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§1 序

絶縁体における集団励起状,*として卿起子が存在することはよく知られてい

るOところが最近幾人か.の人々によって,′トさなエネルギーバンドギャップを

もつ絶縁体は励起子形成に対して不安定幸なり,新しい基底状執 ま,励起子を

仮想的に形成することによフて可能となることが認識されたこ)新しい系は,顔

電導体と類似のエネルギースペクトルl;を持つが,基本群 (粒子空孔対)の全電

荷が零であることかお超電導体ではなく絶縁体で ExcitOnic=n.Pulatc,r
･-2)5)

(励起子絶縁体)と呼は塾るO.滞在までこの絶縁体の簡選係数の計算,不純物
4)
効晃一など理論的研究が進められているが,末だごの塾の絶縁体は実線的に発見

されていないO

最近 Kohnは金属一絶縁体の遷移いわゆる MiCtt遷移の魔性を excitoTlic
5)

phase (励起子相)の概念を導入して霧諭したo彼によると絶縁体から金属

への移行は,二次相転移とそれに伴う野艶子相が,)1ンドギャップを狭 くする

と次々と生じるという轟迄をもつということであるOこの議論は,励起子相に

おいても励起子 (正常相におけるそれとは即瞳の)が存在し,そのバンドギャ

ップが減少すると,その系は正常相一新起子相遷移と同様に励起子形成に対し

て不安定となるという推察に基づいているように思われるO励起子絶縁体の集

団励起モードとして excitc云icphonc'n及びプラズモンが既に知られてい
2)6)
るが,励起子の存牢は窮云られていないO従って励起子絶縁体の集団励起モ〟

ドとしての励起子を研究することは輿味がある｡これがこの論文の目的である｡

正常絶縁体における励起子不安定性の間轟の主な困難さは,･誘電常数はバン

ドギャップが減少す畠といかに変化するかという点にあるO吾々はこの困難さ

を避けるためにバンドギャップの変化によって誘電常数がほとんど変化しない

絶縁体を凝り上げるO-まず物起子絶縁体の基底状,*をハートリ･フォツク近似

で決め,次に励起状態を調べるために励起子鹿緑体のモデル/＼ミル トニアンを

-190-



佐々田友平

RPAを使 って作る｡ そ してそのハ ミル トニアンを対角化 し分散関係をえる｡

その結果励起子絶療体のバン ドギャップの中に励起子が,高エネルギー側にプ

ラズモンが現われることが示される｡

§2 励起子絶縁体のモデルハ ミル トニアン

吾々ほ,立方繕晶絶縁体の多電子系を考え,それは,電子間相互作用のない

ときには,一縮退のない ,同 じ対称性をもつ価電子帯 と伝導電子帯が直接バン ド

ギャップによって分離 された twc't)and.Sから成るとすhるO簡単のためにスピ

ン自由度は考えないOこのとき系のハ ミ/レナニアンは次のようになるo

H- 雷eaka忘ak + 富根 tk宣 長 ｡Ⅴ(q)p'q'p'-q) (2･1)

ここで a忘,克 は天.々価電子帯 (a滞 )波数ベク トルk ,伝導電子帯 (b

帯)波数ベル =レkの電子の生成演算子で9 Ek,epkb･LX夫々a帯･b帯のエネ
a

ルギ-であるo P(q)は電子密度演算子の q成分であるが,小さな qの梅隈に

話を限るとバン ド内電子密度 となる (バン ド間電子密度演算子は対称性から等

一々こなるから,誘電常数はバンドギャップの変化によってほ とんど変わちなt･､こ

とになる)o

p'q) - 雷 a'k.qak +bL qbk. (2･2)

Ⅴ(q)-4打e2/q_2 (2.5)

さて正常絶縁体の基底状陸が励起子形成に対して不安定になるとき,新 しい

基底状態は,通常行なわれるように正常絶縁体の基底状態 瀞Oをユニタ リ変換

することによって発見される｡

督- ei(S#+S)甘o≡U やb (2･4)

ここでSは変形をおこす generatorで ある(,吾々はいま電子空孔対の運動

量を零に限って

S- i嘗ok b吉 ak
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とえらぶ o O kは系のエネ}Vギ1-が極小になるようWLTきめるべ き変分パラメー

ターである｡

この とき新 しい演算子が次のように定義与れ る｡

ak- U+ akU - akCCSβk- bk gin Ok

βk - 'U+ b TJ- a-sine +b COS-ok k よ .k -k

新 しい基底状態に関してハ ミル トニアンの期待値をとり,それを Ok で変分

し,複′ト化すると次の轄果をえるo

C｡sok-〔‡(1+(Ek/Ek),〕y2 (2･8)

ここで

Ek -÷ 〔 ( e…- ∑ Ⅴ(q )ccs 2ok . q)- (Ea紅 ∑ Ⅴ (q,sin 28k+｡)コ
画 軽口 (2.9)

Ek2- ㍍2+△k2 (2.10)

△左- ∑ V'k--k/)(△史･)2〔Ek2:+△芸′〕1'2) (2･11)
k /

ギャップ方程式は,超電導理論のそれ と同型である｡ 電子間相互件用が長距

韓域のとき9この積分方程式を一般に解 くことはむつ示 しいが,正常絶縁体の

バン ドギャップGが励起子結合エネ/レギー EB よ り小さけれぼ非零の△が存在

することがわかる (吾 々の系では,位置演算子のバンド間行列要素は琴である

から,limB はGの変化によって変わらない)｡ 従って C-< EB の場合 ,新 しい

相即ち励起子相が出現する｡

励起子絶縁体のハ ミル トニアンは (2･日 を新 しい生成消滅演算子で書き直 す

ことによってえられる c

H-誉(競 ak･EkPpk'pk )滋 (ebb-eka)sin20汝(a+kPk十産ak'

･ 猛 Ⅴ(q､O｡S(ek+ q- ek'C｡S(ek′- qrOk′)×

比,k' (aL｡akak',_qak′+PkL ｡βk危 qPk′)
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1

+ F 孟 OⅤ (q)co s (ok･ q -Ok )cos(Ok】L qW k′)寡

k,止' (克 +qαkPkT,｢轟 +PL qβk定 qαk′)

+与 嘗 Ⅴ(q)p I(q)pI(-q)+
2qSo

iqEI.V(q,lpi(q)p丑←q,･pR(q,pl(-q)い 2･12)し 一 ノ

4'_

ここで

E･ak--Ek.雪宣 , EPk-Ek. :革耳 (2･.5)

励起子絶縁体では,バン ドの歪みを起 こす項 ((2･12)の第 2項)を無視す

れば,つ まり△kが小さな傾城に限れば,上のバン ド(β～衛)は下のバンド

(α-帯)から 〔(-IT2+ 4△ 20〕1/2のバン ドギャップへだたってい るo PI(q)I

pu(q)は夫々新 しい絶縁体でのバン ド間,バン ド内粒子密度演算子の q成分

であろ｡

pl(q)- ∑ sin (Ok.q-Ok) (症 qαk-a+k.qPk)∫.
汰 ～

pu(q)-∑ co s (ok+q-ふOk ) (私 qαk十PkL qβk)
k

I(2.14)

(2.15)

ことで励起子相の出現により,バンド闇荷電密度が誘起 したことを言い添え

たい ｡

(2.12)を対角化するための唾偏 として,い ま粒子空孔 対演算子を導入し,

その生成演算子 dk+(q)を

dk+(q)- Pk++q a k

で定義 するO
7)8)

吾々はRPAを採用 し,対演算子をボーズ量子化する｡

〔且k.(q),克 ′(q′)〕 = 8qq′ Skk′

〔ak(lql dk′(q′)〕-〔ab+(q),dE,(q′)〕-oI

(2.16)

励起子絶縁体をちおいて,P一帯は α一帯から有限のギャップによって-だて
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られているから,対励起の数は小さい｡ 従って対演算子のポーズ量子化はよい

近似であるO ギャ ップが大 きい程 この近似はよりよくなるち与は言 う.までもな､.i

い ｡

先に進む前に (2.12)の最後の項 について注意を与える■｡ この項は,励起子

絶縁体のバン ド内密度 とバンド間密度 との相関をあらわすが,カノニカJV変換

によってこの項■を除去 すると,小さな運動量移行の極限及び 亘pAで,バン ド
9)10)

内密度相関を遮蔽 する項があらわれる｡

この注意を考慮ir=入れ,及び対演算子に対してポーズ塑交換関係を採用 し,

(2112)の うちで対演算子の二次形式であらわせるものを､革 り上げると,次の

有効ハ ミ/レナニアンを得るo
I

HM-k苧q(eke･q-ka,a;i蟻 q--q霊 (汰-k''-2(ok-&,'d;'q'd･｡･q-'

･挿 dsin(･9k詔 k)去in!Ok,-q-Ok′)

ズ (壷 ､+虹 k(-q))(産′(-q)+a-k′(q弓(2･.9)
ここで

′ヽ■′

Ⅴ(q)= Ⅴ(q)/Kinもeil.,(q) (2.20)

ぶinter;(q)は, excitonic insulatcr のバン ド闇誘電常数で･上に

述云た注意から次のように与えられ る｡

Einter(q)- H Real Part ofslii.motv'q号

･･[:批 < lpI(q,七),PI←q･O,]> es雪(2･2.)R.P.A. j

ここで く〔 ,

値をあらわし,p'F;･pqI,AQtX,I
eommutatOrの基底状静におけるR._EA∴ごの期待

は βⅠ(q)の相互作用表示である,つ まり

pI'q･七)-L'exp〔i嘗(CPk･q-ak'a吉(q)ak(q)七〕bI'q,●

･expl-i誉(Eke･q-Eta)定 'q'a-汰(q)七つ と2･22'
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簡単な計算から

Kinter(q)- .+2v(q)∑ sin2(ek+溝 )/(eke.q-Eka)(2125)比

§5 モデルハ ミル トニアンの対角化 と集団励起モー千

§2で得 られたモデルハ ミル トニアン (2･19)を対角化 しようo その.ために

まず (2･19)の初項から2項 まで (これを HM〔)とお く)を対角化する表示を

もとめることにする｡その HM｡ の固有モ- ド演算子 cI(q)を

･封 'q) - 慧 ¢kl'q)且k'(q)

と定義すると,この CJ(q)は固有値方程式

〔HM.:I:I,Cl'(q)〕-頼 q)cl'(q)

(5:1)

(5.2)

を満足する｡

ここで q}･(q)は HMrjの固有授動数で, q服 粒子空孔対の全運動量で ･吾々

の系では量子薮-となっているO 吊ま他の固有状態を示す ind_exである｡

従 って展開粥数 ¢kl(q)は次の方程式を満足するO

(eke.｡-Eak-Wl(q))¢まくq) - 去･V@ -k′)¢ご′(q) (5･5)

′ヽ ノ

上の方穣式を導 くのに,吾々は k-k′- 0の極限をとって∴ ccs(Ok-

Ok′)- 1 とした｡ これは粒子空孔間相互作用への軒b場補正を無視する近似

である｡ (5･∫)は, Wa.nnier型励起子方程式に他ならず,ミ粒子空孔対が交

換相互作用 ((2112)の第 4項)によりェネルギー a'1(q)の波束をつ くるこ

とごを示 し,スペク トルの.詳細は対バンドの構造によって決まる｡

さて新 しく導入された表示でモデルハ ミル トニアンを奮きなおす o

HM-瀞 (q'cI(q'cA(q)+ 与qfor(q)pI'q)pI(-q) (5･4)
ここで
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pI'q'-云sin'ek.q-Ok''tcl･'q'Qklも )･cl仁 q'Q_}k(-q)= 5･6)k
上で定義された演算子に対する逢動方程式を書 くと,

〔HM,CI(q)コ-wl(q)CT(q)+Ⅴ(q)pI(q-)∑sjh(ek.q一生)¢頼 )k

〔冒M,Cl仁 心〕ニーul'q)cl(TqトⅤ(q)抽 ∑sin(ek.q-Ok'Qk1号q)-k
(5.7)

ここで吾々は,立方結晶のハ ミJVTニアンが空間卜反転に対 して不変であるこ

とか ら,¢kl(q)- ¢g(-q),(o再 )-uスト q) ek- 0_kを使東 ｡I

式 (5･7)は,結合 した調和振動子系の運動 をあらわ す . 従 って HMの固有

振動モード演算子 定 (q)は次の形をもつ=

qw'(q)-菅uA'?'cT(q)+ vwl(q)cl'-q}

この ワニ(q)は固有値方程式を満足する.

芦葛

〔-H M,ワニ (q)〕 - W 転 (q)

ここで Q,は HMの固有振動数である ｡

簡単な計算をして次の式をえる｡

(む-Wl'q))Uま(q)-Ⅴ(q鵜 (q}∑sin'Ok+q-Ok)¢諜 q)
k

(5.8)

( 5.9)

(5.1D)

(W+wl(q))v wl (q)- Ⅴ(q)ww(q)∑sin(Ok叫 - ek)Qkl(q) (5･11)k

ここで

w,J'0- ∑ sin｡Ok.q-ek)(Uま(q)¢kl'q'-vwl(卵 klも))(5･12)右k

(5･10)の Uま(q),(5･1.)の V wl (q)を (5･12)に代入すると,固有振

動数αは次の分散関係を満足することがわかる｡

1-Ⅴ(q)∑ほ sin(0,i+q-Ok'Qkl(q"2(竜 一表示))≡拍 )- O
1

lg (5.15)
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ン ド内密度相粥まで含めた BPAの範囲で簡単に示 すこと嘉ミできる O ところで
EiEl

立方結晶絶縁体では,縦型誘電常数は横型誘電常数に正確に等しLi-.,751･ぢ, (5.

15)の左辺tはまた横型 (或いは光学的)誘電常数に等しいこと隼なる｡ よく

知られているように光学的誘電常数の零点は系の縦型振動モードを与え,極点

は横型摂動モードを与えるO

励起子絶縁体の誘電常数を図式的に書く (Flg.1)0

梱 :/ 喜:…IO: I 童. 甘 王もrticle｢hole

Fig.1

従って,励起子絶縁体における集団動態モードとして,低エネ/レギー側に光

学的励起子 てQ)lt)とそれに随伴 する縦型励起子 (WIP)の列が存廃 し,高エ
ネルギー側にプラズモンが存在することがわかるO 励起子相に存在 する励起子

とプラズモンは,正常相におけるそれらとは別なものであって,夫々第二の励

起子,第二のプラズモンと呼ぶべきものである (ここで扱 った型の絶縁体の正

常相においては,位置演算子のバン ド間行列要素は対称性から琴であることか

ら,第一の プ̀ラズモンは存在しないけれども)0

I
/,]

§4

前節で吾々は,直接ギャップをもち,対称性の同 じ価電子帯 と伝導帯-とから

なる絶縁体の励起子相において,バン ドの蚤みを無視し, RRAの範囲で第二

の励起子 (光李的励起子及び縦型励起子)及びプラズモ-ンの存在を知った.バ
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ンドの歪みを考慮 して も計算は複雑になるが,事情は同 じである｡

間接 ギャップをもつ物質の励起子相においては,一般に第二の掛起子と第二

のプラズモンが存在する｡ 但 し半金属の電子間相互作用が短距離域性であるこ

とか ら,その励起子相 においては束縛された粒子空孔対は存在 しないことがあ

るO ところでバン ドの庵点のずれに対応する波数ベクトルの荷電密度が励起子

相の基底状静に生 じる羊と (並進対称性の破れ)に伴 う音響 フォノン (電子的
2)占.)

な)型モード (excitcnicphonon)の存在が知 られているが,このモード

は吾 々の方法ではあらわれない｡

直接バンドギャップをもち,対称性の異なる価電子韓 と伝讃帯 とからなる絶
1)

縁体では｡励起子相は RPAの範轟では出現 しない. ところがこの近ノ似は,ギ

ャップを狭 くしてゆ くときどれ程の現実性をもつかはわからない｡
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