー Mott系ではダブロン・ホロンとはまた異なっ

た素励起（キンクやアンチキンク）のダイナミクスによ

りHHGが生じることが指摘されており [73]、様々な

種類の多体の素励起と HHGの関係の理解、さらには

それらを用いた励起構造観測法の確立など興味深い問

題が多く残っている。

4.2 非平衡における秩序相誘起

非平衡状態において平衡状態では得難い新しい相を

誘起することは、非平衡物性研究の一つの目標となっ

ている。 Franck-Condon描像で説明されるような比較

的ゆっくりな過程によって実現される光誘起相転移以

外にも、様々な非平衡相転移のメカニズムが提案され

図12 (a)半導体模型の分散関係と励起周波数の関係

図。励起子への共嗚励起を考えるため励起周波数はバ

ンドギャップより小さい。 (b)共嗚励起に誘起される

分極 Pのダイナミクス。平均場 (MF)とGKBA（散

乱有り）の結果を示している。点線は、バンドギャッ

プを Egapとし、 sin(Egapt)を示しており、 GKBA

や MFの振動が Egapより速いことを表す。

ている。

4.2.1 Prethermal状態における秩序誘起

Prethermal状態とは、電子間散乱や電子フォノン散

乱が本格的に始まる前に、駆動された系が達する状態

である。このような状態において、秩序相とみなせる

状態が誘起できる可能性がある。

このような現象が現れる例として、まず励起子モー

ドを共嗚的に励起した半導体が挙げられる [80-82]。光

励起された半導体では、電子とホールが生成される。

これらはまずバンド内緩和を起こすが、電子とホール

の温度が十分低くなれば励起子凝縮相 (EI相）が実現

される可能性が古くから指摘されてきた [77-79]。実

は、同様の状態が、励起子モードを共嗚的に励起した

場合に（過渡的ではあるが）実現されることが、最近の

実験と理論の研究で報告されている [80-82]。

このことを説明するために、簡単なスピンレス 2バ

ンド模型を導入する [82]。ハミルトニアンは iI(t)= 

Hkin(t) +Hint+ Hdip(t)のように記述され、各項は

Hkin(t) =一区％eiqA(t)r;喝，a叫＋区△詮［ふ，a,

〈i,j〉,a=c,v i,a 

flint= u区叫叫v, (12) 
i 

Haip(t) = -E(t)・Ld詮［ふ，a・

i,a 

のようになっているとする。ここで、 a=c,vはバン

ドの種類を表し、△a はバンドごとのエネルギーシフ

トを表す。また、 iiintは異なるバンド間に働く斥力相

互作用を表す。電子とホールの言葉に直すと引力相互

作用となり、半導体における励起子準位が生成される。
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Hdip(t)は、バンド間のダイポール励起を表す項になっ

ている。外場がない場合は、 c—バンドと v—バンドの電子

数が各々保存し、〈徳6りが秩序パラメータとして働く。

つまり、対称性が破れていない状態では〈6[6砂＝ 0と

なる一方で、対称性の破れた EI相は〈徳6v〉#0とな

り、 C—バンドと v—バンドの自発的な混成が生じる。ダ

イポール励起の項は、 C—バンドと v—バンドの混成をも

たらすため、秩序パラメータを外部から強制的に駆動

する項とみなせる。

このような系を励起子準位に共鳴する周波数で励起

する場合を考える（図 12)。ここでは、系のダイナミク

スを、散乱効果の入らない平均場理論 (Hartree-Fock 

近似）と散乱過程が取り込める GKBAの結果を比較し

ながら、考察していく。計算の結果を見ると、励起後

も大きな秩序パラメータの振動が残る。しかも、単な

る励起子の振動であればバンドギャップより小さな周

波数で振動するはずであるが、実際の振動数はバンド

ギャップ (Egap)より大きいことがわかる。このこと

は、 BCS的な EI相が生じていることを意味する。平

均場描像では秩序パラメータその振動はほとんど緩和

せず残るが、 GKBAにより散乱過程を導入するとそ

の振動が徐々に弱まっていくことがわかる。つまり、

大きな秩序パラメータの振動の本質は平均場描像で説

明でき、散乱はそれを阻害する方向に働くというわけ

である。では、平均場的な描像のうち重要な要素は何

か？それは波動関数の形が単純な形にかけ、ある意味”

温度が低い状態’'が保たれているというところにある。

すなわち、平均場波動関数は、 Kを運動量として
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な理由から）も抑えられる。上の例はこの二つの要素

を含んでいる。一方、相互作用が逆に強い場合では、強

結合の平均場的な描像がよくなり、上の弱相関の場合

と同じように、 prethermalな状況で秩序相が誘起され

る可能性もあることを次に見ていく [83]。そのために

ここでは 2バンド Hubbard模型を考える。ハミルト

ニアンは ”=”kin+ Her + Hintのように表され、各

項は Hkin=こ(i,j〉,a[
t VoC ^ 

t ila匂1びー Vo6i2註j2び十 h.c.]

＋江i,j〉,a[v詞凸2a+ V詞加加＋h.c.]、そして、

加＝ △efこ（加ヮー恥砂， (14) 
iu 

Hint= U L加↑加↓十 U'区加ふ26

i,c=l,2 i,a 

+ (U'-J)区加』i2a,
i,ぴ

+JI:砧ぶ芯1行6両＋ IL[c!1↑c!1↓ら訊2↑+h.c.], 
t，び

と表される。ここで Ciauはサイト i、軌道 a、スピン (J

の電子の消滅演算子である。 ”cfは結晶場（△cf)によ

る軌道の分裂、 iiintは局所的な相互作用を表し、クー

ロン相互作用 U、U’、フント結合 Jそしてペアホッピ

ング相互作用 Iで特徴付けられる。 DMFTによる平

衡状態の相図を図 13(a)に示す。フント結合が結晶場

より強い時は高スピン状態が、逆であれば低スピン状

態がより安定になる。その巾間には、これらの状態が

自発的に混成することで生じる秩序相が出現する。こ

の状態は強相関系における EI相とみなせ、その秩序パ

ラメータは心＝こ06'〈cl砂26'〉(J此と表される [84]。

ただし、ここでぴはパウリ行列を表し、 X,Y,Z成分は

憚(t)〉=II伍 (t)叫＋叫t)cL)lvac〉 (13) 基本的に等価である。以下では、 Y成分（のりに注目
k 

とかけ、 1匁 (t)l2+ I/3k(t)ド＝ 1が各 Kで保たれると

いうことである。もちろん、散乱が始まるとこの状態

は徐々に良い近似ではなくなるが、ある時間の間は十

分良い近似として成り立つ。一方、この形の平均場波

動関数は絶対零度の超伝導 BCS理論で出てくるもの

に類似する。有限温度状態はこのような形の波動関数

のMixed状態として記述される。この意昧で今の状態

ば＇温度が低い状態’'であり続ける。このため、光励起

された秩序は平均場の範囲では崩れにくく、その表れ

として大きな振動が残ると理解できる。

ここで見た現象は、散乱効果が入る前であれば平均

場的な描像がよく、それによって系はある意味’'温度が

低い状態’'になり、秩序相のような状態が出現するとい

うものであった。散乱効果は、そもそも相互作用が弱

ければ抑えることができるし、励起条件で（位相空間的

してそのダイナミクスを追っていくことにする。

次にこの系のクエンチ問題を考える。クエンチ問題

とは系のパラメータを急に変え、系を平衡系からずら

した時に生じる非平衡ダイナミクスに注目する問題の

ことを指す。 Y成分の秩序の揺らぎ(’'種”)があるとし

て、その発展を追っていくことにする。今の場合は、平

衡状態で実現する転移温度冗の最大値より高温の低ス

ピン状態から出発し、結晶場を変化させる（図 13(a)）。

まず、励起された状態が最終的に行き着く先を考えて

みよう。今、系は閉じているのでエネルギー Eが保存

する。クエンチ後のそれを Efとし、ある熱平衡状態に

行き着くと仮定すると E1= Tr[e―街HfHfl/Zfとな

る街に行き着くと考えられる。この予想される最終

温度 (Tf＝土）を図に示すと、ある領域では温度が初

期状態よりも下がり EI相が実現されることがわかる。

では、短時間の振る舞いはどうなるのか？ 図 13(b)
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に秩序パラメータの短時間の振る舞いを示している。

最終的に EI相に行くと期待できる場合は、期待される

秩序パラメータ値の周りを回る。一方、最終的に EI相

に行かない場合でも、過渡的に励起子秩序が発展し、大

きな値を取ると同時に、先の場合と異なる軌道を示す

ことがわかる（△cf=1.3)。特に、平衡状態では秩序パ

ラメータは虚数値をとるのに対し、後者の過渡的な励

起子秩序では大きな実成分を持ち、平衡とは異なる振

る舞いを示すことが興昧深い。

実はこの現象は、強結合領域での有効模型の平均場

ダイナミクスに含まれていることがわかる。強結合領

域での有効模型は Hubbard模梨から Heisenberg模型

を導出するように摂動論を使うことで導出できる。具

体的には、 1つの低スピン状態と 3つの高スピン状態

から出発する摂動論を展開する。さらに、低スピン状

態からのクエンチを考えている今の状況では、系のダ

イナミクスは 1つの低スピン状態と 1つの高スピン状

態の 2自由度がサイトごとにある問題に置き換えるこ

とができる。この 2自由度を用いた擬スピンを定義し

て模型を書き下すと

叫＝ h~L応＋ J工区芹，乃，J
〈i,j〉

+Jy区積翌，j+ Jz区兌克
〈i,j〉 〈i,j〉

(15) 

のようにスピン｝の XYZ模型となる。ただし、テY は

スピン｝の擬スピンを表し、係数は元のハミルトニア

ンのパラメータで決まる。低スピン状態は Z方向に

下向きの状態に対応する。クエンチにより XYZ模型

のパラメータが変化し、スピン運動が始まる。平均場

理論によるダイナミクスを図 13(c)に示す。定性的に

よく DMFTの結果を再現していることがわかる。特

に、秩序パラメータの軌道の変化と虚軸に伸びた秩序

パラメータの発展が再現できている。実はこの現象は、

平均場の描像では、擬スピンノルムの保存（局所エン

トロピーの保存）とエネルギー保存からうまく説明で

きることがわかる。特に、前者の擬スピンノルムの保

存は平均場特有のものである。平衡の平均場の範囲で

は、低温ではスピンノルムは 1/2に近づくが、温度を

上げるとノルムは小さくなる。しかし、平均場ダイナ

ミクスではスピンノルムは保存するため、ある意昧低

温の状態が保たれている。これはまさに弱結合場合の

Eq. (13)の波動関数形の保存に対応している。この'’

低温’'の状態のために、過渡的に大きな秩序パラメータ

が実現しうることもわかる。より詳しい議論は、ゼミ

中に行う予定である。
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図13 (a) DMFTによる 2バンド Hubbard模型の

相図。ただし、 U= 6, U'= 4, J = I = 1、バン

ド幅 W = 4v'2を用いている。図中にはクエンチ

前の初期状態とクエンチ後の緩和で最終的に行き着

く温度（●）を表す。 (b)DMFTによるクエンチ後の

秩序パラメータ ¢yの軌道。クエンチ後の△cfの値

は図中にあり、●は最終的な秩序パラメータの値で

ある。（c)有効模型の平均場ダイナミクス。ただし、

Tx c::: v'2Re計、 TYc::: v'2Im¢Yとなっている。文

献 [83]より。

DMFTを用いたことで、局所的な相互作用からくる

散乱効果は取り込めている。それにもかかわらず、バ

ンドギャップが大きくない中間結合頷域近傍でも、上

記のような平均場的なダイナミクスが生き残っている

ことは注目に値する。また、 DMFTを用いることで、

過渡状態の一粒子スペクトルや電子温度なども評価で

き、過渡的な秩序相の特徴的なスペクトル構造もわか

る（詳しくは論文 [83]を参照）。さらに、ここで扱った

EI相は、理論的には超伝導と類似しており、実際にあ

るユニタリ変換をすることで、上で議論した 2バンド

Hubbard模型における EI相はスピン tripletの超伝

導にマップされ、結品場のクエンチは粒子数の変化に

マップされる。粒子数の変化は、他のバンドからの励

起によっても実現できるので、上で議論したようなこ

とが超伝導でも実現する可能性は十分にある。

以上の研究は、弱相関と強相関の両側において、散乱

効果が本格的に始まる前の Prethermalな状態で、非自

明な秩序が過渡的に発展しうることを示している。こ

のような現象はすでに報告されている非平衡現象、例

えば光誘起超伝導、と関わっているかもしれず、今後

の議論の発展が期待される。

4.2.2 ボトルネックに由来する秩序相出現の可能性

通常、電子間散乱や電子フォノン散乱が始まると、

Prethermalな状態は崩れ、系は外場によって加えられ

たエネルギーに従った熱平衡状態に近づいていく。し



《講義ノート》 物性研究・電子版 Vol.10, No. 1, 101215(2022年3月号）

こ 0.0 

-0.50 
40 80 

―g=0.25 ―g=O.O 

図14 半導体における分極 P（秩序パラメータ）の励

起後の時間発展。 gは電子格子相互作用を示し、ゼロ

でない値の場合フォノンによる電子と正孔のバンド

内冷却が生じる。計算には GKBAが使われている。

文献 [82]より。

かし、散乱や緩和のプロセスのうち、何らかの理由で

とてもゆっくりなものがあったらどうなるだろうか？

残りのプロセスのみが働き、まずは熱平衡状態とは異

なる状態に近づくはずである。

このような問題は、光励起された半導体でよく調べ

られてきた [56,79, 85]。半導体では光励起後、電子と

正孔が生成されるが、それらの再結合の時間スケール

は、電子と正孔が各々伝導バンドと価電子バンド内で

緩和する時間スケールより十分長い。そのため、まず

は電子と正孔の数が保たれたまま、ある種の熱平衡状

態に近づくと期待される（これは真の熱平衡状態では

ない）。このような光励起された半導体において、

ような状態が出現するかは、古くから興味を持たれて

おり、電子正孔プラズマ、励起子ガスそして励起子凝縮

など様々な状態が出現することが期待されている [79]。

実際に、先の半導体の理論計算においても、電子・フォ

ノン散乱を考慮した計算を行うと、散乱に伴う緩和で

一度消えた励起子秩序がある時間経つと復活する様子

も見て取れる（図 14)[82]。

強相関電子系においては、このような現象は生じる

のだろうか？ 生じるとしたらどのような状態が出現

するのだろうか？ このような動機に基づいた研究も

最近進められている [86,87]。Mott絶縁体では、励起

によりダブロンとホロンが生成される。実はこれらの

再結合プロセスは、バンドギャップが大きい場合は指

数的に抑制されることが知られている [88-90]。つま

り、ダブロンとホロンの数が近似的に保存される。こ

の状況はちょうど半導体において電子とホールが保存

される状況に似ている。ただし、ダブロンとホロンは

単なる電子やホールとは異なり、単純なフェルミオン

やボゾンではない。さらに、 virtualな再結合プロセス

を通してこれらの間に相互作用が生まれる。そのため、

半導体の場合とは異なる相が出現する可能性がある。

実際、 Hubbard模梨に熱浴を加えた非平衡定常状態

の DMFTの解析では、平衡状態では実現できないよ

どの
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図 15 光ドープされた大きなギャップを持つ Mott

絶縁体における非平衡相図。 横軸は光ドープ量を示

すダブロンのサイトあたりの数。縦軸は有効逆温度

を示す。非平衡定常状態に対する DMFTが使われて

いる。文献 [87]より。

うな超伝導状態 ('T/ペアリング超伝導 [86,91, 92]）の実

現が予言されている [87]。我々も、最近、有効的な平

衡状態の問題に非平衡問題を置き換えることで、緩和

のボトルネックがある場合に誘起される状態の記述を

行う研究を行っており、通常の半導体とは異なる強相

関系特有の状態の出現が見えている。現段階では未発

表なので詳しくは述べないが、夏の学校当日までには

発表するので詳しくはその時に紹介したい。

5
 

おわりに

本稿では、相関電子系の非平衡物性の最近の研究に関

して、「見る」そして「操る」という観点から紹介してき

た。特に、「見る」に関しては強相関電子系における尚

次高調波発生、そして「操る」に関しては prethremal

状態や緩和の Bottleneck効果に由来する非平衡秩序

相、に関する最近の研究を紹介した。また、非平衡物性

の理論研究では、電子相関を正しく扱える理論手法の

存在が重要になる。本稿では、有力な理論手法の一つ

として、非平衡グリーン関数法、特に動的平均場理論を

紹介し、これらの手法の最近の進屎を紹介した。近年、

効率の良い実装方法が見つかっており、より複雑そし

て現実的な模型の解析への期待が裔まっている。平衡

状態に対して行われているような第一原理的な手法と

の組み合わせが可能になる日もそう遠くないかもしれ

ない。観測技術や理論手法は日々発展し、それを通し

て新しい非平衡現象の報告や理論提案がなされている。

これらの研究を通して、今後、物性の地平がさらに広

がることが期待される。

最後に、非平衡現象の研究は多岐にわたっており、こ

こで紹介できたものは、膨大な研究の一部である。内

容も、偏りがないものになっていないことはご容赦い
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ただきたい。また、本稿を通して非平衡物性の分野に

興味を持っていただけたなら誠に幸いである。
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