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量子ドットにおける熱電効果と揺らぎの定理
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概要

メゾスコピック系では主lこ電流や電流揺らぎなどが隷形応答の領域を超えて調べられ

ているが、熱電効果はそれらの物理量と法相補的な情報を与える。熱電効果の研究には

Kelvin-Onsagerの関係式が使われる o Kelvin-Onsagerの関係式を用いると誕定の難し

い熟流を直接扱わずに済むが、これは隷形応答の範囲でしか成り立たない。一方、統計力

学の分野で知られている揺らぎの定理は、時間反転対稔性もしくは局所詳結鈴り合いのみ

によるため非線形非手街領域でも広く成り立つ。この揺らぎの定理については、量子輪送

系において完全計数統計の手法を用いて電流と熱流の揺らぎの定理を導出することがで

き、非線形領域における関保式を得ることが出来る。本研究ではこれを熱電効果に適用

し、非線形領域における Peltier係数を電流に関する輸送係数で表せることを示す。これ

は非線形応答領域における Kelvin-Onsage玄関係式のような役割を果たし、近年行われて

いる非線形効果を用いた熱電素子の研究に役立つと考えられる。形式としては Keldysh

形式及び完全計数統計の枠組みを用いて行い、具体例として二端子二重量子ドット ABリ

ング干渉計における計算を示した。
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1 イントロダクション

本研究ではメゾスコゼック系における熱電効果と非線形伝導について着目し、揺らぎの

定理から得られる非線形における輸送諮数の関係式の適用の仕方について議論する。本章

でははじめに熱電効果を研究する和点、と熱電効果の研究で良く用いちれる Onsagerの関

係式について述べ、メゾスコピック系における非線形伝導の研究と Onsagerの関誌式の

破れについて紹介する。次に非平衡の広いクラスで成立する関係式として、統計力学の分

野で知られている揺らぎの定理を紹介する。そして本研究の呂的を示し、本論文の構成を

詔介する。

Q
d
 

口
δ



伊輿田英語

1.1 研究の背景

T 

μ 

図1 熱電効果における一般的なセツティング

1.1.1 メゾスコピック系における熱電効果と非議形器導

Eメゾスコピック系における熱竃効果微細加工技術の発達により様々な量子輪送現象に

関する研究が行われてきた [1]。萌究の主流は電気伝導に関するものではあるが、熱的溺

定も電気的な測定とは相補的な情報を与えることが知られている。制えば、熱電気的な量

は系の状態密度の粒子・正孔反対称性や輸送過程の影響を強く受ける s 電子加熱の方法が

確立されてかち [2]、熱電気的な性質は実験的・理論的に謂べられている [3-14]0

良く知られている熱電効果として Peltier効果と Seebeck効果が挙げられるむ二端子で

等温環境を考えたとき、電流Icは熱流Ihを伴うむこの効果はPeltier効果と呼ばれ[15]、

次に定義される Peltier係数で特徴付けられる:

日=2 (1) 

もう一つの有名な熱電効果は Seebeck効果であるむこれは温度がT1、T2である二培子

の温度差 I1T= T1ーじが熱起電力 Vを誘起するという効果である。電流LがGになる
ように温度差と逆方向iこ電圧 Vをかけるとき、 VをI1Tで、割ったものに負符号をつけた

ものがSeebeck係数となる:

5TP=五1，=0 (2) 

これらの効果をメゾスコピック系の量子輪送において測定することを考える時、熱流の直

接計測が難しいため Peltier係数の認定は難しいが問、 Seebeck係数の鴻定は温度差の

減定をすれば長いだけなので、 Peltier係数の測定よちもやさしい。文献[7]の実験のセツ

テイングを例に取り、具体的に熱電効果が輸送過程に敏感であることを見ることにする。

量子ドットのゲート電圧を変化させて、電流のコンダクタンスと Seebeck係数を潤って

いる。実験のセツティングのスケッチを図 2に示す。この系で法高温で辻輪送に電子が
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図3 文献 [7]のセットアップにおけるコンダ

クタンスと Seebeck係数のゲート電圧依穿牲

のスケッチ

図2 文献 [7]の実験のセッテ

イング

一つ関与する Sequentialtu医lelingが支配的であるのに対し、抵温では輪送に電子が複

数関与する cotunnelingが支配的になるというクロスオーバーが起きることが知ちれて

いる(図3)。コンダクタンスは高温でも低温でも Lorentz型の振る舞いを示し、低温にし

てもピークが鋭くなる程度の変化しか起こさない。一方、 Seebeck係数は高温では三角読

型の振る舞いを示すが、温度を下げることでクロスオーバーが起きて、ゲート電圧依毒性

が大きく変化する。このように、輸送過程の変起に対して電流のコンダクタンスは鈍感だ

が、 Seebeck係数は敏感で、あることが分かる。

熱電効果の研究に際して良く用いちれている関係式が電流と熱流に関する Onsagerの

相反定理である。これは電流と熱流の線形応答を

(3) 
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のように書いた時、 L01 = LlOという式で表現される。ここで出てくる輪送係数は
Lij = [C2-iザ +j-lKs]のような単位を持つo Onsagerの相反定理 [16]を用いることで次
のような Kelvin-Onsage玄関係式が成り立つ:

s 空-
TP一一........ 

(5) 

この式を用いることで、 Peltier係数を熱流を灘定することなく求めることが出来る。
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量メゾスコピック系における非線形伝導 この数年、メゾスコピック系における電気的/

熱的な伝導の両方において、非線形伝導に関する研究が行われている。電気的な伝導にお

いては多端子系に関する Onsager-Casimirの椙反定理 [16，17]がよく用いられていて、

特に二端子系にこれを用いると電流の線形微分コンダクタンスが議場に関して対称でるる

ことが分かる:

G(B) = G(-Bト (6) 

オリジナルの相反定理 [16]は時間反転対称性と平衡揺らぎの理論を用いて導かれている

が、伝導体の散乱行列の対称性、つまり 1在子の Schrodinger方程式の時間反転対称か

らも導ける。しかし、量子ドット・量子ビリヤード・ AB1)ング干渉計などを用いた実験

(D) 

図4 対称/非対称な形の伝導体。 (A，B):対格者形の伝導体。磁場の向きによって電子

密震の分布が変わるが、椙互作用の効き方は変わちない。 (C):伝導方向左右に非対称会

形の長導体。磁場の向きにより電子密度の分布が変わるが、磁場が正の時と負の時で電

子蜜度の分布が大きく変わるため、それに伴い相互作用の彰響の効き方も変わる。 (D): 

伝導方向前後に非対称な形の伝導体。電正の向きによって通りやすさが変わるため、コ

ンダクタンスは電圧について非対称な振る舞いを示す。

では、図に示すような非対称な伝導体の微分コンダクタンスが非議形領域で蔽場に関して

反対称の成分を含むようになり、 Onsagerの定理に破れが生じている。非隷形伝導につ

いては、例えば量子ドットを用いた理論では、クーロン相互作用がある時にクロスオー

ノすー磁束よりも大きな議束をかけると破れが生じるとされている [18]0この破れについて

の一つの説明の仕方としては、磁場が正と負の場合とで密度が大きな笛所が異なり、その

違いが相互作用を通して現れると理解するというものがある。

このように、電圧に関して非線形の領域では Onsagerの相反定理は破れるのだが、同

様の破れは電流と熱流に関する栢反定理でも生じると考えられる。一方、電子栢関やバイ

アスの効果iこより熱電効果を大きくし、熱電気的な素子を作るのに役立てようという試み

がメゾスコピック系iこ限らずなされている。特にメゾスコどック系は状態密度の粒子・正
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子L非対称性が大きいため、熱電保数がバルクの系と比べると大きい。最近では非線形領

域における熱電効果はミクロな冷凍機や熱的な整流系の実現に向けて注目されているが

[7， 11， 12]、非綾形領域において成り立つ式は数少ない [19]0そのため非耀形領域におけ

る熱電効果を扱うのに便利な関係式について考えることは重要である。

1.1.2 続計力学における揺らぎの定理

・揺ちぎの定理とは Onsage主の椙反定理[16]は、揺動散逸定理[20]と並んで、線形応答

理論における重要な定理でるる。しかし、これらは当然ながら隷形症答領域に隈られ、非

線形非平衡の額域では成り立たない。統計力学の分野において非平欝における一般的な関

係式を見つけるべく多くの研究が行われている。隷形誌答を超えた物理を調べる為に揺ら

ぎが大きい系(掬えば小さな系)が調べられており、例えば理論的には揺動散逸定理の破

れをエネルギー論的に理解する試みなどがある [21，22]が、現在では広いクラスの非平衡

系で定量的な器保を与える奇妙な関捺式として揺らぎの定理 [23-45]が広く認知されて

いる。英語のレビューとして [42，43]を、日本語の文献として [44，45]を挙げる。

揺ちぎの定理はエントロビー生成の分布に関する定理である。一般にある初期分布から

系が時開発展した場合、適当に決めた測定時間後において物理量はある分布を持つことに

なる。例えば系が平欝状態になれば物理量詰鋭い正規分脊を持つO 非平衡状態には流れが

存在することが重要であるが、流れに伴ってエントロゼーが発生する。揺らぎの定理は測

定時間 τにおけるエントロビー生成率Isが正である謹率と負である確率を関係づけるも

ので、次のような簡単な形で書ける:
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(7) 

この形の語らぎの定理法特に遷移過程の揺らぎの定理 (TransientFluctuation Theorem; 

TFT) と呼ばれる。これは初めは勇断のかかった粒子群のエネルギ一一定という条件にお

ける数誼計算によって発見された [23]0

園時間反転対称性/居所詳縮釣り合い 揺らぎの定理は様々な非平衡のクラスで証明が行

われている司揺らぎの定理が成立する条件として挙げられているのは運動方程式レベルの

ミクロな時間反転対称性 (microreversibility)や局所詳細釣り合い(detailed/modified 

fluctuation relation， local detailed balance)と呼ばれる性質である。数値的発見に用い

ちれた粒子群の場合には、 Nose-Hoover熱洛を用いて位相体積の時間変化に着目するこ

とで、 Liouville方程式と時間反転対称性から示すことが出来る [24]0また、揺らぎの定理

は反応拡散系や分子モーターのように離散化された特定の状態関を遷移する系や[25，26]、

つdQU
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Langevin方程式のような確率的時間発展に従う系においても成り立つことが示されてい

る[27]0特に測定時間が無限大となるような定常状態においては大偏差関数の性質とし

てまとめることが出来て、この場合の揺ちぎの定理は定常状態、の揺らぎの定理 (5teady

5tate Fluctuation Theorem; 55FT) と呼ばれる [28-30]0

ここで思い出されるのは Loschmidtのパラドックスである。運動方程式にミクロな時

間反転対祢性がある場合、ある運動の軌道には必ず時間反転した反軌道が存在する。エン

トロビーが増える軌道の反軌道ではエントロビーが減るため、ミクロな力学とマクロな熱

力学の間でどこからか非可逆性がもたらされていることになる。揺らぎの定理はマクロな

スケールにおいてその時間反転対称性がどのように破れるかについて述べており、エント

ロビー生成の揺らぎについて (7)のような極めて非自明な関係を与えていると捉えること

が出来る。揺ちぎの定理によると、軌道について平均を取ったエントロビー生成率は正で

ある。エントロピーが増える軌道の反軌道は有限の確率で起こり、その軌道においてエン

トロピーは減少するのだが、その確率は正軌道に比べてe-Isという小さな重みしか持たな

い。このため、揺らぎの定理は Loschmidtのパラドックスに一つの回答を与えていると

見ることも出来る G

-揺らぎの定理から得られる需報 このように、揺らぎの定理はミクロなレベルで、の時間

反転対称性のみによっているため、非平衡物理における数少ない「厳密」な関係式となっ

ている G 揺らぎの定理は数値計算や後に述べるように実験によっても確認されており、統

計力学の分野において一定の地位は得られている。しかし、揺らぎの定理はエントロビ一

生成率の謹率分布に関する概念的・指導原理的な定理であり、非平衡状態の具体的な性質

に対して直接の情報を与えるものではない。また、エントロピ一生成率の形が複雑になる

と扱いも難しくなるむこのため、揺らぎの定理から具体的なd情報を引き出すことが重要に

なる c 実際に揺らぎの定理から良く知られている関祭式を導くことが出来る。例えばこの

式を平衡近傍の線形志答領域に適応すると揺動散逸定理やOnsagerの相反定理を再現す

る[31]0またー殻にエントロビー生成率の平均誼が正であるという意味での熱力学の第二

法期や、非平衡仕事定理として知られる Jarzynski等式、J1lrt奇の非線形応答関係も再現す

る[31-33]0揺らぎの定理を用いて未知の関係を見いだそうという試みとしては、非平衡

定常状態のウェイトの導出の試みなどがある [46]0

・実験の例 揺らぎの定理は、 RNAの折りたたみ、光学トラップ中のコロイド粒子、ダ

イアモンドの欠描などを用いた系において検証も行われている [47-51]0 これらの小さな

系を仕事をする機械と思うならば、エントロビー生成が負である過程は、外から仕事をし

たのも関わらず機械がエントロピーを消費し、期待されるのとは逆の方向に動くことに

194-
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対応する。実擦の測定ではエントロピ一生成を外部か与の仕事で評価し、 (7)式の対数を

とったものをプロットしている D 揺らぎの定理が成り立つ場合にi土産隷のプロットが得ら

れる。

圃量子系の謡らぎの定理 上に挙げた揺らぎの定理は古典系に対するものであったが、量

子系における揺らぎの定理も議論されている [35-42]0Kurchan[35]以来、量子マスター

方程式を用いたアプローチ [40，42]や、 Keldysh形式及び完全計数統計を用いたアプヨー

チが行われている [37-39]0重要なのはやはり時間反転対祢性であるが、量子系における

揺らぎの定理を議論する擦には鴻定のプロトコルが重要になる。多くの研究では文献[35]

におけるように初期状態と終状態における 2時間測定を行い、その2時間の濡定債の差を

用いて流れなどを定義するプロトコルを採用しており、その場合には揺らぎの定理が或り

立つことが分かつている。一方、物理量を 1目だけ測定するプロトコルでは、遷移過程や

周期的に駆動される系における揺らぎの定理に辻補正項が生じる [41]0

ここで辻特に文献 [37-39]の方法及びプヨトコルに従う。文献 [37-39]では Keldysh

形式及び完全計数統計の手法を用いて、時間反転対称性が完全計数統計における流主の母

関数に課す条件式から、定常状態の揺らぎの定理や輪送係数の間の拡張。nsager関係式

と呼べる関保式を導いている。この拡張。nsager関係式は流れやその高次の栢関の応答

の聞の関係式になっている。本研究ではこの文献 [38]における揺らぎの定理をレビュー

し、量子ドットの熱電効果への応用を議論する G

揺ちぎの定理を宣接メゾスコピック系で検証するのは難しいが、 j題定技術の向上によっ

て高次の椙関が測定出来るようになりつつある c 例えば、電子の実時間測定を行うことで

電流の高次の栢関を得るような計数統計の実験がなされている [52-59]0そのため拡張

。nsager関係式など、電流やノイズiこ限らず高次の相関まで含めた非隷形領域の関係式

の検証が近い将来可能になることが期待される。

1.2 研究の目的

Onsagerの椙反定理や揺動散逸定理法量子輸送の研究において指導原理として用いら

れている [60]が、これらは線形応誉領域でしか適用できないc 詫って、電圧 Vや温度差

!1Tが大きい非線形領域で誌 Kelvin-Onsager関誌式 (5)も成り立たない。しかしメゾス

コピック系では容易に非総形韻域が実現出来、しかもその非線形における特性の利用も期

待されている。よって非線形非平衡の量子輸送系における Kelvin-Onsager関係式のよう

なー殻的な式が得られると大変有益である c

戸
同
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本研究ではこれらを踏まえ、非線形非平衡でも成り立つ量子系の揺らぎの定理 [38]を

メゾスコピック系の熱竜測定に応用し、非線形熱電効果の研究に有用な関係式を導くこと

を目的とする。これは揺らぎの定理から導かれる関係式の一つの捷い方を示すという意味

も持つO また、手法としては、量子的なコヒーレンスを取ち込むために完全許数統計の手

法を用いた。

1.3 本論文の構成

2章ではまず本研究が扱う系の一般的な模型を紹介し、計算手法として必須となる

Keldysh形式(非平襟Green関数法)及び完全計数統計の手法についてしビューをする c

完全計数統計は電流の高次のノイズなどを求めるのに捷利な方法であり、特に、 Keldysh

形式の生成汎関数のタト源の量子成分が完全計数統計の計数場であることを見る o 3章で

は、まず量子系の揺らぎの定理 [38]をレビューする D ミクロな時間反転対称性から完全

計数統計の特性関数の関係式を示し、これを用いて熱流と電流に関する量子版の揺らぎの

定理と拡張Onsager関祭式を示す。鑓時、具体例として二端子二重量子ドットの計算を

示す。本研究の主たる結果として、この非線形輪送係数の聞の関祭式を用いて非緩形の

Peltier効果について議論し、非線形領域の Peltier係数が電流に関する輸送係数で書き亘

せることを示す。これは鴻定の難しい熱涜に関する量を測定の易しい量へと書き換えてい

ることに相当し、非線形熱電効果の研究で活用されることが期待される。 4章で本研究の

まとめと今後の展望について述べる。

2 フォーマリズム

2.1 系

この節では、本研究が扱う系の一般的な形を紹介する。ここでは一般な系として n端子

m重ドット系を考える。ドット部分では電子ー電子の相互作用を含んでも良いとする。全

体の Hamiltonianは電極、量子ドットとトンネル項からなる:

出+
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n terminals measurement 

図5 本研究で扱う η端子m重の量子ドット系の摸式図。

Hr=工εrkかrk， (9) 

見=工叫di+町 F

HT=エ仏i恥 +h.c
(10) 

(11) 

電極lまHrで表され、oL、αrkは電極における技数kの電子の生成語滅演算子である。量子
ドット江見で表され、可、 diはiで指定されるドットり酉脊状態の生成清減演算子であ

る。また、 Hrはドット部分における電子間のクーロン相互作用でるる。電極とドットの

間のトンネル項は HTで表される。磁場Bがかかっている場合には、 trki= Itrkil exp i中rki

のようにトンネル項の位相としてそれを取り込むD ここで中rki(B)は議場Bの奇関数で

ある。

本研究では n= kB =ε=1という単位系を用いる。初期状態の時間 t=-τ/2における
密度行列は各部分の積po= P1P2…pnPdで書けると仮定するか =l...n，d) : 

exp [-ss (Hs一μsNs)]
ps = 
Trexp卜ss(Hs -flsNs)] 

(12) 

ここで psはトンネル項が無い場合の平衡状態にお汀る密度行列である。また ss= l/Ts 

iま逆湿度、 μsは化学ポテンシャル、 Nsは数演算子である。電極とドットの聞に流れる電

ウ
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流と熱涜の演算子は次のように定義される:

Icr =凡=制s，Hy]=-工iM70け h.c.，

ιr = Hr =杭 ，Hy]=ーエi山 i恥けh.c

(13) 

(14) 

2.2 Keldysh形式

本節では非平衡状態を扱うことの出来る Keldysh形式 [61]のしどューを行うむ

Keldysh形式の特徴辻開時間経路と非平衡 Green関数である。これらを導入するこ

とによって、非平調状態においても平禽 Green関数におけるのと同様の形式を展開し、

ファインマンダイアグラムや既容の場の理論の手法を用いることが出来る。まず非平衡

Green関数を導入し、実時間 Green関数との関係を見た後、具体調を見てそれぞれの

Green関数がどのような意味を持っかを荏認する。さらに経路積分及び生成汎関数の方

法を導入し、外源の吉典成分と量子成分の性質を見る c これは計算上の便利さだけではな

く、完全計数統計における計数場の性質を理解するための準舗も兼ねている。 Keldysh形

式は完全計数統計以外にも確率的な運動をする系や反応拡散系、乱れた系やガラス系など

にも用いることが出来る。短く教育的なレビューとして文献 [62，63]、まとまった記述の

ある教科書として文献[64-67]を挙げる。

2.2.1 非平衡 Green罵数の導入

以下では全ての生成生滅演算子は Fermi統計に従うとする。平衡状態における Green

関数は

• Green関数を計算することで重要な物理量に関する情報を得ることが出来る 0

・摂動計算を形式的に行うことが出来る c

という二つの理由により広く用いられている。その定義は Heisenberg表示を用いて

G(川 = 一i(T[ψ卯附(υ的t)ψ戸仰十可t(tοσ吋t'η叶')]オ]
=一倍(pT[ψ(t)ψ十字')]) 

(15) 

(16) 

と書ける。ここで Tは時間顕浮積装算子であり、時間の引数の大きな演算子が左側にな

るように交換を行う。また ψtI 1f;は電子の生成消滅演算子でるる。なお、簡単のため、
(x (t) ， ののような引数の組を tで代表して書いている。さらに pは統計演算子(密度行

oo 
Q
U
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列演算子)であり、平衡状態で辻 p= e-sHjZと書ける。ただし Zは分配関数でるり、
Z = Tr(e叶と書ける。 Hは全系の Ham伽 m で、あり、対角化が可能な非摂動項Ho
と喪動項 Vを用いて H=Ho+ Vと書ける。これから非平衡における Green関数を導入

するが、その必要性を見るために、まずは特にゼロ逼度における摂動計算がどのように行

われるかを見る。

摂動計算を行うため、相互作用表示に移る。相互作用表示における演算子は

和(t)= U (t)ψ(0) = S (t， t')中1(t') 

UI (t) = eiHote-iHt 

S (t， t') = U (t) Ut (t日

(17) 

(18) 

(19) 

の様に書ける。ここで U(t)泣時開発展演算子、 S(t， t')はS行列である。相互作用表示に

おいてゼ、臼溢度における Green関数は次のように書き亘す。今はゼロ謹度を扱っている

ため、対角和は基底状態についてとれば良い。ここで|争点は相互作用表示における相互

作用無しの基底状態であり、 l叫Iは椙互作用表示出ける椙互作用が印可された議密な
基露状態とすると、基底状態は相互作用表示における摂動項により断熱的に時間発展をす

るが、 Gellmann-Lowの定理により基底状態は基底状意へと移る。
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(20) 

(21) 

この際、時間発展に伴う非自明な位相国子が現れるが、分子分母で打ち出し合うため

Green関数は次のようになる:

I〈争ilTIS (∞F一∞)和(t)叫〈t')1Iφi)I 
G(ty f)=-i t 」

I(争ilS(∞F一∞)1φUI
(22) 

これは t= :1:∞の二つの状態で挟んだ量を計算していることに椙当する。この形に書き重
すことが出来ると、 Wickの定理を用いてファインマンダイアグラムを書き下すことで形

式的に摂動計算をすることが出来る。この形に書き亘すことが出来たのは、平均をとるプ

ラとケットの障で位椙の違いはあるものの、毘じ状態を取るということが重要である。

今考えたのはゼロ温度の平禽状態における場合だったが、有摂湿度や非平衡の場合に

辻Gellmann-Lowの定理を用いることが出来ないため、相互作用下で時間発展した後

の t=∞における状態は基底状態だけではなく全ての状態の非自明な重ね合わせに会っ

てしまい、 Wickの定理を使える形に変形することが出来ない。この問題を解決するた

め、松原形式では温度の効果を車時間方向に対する時間発展として見ることで解決して

Q
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tKeld沖

ピ↓.‘

c
テ..l
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国7 Keldysh形式におけるダイアグラムの例。国果Green関数G什について、 2体

相互非用の 1次のダイアグラムを書いた。部点についてそれぞれ可能な±を書きこみ、

それらについて和を取る。

いた。しかし、松京形式であっても一殻に時間依存する外場などの彰響や非平衡状態を

扱うことは出来ない。ここで詰 Keldysh形式を用い、まずゼ、ロ温度において冨 6に表

すような経路 (Keldysh経路または開時間と呼ぶ〉を考える。 Keldysh形式のことを

Schwinger-Keld ysh形式と呼ぶこともるるが、これは初めて司時間経路のアイデアを提

出したのがSchwingerであることによる。 S行列による時間発展を Keldysh経路上にお

ける時間発展だと思うことにより、平均を取る二つの状態は再方とも実時間t=一∞にお

ける自明な状態となる。また、時間11民序積TをKeldysh経路における経路頭序積Tcに置

き換えることにより Green関数は

z(<TiITc 15 (一∞f'一∞dψ1(t)ψ; (t') 11争i)I
G(t，t')=-i L¥J/ 、 J

I(φilS t-∞ρ-∞i)1φUr 

という形に拡張することが出来る。これを弄平衡Green関数、または KeldyshGreen関

数と呼ぶ。ここに現れた時間の引数t，t' 1一∞II一∞yは全て Keldysh経路上の開時間であ

るD このように定義することにより、 Wickの定理を使えるようになるため、非平衡状態

においても文献 [68]などと同誌にしてダイアグラムの手法を用いることが出来る。違い

としては、それぞれの読点においてその点がKeldysh経路の行きと帰りのどちらの経路

から来ているかを区別し、それらについて和を取るという点である(図7)。

少し説線するが、ヲド平衡Green関数を計算すれば非平衡のこと泣全て分かったj とい

う誤解が、時折あるむこれは間違いであり、「非平窮状態においても Keldysh形式を用い

れば、平衡状態の場合と同様に場の理論の手法が使える」が正しい 9 特に分からないの

(23) 

ハUハUつム
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は、非平衡状態における統計的重みの具体的な形である。平衡状態においては統計的な重

みは p= e-sH/Zとボルツマン因子の形で書けるが、非平衡状態においてはどのようま重
みをしているのかは分かっていない。つまり、非平衡Green関数と言えども、初期状態

の計算に非平衡状態の統計的重みが必要となる場合には〈現時点では)計算が出来ないこ

とになる。

話を元に戻す。ゼロ温度の場合と同様に、有限温度における非平欝Green関数辻次の

ように定義出来る:

G (t， t') =一→i(Tc叶[ψ州(t肋t)ザ)
=一所(pTc[中(ザ

(24) 

(25) 

有摂温度かっ平衡状態において Wick回転をすることで松原 Green関数を定義できた

が、これは虚時間 τ=0から τ=件つまり複素時間において t=Oから t= -isまでの

経路を考えることと同様であった。これと同様に初期状態の蜜度行列がポルツマン国子

1m t 

+ 
C 

treal t=O 
τ=0 Ret 

C 
τ 

τ 
C 

唱。
一}一一tτ
'
τ
 

-is 
tKadanoff-Baym 

図9 Kadanoff-Baym経路

図8 Wick回転

p = e-sH/Zである場合には経路を函りように変形して Green関数を

I(Tc 1 S (一∞f-is，一∞d中(t)ザ(t')I>r 
G(乙t')= _i __  L¥r二/九』

r(TcjS (一∞f-is，一∞dl)r

のように定義し直すことで有限握度における計算をすることが出来る。ここで r<…)rほ

Hoについての統計平均であり、この経路のことを KadanofιBayrn経路と呼ぶ。 Keldysh

(26) 
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経路と Kadanoff-Baym経路が出て来たが、経路積分は経路の選び、方に依存せず]こ同様

に計算を行うことが出来るため、 Hoの部合が2次形式ならばこの許算は容易iこ実行出

来る a また、 Keldysh形式では初期状態の密震行列は必ずしも平窮状態では無いため、

Kadanoff-Baym経路は常に必要な経路というわけではない。初期条件において非平横に

おける状態の統計的重みが分からないとマクロな自由度は計算が不可能で、あるが、ミクロ

な自由度については平衡状態でなくても計算が容易である。例えば、電極と繋がった量子

ドット(共鳴準位として扱える〉のような系においては、量子ドットの初期状態は平横状

態でなくて準位に電子がいる/いないのような形で指定しても良い。

なお、ここでは主にKeldysh経蕗の長さが無限大の場合を意識して書いていたが、遷移

過程においても同様に扱うことが出来る c 初期実時間及び終実時間を適当に ti"tf = ti +τ 
のように置けばよいc 大きな違い辻、有眠時間の遷移過程では初期状態の詳細に依存した

非平衡状態を考えなければならないという点である。 τ→∞において実現される非平欝

状態は初期状態にはよらないので、相互作用は実軸に沿った二本のブランチにおいての

み考えれば良いむ一方、有限時間の遷移過程では初期状態に依存した時間発展を見るた

め、実時間軸と虚時間軸の自の相互作用をー殻には考える必要が出てくる。初期状態の

HamiltonianがWickの定理を用いることが出来るようなものの場合には虚持関の自由

度については積分してしまった壱効問題を考えれば良いが、椙互作用の含まれた平欝状態

を初期状態として時間依存する Hamiltonianの元での時間発展を見るような場合には注

意が必要である。表に摂動項の種類及び τが有最/無限かによって実現される非平横状態

を示す。原理的にはいかなる非平欝状態も扱えるはずだが、子衡状態、において自由電子系

からはじめて超伝導を議論するのに無理があったように、非平衡的な摂動項が摂動的に扱

うには大きすぎる場合には実捺上の問題として扱えないと考えられる。この場合には初期

状態を平衡状態に選ぶことをやめて、 E的とする非平衡状態iこ近い適当な初期状態を自分

で選ぶ必要があると思われるむ

表 1 Keldysh形式で実現される非平費状態

万 =Ho十万I1 万 =Ho + HI1 + HI2_(tU 

τ有限(遷移過程) 定常状態への緩和過程 非平衡状態への緩和過程

τ無限(r定常j 状態) 定常状態 一般iこ非平衡状態
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2.2.2 実時間Green関数との関環

非平欝Green関数は開時間の関数として求まるが、このままでは実際の物理量との対

応が見えない。そのため、計算後に実関時寵を実単時間軸に射影する。この持、 tlt'が二

つの経路のどちらかにあるかによって、 4通りの Green関数G土土が自然と導入される:

G勺 t，t')= -i(T[tjJ(仰十(t')]) 
c--( 的 = 一i (f[ や似刊州(t的t)げ)
G吋tιυ川，t
G吋 f乙υ的，t 

(27) 

(28) 

(29) 

(30) 

c++はGまたは CC とも表記され、因果Green関数と呼ばれる。 c-ーはCまたはGC とも
表記され、反因果Green関数と呼ばれる。 fは反時間|震序演算子であり、実時毘が大きい

ものが右になるように並び替える演算子である。 c+ーは Gくとも表記され、 lesserGreen 

関数と呼ばれる。 G一+は c>とも表記され、 greaterGreen関数と呼ばれる σ greater 

Green関数と lesserGreen関数は電子の「存在閉時間Jt -t'が正/負の詩に greater/ 

lesserとなると覚えると良い G 非平衡Green関数についてもブアインマンダイアグラム

や Dyson方程式の方法を用いることが出来るが、実時間轄に射影してから扱う場合(単

時間表示)には便利の為に Green関数を行列の形に書くことがある:

I C++ (t， t') C+一(t，t')I 
GUF f)=li  I C-+ (t， t') G一一(t，t') I (31) 

この2x2の空間を Keldysh空間と呼ぶc 単時間表示であることを表すためにハットを

付けて表示したc このように、非平衡Green関数を扱う擦にはその成分が増えてしまい

計算が煩雑になることがデメリットであるが、後で示すように生成汎関数を用いればこの

問題は緩和される。先ほどの 4つの Green関数は、その定義かち分かるように独立で;ま

ないo Keldysh空間における Pauli行列九パ3を定義すると、 Q三吉(τo-I'I2)を用
いて Green関数を三角行列に変形出来て、

I 0 GA (t， t') I 
G=QGQ十=i i I GR (t， t') GK (t， t') I (32) 

となる。この表示を物理表示と呼び、チルダを付けて区別することにする。また、 ここで

行った行列の回転を Keldysh回転と呼ぶ。ここに表れた 3つの Green関数の定義を確認
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すると、

cR (tι川F

CぴA(布tιυυ川，t'η')， = +制Fーの({ザ(t'LlJ' (t)}) 
c
K 
(t， t') ， = -i ({宇(札山t')}) 

(33) 

(34) 

(35) 

ここで CR/CAは平衡状態の Green関数論で導入されるのと同様の遅延/先進Green

関数である。 cKtまFとも表記され、(少しややこしいが)Keldysh Green関数ないしは
Keldysh成分と呼ばれる o 7つの Green関数の間の関捺を明示的に書くと、

cR (t， t') = C一+(t， t') -C一一 (t，t') = c++ (t， t') -c+一(t，t') (36) 

cA (t， t') = c+一(t，t') -C一一 (t，t') = c++ (t， t') -C-+ (t， t') (37) 

CK(t，t') = C一+(t， t') + C+-(t， t') = C++ (t， t') + C一一.(t， t') (38) 

となる 9 実際の計算では開時間の関数として Green関数を計算してから単実時間軸へと

射影を行ったり、 greaterjlesserGreen関数G一+，C+ーが求まってからスペクトル関数を求

めたりする。この時に有用な Langrethの関係式と揺動散逸定理を付録討録Aに書いた。

ここでは Green関数に±をつけて定義をした。定義の仕方には流儀があり、ここで導

入したように±の符号を C竹 Cーに対志してつけるものと、その逆を用いるものがある。

後者の流儀を用いている文献としてはい4，67]などがるる G 前者の流儀は、後で導入する

ように経路積分でKeldysh形式を扱う擦に、経路損分の時間の微分の符号と対応してい

るという点で自然であり、後者の流議は、ブアインマンダイアグラムを書く際の存号を考

える擦に、一体ポテンシャルの前に付く符号と対応しているという点で自然である。

2.2.3 倒:理想量子気体

7つの Green関数の意味合いを見るために、例としてHo=工kε吋;供で表される理想
量子気体を考える。系が相互作用を持たない粒子からなり、定需的で一議な状態にあると

する。平均を取るアンサンプルとしてグランドカノニカル分布を用いると、状態は運動量
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空間における分布fk(ω)で指定出来て、 7つの Green関数は次のように書ける:

++ /1 ¥ 1-!k(均一戸). !k (Ck -f1) 
G十十(ιω)=

ωー (εk-μ)+ i可 ω-(εk一戸)-iマ

1-!k(均一戸) !k (均一μ)
G一一(k，ω)=一

ω-(εk-μ) -i'l ω一(εk一戸)+ i可

G+一(ιω)= +2πifk (εk一戸)る(ω-(白一戸))

c一+(k，ω) =-2πi (1一兵(Ck-p))る(ωーやk-P))

GR (k，ω)=1  
ω-(εk一μ)+i可

GA (k，ω)=1  
ωー (εk一μ)-iワ

GK (k，ω) =-2πi (1 -2fk (ck一戸))e) (ω一(Ck-μ)) 

(39) 

(40) 

(41) 

(42) 

(43) 

(44) 

(45) 

平衡状態を考える場合、 fk(ω)はFermi分布になる。 greaterjlesserGreen関数G一+，G+ー

は実際の物理量に対応していて、それぞれ正孔/粒子的な振る舞いを記述する o Keldysh 

成分GKは物理表示において実際の物理量に対応する静的な情報を一手に担っている。遅

延/先進Green関数GR，GA 辻平衡状態におけるものと胃様;こ、解析的に良い構造を持

ち、分散関係や緩和といった動的な性質を記述するむ因果/反因果Green関数 G++，G一一

辻それ自体からは物理的な情報を読み取りにくい。形式的な{更利のための関数である G

2.2ι 倒:量子ドットの電流

平衡状態におけるのと同様に Dyson方程式を導くことが出来る。 Dyson方程式の積分

形に Langrεthの定理を用いて、 lesserGreen関数G十一に関する自由度に着目すると、複

数の共鳴顕位からなるような量子ドットに二つの電極がついている場合の、有限ノてイアス

下iこおける霊流の式を求めることが出来る [69]0この方法は運動方程式の方法として引用

される。付議付録Bに計算過程をしピューした。電流についての結果を引用すると、電極

に関して対幹化された電流をよ量子ドットの自由度の大きさのGreen関数をC、左右の
電極の Fermi分布を人R、量子ドットの準位の左右の電極由来の広がり幅の行列を fL;R

として、

fド=長訂fま軒丑叫吋{[ド印L汁〈い糾ω叫)ト一戸内〈い仰ω
+ [い丘(ω吋)r子rL(勺(いω〉ト一!R (いω)f戸R(い糾叫ω吋叶)][ドGR(いωω吋)ト一GゲA(いω叫寸叶)]羽]} (性凶削4必嗣6め) 

となり、 Landauer型の電流が得与れていることが分かる。
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国10 離散化された Kadanoff-Baym経路

2.2.5 経蕗積分表示による生成汎関数の方法

実際の計算を行うにあたって、文献 [70-72]などにあるように外源を導入して Green

関数の生成汎関数を用いた方が見通しが良い口ここでは剖として自出フェルミオンに対し

て計算をし、外源の吉典成分と量子成分について議論する c 外源の量子成分の性質が、完

全計数統計の仕組みを理解するために重要となる。

置自由フェ)11ミオンの生成汎関数の計算

Ho=εddtd (47) 

のような自由フェルミオンを考える。この系の生成否L関数は、外諒J，1*を用いて次のよう

に書ける。

Z[J*，J] = rn ~ 1 {Tcexp(i ('dt{dt仲間)+ r (t) d (t)} )) (48) Tr{po} ¥ ~(; -'~ï '" JK "." l"' '"/ J '"/ • J ，"r" '"'J JI 

分母の Tr{po}は規啓化因子である。この計算を Kadanoff-Baym経路上で行うため、経

路を 3N個に離散化し、グラスマン数φで書かれた完全系 [70，73]

i中u= e1Y;d十10)，

f d<t;d<tie一旬以φ;1二 1
(49) 

(50) 
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O
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を挟んで計算を行うと

Z川市(dfm)x

となるむただし、

叫2Aj(irjLfj-1叩吋ド1;叶)

f+τ/N， on C+ 

L¥j = ，一τ/N， on C-
卜is/N， on CT 

であり、外源は虚時間経路上ではむである c これを連続表示で書くと、

(52) 

Z[!*，J]二百七o}f D [rt'， rt] exp (iS []'， Jl)， (53) 

S[!*，J]二かい (t)ル

となる。離散表示に戻号、この指数の外諒以外のGreen関数の逆数部分を

叫[一中戸川jJ

1， ( j = j' ) 

Mjj' = ~ ~j" (j=j'+l) 
a3N， (j = 1， j' = 3N) 
0， othe主wise

(55) 

(56) 

と量く。ここでGj三 -1+i向島である。 2次形式なので積分をすることが出来て、経路覆
分を実行すると

f D[ドゲ仰F冷中ct]exp [卜一科伊桝M叫叫耐iり枠附j沖中
となる O ここで、

detM = 1 + e-sEd 

detfん1;;} 
M~l = (-1)川 11ソ
lJ ，-/ detM 

III己Jα1'111 1 < 1 1 I ~~山一j … J 

detM ) 1， _ • • j = 
leε府対-t')， j > i 
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でるり、繰ち返し出て来た添字について租をとる縮約記法を用いた o 1白jiは余因子でる

る。開時間経路上の時刻を実時間軸に射影すると

r -if-(白)e-iε(J-F)F tミt'M-1ニ ig(t， t') = ~ 1 +if+ (白)e-It::(l-{') ， tく f
となり、 Green関数が得られることが分かる。ここで

fI(ω) = 1/ (1げん)

(61) 

(62) 

はFermi分布/ホール分布で、ある c まとめると、

Z [!*，J] =↓的(I倣
，
(i!* (t)) (桝州側))

LO ¥JK J 
(臼)

ここで Zo== Tr {Po}である。 g(f， t')は粒子の KeldyshGreen関数であり、式 (61)で与

えられる。結局、得られた式は連続表示でな)-1= iJt _むとして、 Gauss積分の公式で
Mij = (ig)-lとしているのと同じである。

E共鳴準位モデんの有効作用 全く同様にして、相互作用の存在しない共鳴準位モデ、Jvの

有効作用を計算できる G 電題と共鳴準位からなるモデ、Jvの作用は、電極・ドット内の電子

に対応するグラスマン数をそれぞれarkta;k' d， d* (r = L， R) と置くと、

S I arkf a;kf d， d* I = ， dtl ) 1 aみ(t)(iδt一εrk)ark (t) + (64) 
ι

- JK 
-で7

d* (t) (iδtー εd)d (t) +エ(Vrka;k(似 (t)+ h.c.) ] 
でるり、電極の電子のグラスマン数をドットの電子の外源と思えばKadanofιBaym経路

上で電極の電子についての積分が簡単に出来て、

Sef f [d， d*] = ， dtd* (t) (iδf一εd)d (t) - I dtdt' d* (t) L.d (tf t') d (t) (65) 
JK JK 

という有効f乍用が得られる c ここで、 L は共鳴準位の自己エネルギーであり、 .Ed = 

Lrk IVrkl
2 
grk (t， t')と書ける。ただし grk(t， t')は電極 rの波数kの電子の Green関数で

ある。
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量子ドットにおける熱電効果と揺らぎの定理

圏外源の吉典・量子成分 例として自由フェルミオンに戻り、外j療の性質について議論す

る。問時間を実時間軸に射影すると、 Keldysh空間における生成汎関数は

f∞~ {， J1¥ _ I J+ (t') I 
-ilnZ [J*， J] = Z~ .1-∞dtdt' [J+*， (t) I J-* (t)]τ3G(川匂IJーの| 悩)

となる o f::うf土は外源を実時間軸に射影したものであり、これで変分を行えば G:!::!:(t， t') 

などの Green関数を得ることが出来る。ここでは、外諒の古典成分(重心成分)と量子

成分(相対或分)を導入し、これらについて変分した結果が G:!::!:(t， t')よりも意味の分か

りやすい栢関関数やJii5答関数を返すことを見る。外源のd典・量子成分はそれぞれ

手

ι

-

t

s

b

-

7
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J
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フ
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(67) 

(68) 

として定義される。 J+(t) = J-(のならば量子成分はん =0となることに注意する。これ

を用いると外源項は

L a' (1) J(t) = [dt  (α~ (t) Jq山;川 (6ヲ)

と、量子成分と古典成分が長じれた形で書き亘せるむ式 (66)を量子成分と古典成分を用

いて書き宣すと、

-ilnZ =訂:似てがのび川σ)+

引仰刊t丹卯似)同川Gゲ内A

よつて、外源について二回変分をした後に外源を Oと置いたものは、

621n Z I 1 _T/ 
I =ニGl¥(t， t')， 

óJ~ (t)るん(t')IJ=o

621nZ I _D  

I =G1'¥.(t，t')， 
óJ~ (t)品 (γ)IJ=o 

62lnZ I _A  
I = GA (t， t') I 

ðJ~ (t) Oん(t')IJ=o 

δ21nZ 

1 O J~ (t) o Jc (t') I同。

(71) 

(72) 

(73) 

(74) 

Q
d
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となる。もし外諒の量子成分がOで無い場合には Keldysh経路の上下の経路からの寄与

は打ち泊されずに生き残り、これが規格化を破るという形で現れる。外源の量子成分が O

ならば外源の上下の経路の成分は等しくなるため、 Keldysh経路の上下の経路からの寄

与は打ち請され、 Z[ん=0] = 1と規格化された{直が得られる c この持、 lnZニ Oとなる
ため (74)式を得る。最後の式がOとなること及び残りの 3つの式で応答関数や相関関数

が得られることを、測定及び国果律とのアナロジーで理解することが出来るむ古典成分で

の変分を物理量を変化させた時の揺動に対応付け、量子成分での変分を量子的な灘定に対

応付けると、式 (74)は揺動が有っても測定がなければ何も得られ会いことに対応してい

る。式 (72)，(73)は揺動があった持の志答が遅延・先進Green関数として表されることを

示しており、測定が揺動の後(前)なち遅延〈先進)Green関数が得られる Q 式(71)はある

二時間の間の測定詰の椙関がKeldyshGreen関数として表されることを示している。

外源の古典・量子成分の意味についてより詳しく見るため、文献[62]にならって
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(75) 

のように密度と結合Lた外源を考える。 J，J*の場合と司様に古典成分と量子成分を導入す

ると、

5川 v]= ~ l: dt (V+ (1) 'V' (t) ，p+ (1) -V-(1) "'-' (t)中一(t)) σ6) 

= [dt叫作t[ 

のようになつ札、外j源原の量子成分 V叫qが密度である中科:中εに結合していることが分志か瓦る O 生

成関数を

Z[九円]= (eiSsource) (78) 

と定義する。ただし、 01は外源項以外を非摂動項として扱った相互f乍用表示であること

を示す。これは円 =0の蒔はz[九円=0] = 1となり規靴条件を満たすが、片手。
の時は溝たさないことを注意する。この生成関数を用いて、

η(t; Vc)ニ -i-Lzil刊 11oVq (t) -L 守JIvq=o 
(79) 

のように物理量を生成することが出来る。この Vc依君子性辻実擦に作用として Vc中中のよ

うな項が入った時の放存性であ号、 Ssourεε を完全に外源と思うのならば、 Vc→Gとする

必要がある。このように、外源の量子成分による変分によって物理量の古典成分、つまち

ハUつ/】
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物理量そのものが生成される。この性質を用いて、完全計数統計の手法を Keldysh形式

でまとめることが出来ることを次の節で示す。

2.3 完全計数統計

完全計数統計は光学における光子計数統計を基にし、物理量の高次の栢関まで全て求め

る手法である。メゾスコピック系の完全計数統計辻 LevitovとLesovikによって導入さ

れた [74-76]0はじめはスピン検流計によるアナロジーを用いて計数場と呼ばれる補助場

が導入されたが、これは Keldysh形式における外源の量子成分の性質を用いてまとめる

ことが出来る c 今では単電子トランジスタやchaoticcavi tyを含む量子ドット系や量子ポ

イントコンタクト [77-83]、Josephson接合を含む超伝導や雷伝導の接合系 [84-86]、回

路模型[87]、Mach-Zehnder干渉系を含を朝永Luttinger液体及び量子ホール系 [88-91]

、分子を用いた伝導系 [92]などの様々な系に応用され、電荷や電流の分布が求められ

ている。また、手法としては Green関数及び径路積分を用いたものが多いが、散乱行

列[74，93]、マスター方程式 [78，94-96]、波束 [97]を用いた枠組みも扱われている。レ

ビューとして文献[98]を挙げる。

物理的には、ショットノイズをはじめとした電流の二次以上のキュムラントは電子の輸

送メカニズムを謂べるのに有用であり [99]、担lえば分数量子ホール系(実効電荷が分数電

荷)[100-102]やMultipleAndreev Ref1ection (実効電荷がe(1 + 2i1/leVI))を起こす接合

系 [86，103-105]の実効電荷を謂べるのに用いられる。また、イントロダクションで述べ

たように相互斧用の効果が興味を持たれており、 CoulolnbBlockade及びその逆極限や近

藤効果を起こす系における電流やスピン涜のノイズの性質も調べられている [78，81，83]0

2.3.1 一般的な枠組み

まず¥主に文献 [74，75， 98]に従い、完全計数統計が扱う一般的な枠組みについて説明

する c ある物理量守を考え、ある測定時間τの測定を何度も繰り返した時に得られる物理

量の確率分布を Pqとする c この時、完全計数統計の枠組みではPqのFourier変換である

特性関数z(x)を求めることが出来る:

z(x) =工内 (80) 
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ここに現れる場xを計数場と呼ぶc 特性関数 Z(x)はZ(0) = 1のように規格化されてい
るものとする。特性関数が求まると、その対数が物理量のキュムラント生成関数となる:

十 (iX)k
lnZ (x)ニ24CKT「F

aklnZ 11_ d¥  
Ck三一一τ=((句κ))() (ixt ¥ ¥ . 11 

k = 1，2のキュムラントは平均 (mean)や分散(variance)であり、滞定時間が十分長い平

衡状態、の分布辻正規分布になるためこの二つの量を調べれば十分でまうる。測定時間が小さ

な場合や非平衡の場合においては正規分布からのずれが問題となり、 kミ3のキュムラン

トが調べられる。例えば、 k=3のキュムラントは分布の非対称性を特徴討ける量であり、

歪震(skewness)と呼ばれ、 k=4のキュムラントは分布の尖り具合を特徴付ける量であ

り、尖度(sharpness)と呼ばれる(国 11)0

図11 分布とキュムラント

(81) 

(82) 

図12 スピン 1/2横流計

2.3.2 スピン検流計

測定時間τの間にある場所を透過する電子数を測定する方法を考える。電流試透過する

電子数耐を用いて foT(ーの(t)dtのように書くことが出来るが、各時刻における電子
数を測定し続けてはコヒーレンスが失われてしまう。そのため間接的に電流を測定する方

法が必要になる。 LevitovとLesovik[74，75]の思考実験では、局在スピン 1/2を電子が

透過するトンネル醒壁の傍に置く (図 12)。電子が透過すると流れた電流に応じた磁場が

つ】
つ
/
】
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発生する。電流が発生した滋場により、スピンはラーモア歳差運動を行う。このスピンが

、、，/
eTι 

〆
ea竜王
I
i
 

内

3σ
 

λ
 

1
i

一角1
4

一一、
、E
，F
ET--⑫
 

J
S
Eも
、H
 

(83) 

のような Hamiltonianに従って運動する場合、歳差運動の角度は流れた電流に比例する:

的)=λ[ dtI(t) (84) 

この歳差の角度を滴ることにより電流の平均誼を測ることが出来る。この時、 λの具体的

な大きさに鵠限が無いことに注意しよう。

上の式のようなスピンの運動をミクロな Hamiltonianから導く。電子の運動はベクト

ルポテンシャルをぽ(r)として H(手戸-Zσ3)のような Hamiltonianに従う G スピンの昇

密演算子の成分の Heisenberg方程式iι=[σ土，H]を具体的に書くと、

iδ+=σ+P↓H(手戸+正σ3)-H(ぷ戸-Zσ3)Pjσ十F
iδ_σ_PjH(etO -~σ3)-H(q， p+ 正σ3)Pょσ-

(85) 

(86) 

となる。 Pj，l= ~ (1 +σ3)はスピン空間の射影演算子である。ある灘定時間 τの間だけス
ピンと電子との結合が存在するとして、この運動方程式を積分すると、

〈民(τ))= (eiH(q，p-aC53)τe-iH(伊ふ)τ)ωJ十和))spin (87) 

となる。電子とスぜンの項が分かれたが、電子について平均をとる部分を Z(λ〉と置

くことにしよう c ここで、電流とスピンの相互作用の大きさは十分小さいと荻定し、

H (q， p:i:ゐ3)= H(手舟±Zfと展開する5fは電流密度で、ある。これを先ほどの式に代入
すると、

z叶h吋[Jdrd前))吋イJd所前札m11 〈88)

となる。ここで、 θ(τ)=λfoT dtI (川=-2fadsである。 λについての積分は電流が通
過した曲面の表面に沿って行う。こうして、電流によってスピンが歳差運動し、その角度

が電流iこ比例することが示せた。歳差角は透過電子数qを用いて θ(t)=λqと書けるの
で、式 (89)は

(e抑制)el…=エeiλqpq (90) 

q
J
 

つ臼
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anti -symmetric 

入

-2J総
tK 。τ 

計数場の図図13

として完全計数統計の一般の式の形に書き直すことが出来る。結局、式 (83)を再現する

ように、トンネル項に電流が透過する時の位椙として適当な計数場λを導入した分配関数

を計算することで、特性関数を求めることが出来る。

Keldysh形式との関係

ここで得られた式は Keldysh形式でまとめあげることが出来る。式 (88)に着目する

と、これは Keldysh経路上での時開発展と捉えることが出来る。ただし、 λ(t)は行きの

経路と帰りの経路とで λ 二平~fadsのように反対祢な関数である必要がある(図 13)0 こ
の反対称性及びλで微分することによち物理量が得られるという構造は、 Keldysh形式

における外源の量子成分と昆じであるため、特性関数を

2.3.3 

(91) 
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とKeldysh形式における分配関数のような形で書くことが出来る。ただし、 Hλ はλを

摂動として含めた相互作用表示における Hamiltonianである。計数場としては λ，Xなど

の記号が良く用いられるが、以降は文献[38]に表記を合わせ、 xを用いることにする。

LevitovとLesovikは特にスピン検流計のアナロジーから計数場を導入したが、ここ

で示したようにその構造は Keldysh形式における外源の量子成分と胃じであることが分

かった。そのため、電流に眠らず、電子数や熱流など、議々な物理量と結合するような外

源の量子成分を考えることで、特性関数を計算することが出来る。実際には、トンネル振

幅の位椙や S行列の透過係数の位栢、あるいは電流と結合する外源の量子成分として計数

場を作用や Hamiltonianの中iこ導入する。計数場で微分したものが計数場に依在する電

流になるように計数場に依存した作用を導入した計算も行われているつ

A
斗
A

q
L
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2.3.4 倒:トンネJiI接合と量子組線

文献 [98]に従い、計数場の入り方を見るためにトンネル接合、 Levitov-Lesovikの公

式の形を見るために量子ポイントコンタクトの到を見る。ここで誌欝単のため2靖子測定

の場合を考える。

ートンネル接合 奇数場の入り方の例としてトンネル接合を考える。 Hamiltonianは

H=H1 +H2 + V (92) 

と書ける。ここでH1，H2は電極のHamiltonianである。 V= J12 + 121はトンネル項で、あ
り、 ]ijは電極iから電極jへのトンネルに対応する己計数場はトンネル項の位相として導

入で、きて、

九=目p(~X (t))J12和 (93) 

と書けるむこの計数場に依害するトンネル項を用いて書いた分記関数が特性関数になり、

Z(β=ト叶iL Vx(f') (1叶el
となる司摂動の最{忌次の項を拾うと、

Z (x) = exp (F (x))， 

F(ωβ = 一ti汀fLヤd内χ泌川♀
= (eiX _削ロ(τ)+ (eーな-1)珂山)

(94) 

(95) 

(96) 

(97) 

となる。ただしここで

民j戸=fρτ¥、(1仏1ji(t'戸ババ川州iパi(t'宇σt'
となる G これにより、電流のk次のキュムラントは

Ck = N12τ+ (-llN21τ 

(98) 

(99) 

となる。たとえば、電流は 1=ぜい12τ +(_l)kぬ斗と書ける。ここでどは準粒子の電
荷である。詳結釣り合いの関係式N12jN21= exp (e*VjkB T)を用いて、電流1と電流のノ
イズ52及び3次のモーメントの間に

52 = e*I co出(竿)，
53 = (ぷ)21 

(100) 

(101) 

F
H
U
 

つム
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のような関係式が導ける c 電流を灘定してもどのような準在子が輸送のキャリアになって

いるかは分からないが、加えて電流ノイズや3次のモーメントを測ることで準粒子の電荷

そのものを見いだすことが出来るため、高次のキュムラントが輸送メカニズムを謂べるの

に便利で、あることを意味している。また、ここでは電流と電流ノイズ及び3次のモーメン

トの関係を精麗な形にまとめることが出来たが、これはトンネル接合に辻内部構造由来の

透過係数のエネルギー依害性が無いからである。

橿量子細線 Levitov-Lesov訟の公式の形を見るために、散乱行列での記述が適当な量子

細線を考える。特性関数辻各エネルギーごとの特性関数の積として書けて、

Z(x) = exp(τ ， lnZε(x)と}¥ -I ----'" V¥..，f 2π主f (102) 

輪送のチャンネル lal…lkか込 }1，…}kへの遷移過程を考えると、エネルギー εの特性関

数は

Zε(x) = 工 e~(Xけ Xij-Xh -"，Xh)p (i
11 
...， hlh， "'1 jけ つの)

と書ける。ここでP(i11 ...， iklh，…，A)は輪送確率で

P (i1， ...， ikljい ，jk)ニ 15(i1， .." iklh， ...， A)1
2

日(1-ni (ε)) rr ni{ε) (糊
と書ける。ここで 5(i1，…， iklh，…，A)は反対称化されたー粒子の振幅の積であり、散乱行

列の注目しているチャンネルについての部分である。この積構造が行列式になっているこ

とに着目すると

Zε(x) = det (i一角ε÷ 合ε5二i5x) (105) 

と書ける。ここで九は mxm行列であり mtまチャンネル数で、ある。

今、簡単のため m=2とすると、散乱行列のユニタリ性:151il2 + 152il2 = L 1 det 51 = 1 

を用いて、

Zε(x) = 1 + T(eiX一市1(1 -n2) + T (e-iX -1) n2 (1 -nl) (叩6)

と書き亘せる。ここでX= Xl一位、 T= IS12f = 152112である。計数場の依脊性がe:f:iX-1 
の項に収まっていることに注意する。この形の特性関数を Levitov-Lesovik型の特性関

数と呼ぶ。

po 
つ''】
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特性関数が求まれば、その対数を計数場で按分すれば電流に関するキュムラントが持ち

れる。電流やそのノイズは、 nf=ni、nJ=1-niとして

1=τe' I T(n~n2-判長 (問

52 =τザ[T{η片引}_ T2 {引ーの1}l会 (108) 

となり、この場合には Landauer型の電流が得られていることが分かる。

3 結果

この章では、本研究で得ちれた量子ドットの熱電効果に関する結果を述べる。 3.1、3.2

節で文献 [38]のレゼュー及び具体的な系におけるデモンストレーションを行う。ここで

は初めに拒互昨用を含んだー殻の場合について議論し、その後に具体的な系を用いてデモ

ンストレーションを行うという形式で記述する。 3.3節の結果が本研究の主たる結果であ

り、非諒形Peltier係数に含まれる測定の難しい熱流に関する量を電流に関する量で書き

換えられることを示す。

3.1、3.2箆で用いる具体的な系としては、量子的な干渉効果を見るのに最も簡単なセッ

トアップとして、二端子二重量子ドットのAharonov-Bohm(AB)干渉計を用いること

にした[図 14]0具体例では電子のスピンの自由度は無担し、電子関の相互作用は無い

場合を考えた。一般の場合における Hamiltonianはすでに示したが、具体的な場合の

Hamiltonianを示す:

H=HoキHT， Ho =工Hr+Hd， (109) 

Hr =工ωンrkT

弓=エ叫di;

(110) 

(111) 
i=l 

HT=工trkid;ark + h.c (112) 

Hr • Hd • HTがそれぞれ電極・ドット・トンネルの項である。添字 r~ま霊極の電子、

添字 iはドットの電子に関する添字である。磁場 Bの効果はトンネル項の位相として

たれ =It2k11 exp iφのように導入した。ここで、磁束中は磁場Bの奇関数である。

円

tつμ
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terminall 

slμ1 

図14 二塙子二重量子ドットアハロノフボーム (AB)干渉計。 AB磁束中が環を貫いている。

3.1 揺らぎの定理

3.1.1 一般の場合

完全奇数統計のアプローチiこ従い、電極 yとドットの間を流れる電荷 qcrと熱 qhrの特

性関数Zを導入する:

Z({Xcふ{Xhr};B) = {T K exp (-i I dt H~(t)rI) f 
¥ ¥ JK 11 

(113) 

ここで平均は初期状態における密度行列 poを用いてとる c 時間費分は Kadanoff-Baym

経路Eくにわたって行う。また、 TKは経路K上での時間顕序積である。添字Iは棺互作用

表示を意味し、 H~(t)I = exp(iHo t) H~ exp( -iHo t)である。計数場込みの Hamiltonian
HEは元の Hamiltonianにおいてトンネル項 f出を trkiexp(iXcr + iεrkXhr)で置き換えるこ

とにより得られる。こうしてトンネル項の位椙として計数場が導入される。このように導

入することで計数場が流れと結合した外源のように流れを生成することを確認出来る。特

性関数は次のような規格化条件を満たす:

Z({O}， {O}; B) = 1. (114) 

また、さらに定常状態におげるキュムラント生成関数を導入する:

lnZ({Xcr}， {Xhr};B) 
ヂ(XCfXhf B) = limτ  (115) 

定常状態において、キュムラント生成関数は計数場の差のみによるなα=Xal-Xa2)。

ミクロな撞像における時間反転対称性により、特性関数とキュムラント生成関数に関す

る次の関係式が得られる [38]: 

ヂ(XCtXh; B) =デ(-XC+ i月Cf-Xh + i3th; -B). (116) 

。。つ】
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この導出を付録付録 Cに示す。ここでヌcとヌhは親和力 (Affinity)であり、3lc=
月c1-3lc2 = slf11 -s2向、月h= 3lhlー匁泣 =-sl十戸2 として定義される。この関係

式 (116)より、量子肢の揺らぎの定理が得られるむ揺らぎの定理を導くためにはエントロ

ピ一生成率の確率分亮を求める必要がある。そのために電流と熱涜の計A数場の関係を酉定

して新たにエントロピ一生成率の計数場xを定義し、 xについて逆Fourier変換をする。

メゾスコピック系における輸送で辻電荷と熱の流れの両方がエントロピー生成に寄与し、

灘定時間 τ におけるエントロピ一生成 ~S= foT皮切 iま次のように書ける:

~Sτ = 3lcqc +究hqh. (117) 

ここでエントロピ一生成率の計数場xをXc，Xhの関努をわ=究cXかつXh= 3lhXのよ
うに盟定することで導入した。エントヨピ一生成率の確率分布は特性関数のフーリエ変換

として得られ、定常状態においては大偏差解析により

P(Is) =去fdXe-ixτIs Z '" e-τ。 (118) 

O(Is) = -min [デ(X)-IX1s] (119) 

と書くことが出来る。この関係式を用いて、式(116)の再辺を指数の肩に乗せ、再辺を逆

Fourier変換してエントロピ一生成率の定義を用いることで、標準的な形の揺らぎの定理

を得ることが出来る:

1， IP(Is;+B) I lim ':'ln I ~ .'-~' . -1 I = 1c 
τ→∞τ--1 P( -1s; -B) I -J 

このように量子版の揺らぎの定理は議場が有る場合においても成ち立ち、熱電気議気効果

に関する情報をも与える。

(120) 

3.1.2 例 :ABリング干渉計

この節では揺らぎの定理 (120)を相互作用の無い二重量子ドット AB干渉計を例とし

て示す。 3.3館で Kelvin-Onsager関係式のような捷利な書き換えを非繰形領域に拡張

するが、その拡張は相互作用がある場合にも一般に或り立つ。キュムラント生成関数は

Schwinger-Keldyshの方法を用いて実時間の経路積分の計算をすることによって得ちれ

る[61，106， 107]0式(113)の計算は、はじめに電極の自由度について積分をして量子ドッ

トに関する有効問題に落としたあと、次にトンネル項について級数展開をした後に定常状

A
Y
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L R 
三 二=畠 .+二 畠A.皿…..一目

t幼9 -ig(U町) t扮ザ9が(卯O了i必乏L t扮9 79(O町)曹t必£R t扮9 
図15 Dyson方程式の模式留。 ig(O)が裸のドットの Green関数。電極にトンネルし

て戻ってくる効果を自己エネルギーとして含んだものがドットの非平衡Green関数設

になる。

態という条件下で級数をまとめあげることにより実行できる。具体的な計算を付録付録E

に示すむ計算を行うと、ヂの解析的な表式が得られる:

(121) 
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ドットの位量と Keldysh空間の添字

ドットの非平復Green関数

これを Dyson

ここでg(ω)はドットの非平衡G主een関数であり、
を持つため、ドットの準金数 x2の大きさの行列で表せる c

g(ω)は電極の効果を自己エネルギーとして含む司 2端子の場合について、

方程式の形で図示したものを菌3.1.2に示す。

非平衡Green関数の逆行売の Keldysh空間における行列要素は

(122) [g(ωf11j =ω〆ーム〆

であり、 1[3= diag(l， -1)はKeldysh空間に作用するパウリ行列であるむ自己エネルギー

乙ij(ω)は電極の電子について積分することにより得られ、電極のバンド揺が無担大の極
限において

(123) 

(124) 

i zfj(ω) エ;;(ω)¥ 
trij(ω)=i l 〔エ号戸;(いωω叫) 工L可;(い糾ω吋)J' 

号胃町7戸拘削(いωω)片=一ifι心叫川E巳じ九叶T万吋イiりベjイ(~ 一f い
工号Z7(い糾ω吋)= 士ifrijfr:l:(いωαω吋)今)exp土i(Xhr汀rω +x心かωεぴdr) ) (125) 

トンネル結合の強度はエネルギーに依存しないと仮定し、次のように書のように書ける G

(126) frij = 2π工ω
ける:

(127) 

アェルミ及び、ホール分布は

_hC:=(ω〉=1

-220-

以降では f1ij= f2ij = fとする。
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。。

。

二重ドット ABリングの透過躍率。横軸がエネルギーω、縦軸が磁束中を表す。堕 16

ここでfい)= 1 -fr-(ω)である。 Green関数の逆行売の行列式は

detg(ωr1 = 1 +工(ei(Xh戸川一ω 叫 -1)
xft(ω) fk-(ω)T(ω;B) 

と書ける。

(128) 

(129) 

と書け、透過確率は次のように書ける:

月 ;B) = 4 [い一山2;÷6dd;!
/{l(E-wf-ぽY+内 4;+2E2
X [di1 sベ÷伝一件+COS2 ;)]} 

ここでE=(ε1+む)/2、るε=(ε1一台)/2とおいた。良く知られているよう ζ、相互f乍用

が無いため透過確率は磁場の偶関数となる。透過確率のグラフを図3.1.2に示す。

キュムラントの生成関数F(X)が求まったため、電流・熱流の高次のキュムラントを求

めることが出来る。透過謹率T(ω;B)には計数場は含まれていないため、微分に捺して

つ中つ山
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式 128の右辺の指数の計数場に著目すれば十分であち、計算を容易にすることが出来る。

部えば、計数場について一指微分をすることにより電流・熱流は

ω =J ま釘針[レ肘f斤仰刊J日凶(い例ω叫)f2-引刊(いωω吋)ト一z引糾判い糾附ω吋)万引刊(い糾叫ω吋〉ヰ]r引叩刊(い似ω叫;札 (130) 

伽 =I ま与剖ωぺ[折斤仰(い川ω
となる o fr+(いω)= 1一fr-ア(ω叫)に注意すれば、これらの式は Landauer型であることが分か
る。また、特性関数の規格化条件により計数場を Oとすると対数の中身は 1になること

を用いると計算が楽である。さらに、二階以上の微分を行うことによりノイズ等の高次の

キュムラントも計算できる。電流と熱流のノイズ及び相関は、

弘刷υω)=J 去剖([折斤仰刊(い糾附ω叫)山 + f{引仰判(いω附附ω吋州)げばf瓦fい糾叫)]和l
一寸[斤(いωω叫)f;幻(ヤω吋)ト一z引(いω吋)万(いω)]r2(似ω叫;B刈Bめ叫)冷)， ロ32)

<<弘〉〉= fb(lff (ω)山 +叫叩万引(附ω
一[肘y斤t(いωω叫)五幻(いωω吋)ト一z引(ω叫)万(いω吋)オ]ナ戸2汽切切(い似ω叫;B劫刈Bめ叫)リ)， (133) 

山 )= J ま争ωdぺ2刊([ft(い附ω
一寸[斤(ω吟〉五引(い糾ω吋)ト一z引(いωω叫)万(いω叫)]r戸2汽切切(い似ω叫;B助功)リ) (♂臼m3誕4引) 

として得られる。

式(128)の形辻 Levitov-Lesovikの公式の形であり、この表式において被積分関数の二

つの項

exp [i (Xc十ωXh)]ft (ω)f; (ω)r(ω; B) 

と

exp [-i (Xc +ωXh)] 12+ (ω) 11-(ω)r(ω;B) 

を入れ替えて、ゐ→ -Xα+i月αと置き換えることにより、式 (116)が確かに成り立って

いることを容易に見て取ることが出来る。この変換により、ブエルミ分布関数とホールの

分布関数が入れ菩わる。さらに、 r(ω，B)= r(ωFーめのように磁場iこついての偶関数で

あることを用いれば、二端子二重ドット AB干渉計におけるキュムラント生成関数に関す

る時間反転対称性(116)が成り立っていることが穫認できる。

フ】つ中つム
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図17 (a)二端子二重量子ドット ABワングのエントロビー生成率の確率分布の対数。

透過確率が磁場の{再開数なので、議場の符号を変えた二つの確率分布は一致する。点

A， Bはんの大きさが等しく符号が逆者二点の組。このような組を取り、確率分存の

比を作ることで揺ちぎの定理を確認できる。(b)揺らぎの定理 (120)のデモンストレー

ション。ノミラメタ:B = O，f' = 0， dε= f，戸1= 2f，μ2 = -2f， T1 = 3f， T2 = f. 
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国 17(a)はエントロピー生成率の確率分右の対数を示したものである。横軸はエント

ロビー生成率の平均誼 (~S) で規格化しである。系が定常状態にあるため、エントロビー

生成率の平均値は正である。しかし、エントロゼ一生成が負になるような過程が生じる

確率も有限に穿在することが見て寂れる。図 17(b)は揺らぎの定理を示した図である。

式 (120)の左辺をエントロゼ一生成率の関数として表すと、系のパラメタによらず額きは

正確に 1であり、揺ちぎの定理は常に成り立っている。

3.2 拡張Onsager関様式

3.2.1 一般の場合

この節では、電流と熱流の非隷形輪送孫数に関する普遍的会関係式を示す。キュムラン

トの生成関数を計数場について数分することによりキュムラントが得られる。倒えば、 1

階の微分は涜れについての平均信を与え、 2階の徴分はノイズを与える:

δヂ(0，0;B) 
((Ic)) = -~ ~ 

びIXc

Jヂ(0，0;町
長Lι))= 

(135) 

(136) 

非線形の輸送係数はキュムラントを親和力について展開してものとして定義される:

1- 1， a11 +12 ((I~l Jb〉〉
LFf2(B〉=7E7
q月 rl'耳l1rl'河l2

究ε=.7{h=O

(137) 

便利のため、輸送語数とキュムラント生成関数を磁場について対称化/反対格化する:

九 (Xα)=デ(Xa，B) :tヂ(Xa，-B)， 

Lff叶 B)=L112(B)土Lff(-B)

(138) 

(139) 

式 (116)から、対称乞/反対称化したキュムラント生成関数iこ関する時間反転対称性の式

が得られる:

デ~(Xα) = :tr~ (-Xα+ i:;亮α). (140) 

この等式の両辺を親和力と計数場がOの周りでテイラー展開して係数を比較することで、

輸送係数の聞のー殺の関係式を得る:

弘=士SLotJ)(;:)(-1円

A
せっ“つμ



量子ドットに長ける熱電効果と揺らぎの定理

;jll +12 ak1 +k2 
この関係式は式 140の両辺に を作用させることを得ることも出来

占ヌ?祝tdidIδi~2
る。二項係数とそこに表れる n1，.n2についての和は、親和力についての微分が関数ri:.そ
のものか、引数の-xα+i.河αにかかるかについての場合の数に由来している。
これらの関様式は N= k1 + k2 + h + bの等しい項の関の関係式となっている。 N=2
の関係式は線形応答におけるよく知られた関係式となる:

L認(B)= 2Lî~ (B) ， 
Lij(B〉=2L31(B)F

L~Ö (B) = LÖ~ (-B) ， 
Li~ (B) = Lî~ (-B)，. 

L8i (B) = Lgi (-B). 

(142) 

(143) 

(144) 

(145) 

(146) 

式 (142)は電荷揺らぎに関する揺動散逸定理であ号、式 (143)は熱揺らぎに関する揺動散

逸定理である [20]0式 (144)ー(146)はOnsagerの関様式である。 Nと3の式は非線形輸送

係数に関する関保式である。 N=3に対する式は

L~~ ， = L~~ 10，+ --'-'20，-トF

L~~ ， = L~~ ， = 2L~? ， - L~? 10，+ --'-'20，+ -............11，+ """'01，+' 

L~~ ， = L~~ ， = 2L9~ ， - L?~ 01，+ -""'02パー 11，+ L..J10パーF

L~~ ， = L~~ 01，十 02，+'
L30=L03=OF 00，+ -"""00，十

LZ，-=Lii-/3=LZ-/6y 

L~9 = L~~ + 2L~? 01，-- L..J20，-. ...........，11，-1 

L9~ = L~~ + 2L9~ 10，-- .L..J02，- • ...........，11，-1 

Lii-=L31-/3=LSFー/6

(147) 

(148) 

(149) 

(150) 

(151) 

(152) 

(153) 

(154) 

(155) 

である。非隷形輪送係数日は実験にかかる量との関採が自明では無いため、徴分コンダ

クタンスなどの良く用いられる量との対応を付録付録Fに書いた。

似たような関係式を導いた倒として、分布関数の局所詳粧釣り合いの形の揺らぎの定理

かち出発して Onsagerの椙反関係に限り非線形領域に拡張するという仕事が文献 [108]

でなされている。流れの分布関数そのものと杷反関祭の関係を示しているため興味深い

が、磁場を含んでいないこと、高次のキュムラントについては触れられていないこと、分

布関数を既知とした計算になっていることなどが、上での関係式の導出と異なっている。

F
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国 18 電流と熱流の輪送係数のAB援動を示す。横軸は議束である。 (a)線形輪送係数

(N = 2)， (b)非線形輪送捺数(N= 3)パラメタ:E = f，δε= 0， T1 = 3f， T2 = f. 

3.2.2 部 :ABリング干渉計

次に二端子二重ドット ABリング干渉討を用いて電流の熱流の非隷形輪送係数の間の関

係式を穫認する。国18(a)は隷形輸送係数(N= 2)のAB振動であり、電流及び熱涜の揺
動散逸定理と Onsagerの相反定理が成り立つことを示している。相互作用が無い系では、

キュムラント生成関数は常に磁場について偶関数となるため、定義より非線形輪送係数の

反対称成分 L_誌消える。非議形輸送係数における関係式のうち、特に式 (147)と(149)

は非自明でかつ測定がしやすい量だと思われるむ式 (147)は電流ノイズの線形応答と電流

の非隷形志答の関祭式であり、式 (149)は電流と熱流の非線形な志答と椙関の聞の関係式

である口国昭和)は式 (147)と(149)が確かに成り立っていることを示している。

3.3 非線形Kelvin・Onsager関係式

Kelvin-Onsager の関係式を用いることで、線形~答額域において熱流を潤定すること

なしに Peltier係数を得ることが出来た。この節ではこれを非議形領域に拡張する。まず、

Peltier係数の非緩形領域における請正項を得るために熱流を親和力で展開する:

ι=Lij月c+LZ冗~/2+・ F (156) 

ここに現れる非線形の輸送係数LZ(n>1)が常に電流やそのキュムラントの輸送係数

日;?で書き換えることが出来ることが重要である。熱流の非隷形輪送採数に関する拡張

po 
つムつω
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Onsagerの関係式 (141)において、 k1= if 11 = N -i， k2 = 0， h = 1， nl = j -iと置くと、

N 

LL-iL=土工Mij(LL-jL-LL-jL) (157) 

となる。ここでM は上三角行列であちその行列要素は次のようになるD

とるみでhv 
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(159) 

となる。また、簡単な計算lこよりこれらの要素は工jMijMjk=δ誌を満たすことが分かる。

したがって、式(157)の再辺にMijの逆行列をかけて、電流の次数を Oに量き、 qL=0

を用いると、熱流のソースードレイン電圧のN次の応答の一般的な表式を得る:

N 

L仏土=平工MOA-ι- (160) 

この表式により、亘接の溺定が難しい熱流に関する輸送係数を、電流に関する輸送係数に

書き換えることが出来ることが分かる。式(160)において N=lまたは N=2とすると、

L~5(B) = L6~( -B)， 

L~6(B) = 2Lî~( -B) -L~~( -B). 

(161) 

(162) 

式 (160)により、 Peltier径数の非線形捕正項が得られる由展開式

Ic = Ligヌc÷LZL考12十一- (163) 

を用いて、親和力3{cを式(156)から消去すると、 Peltier係数(1)を電流で展開した式が

得ちれる:

日=目的+口(2)Ic +・・・. (164) 

線形項日(1)に式 (161)を用いることにより通常のKelvin-Onsager関保式が再現される:

L~~(B) L~~( -B) 
日(1)= -1与一=-U1 '一一 =T5TP( -B). (165) 
Lig(B) Lig(B) 

司
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非線形補正項辻一般に複雑になり、線形の場合iこ存在したような単純な相反関係は無い。

例えば、二次の補正項は

L~6(B) (L~6(B) L~8(B) ) 
日(2)= ~1 ド一一一一I (166) 
2Li8(B)2 ¥ L~6(B) Lig(B) J 

となる。ここで辻二次までの具体的な橋正項の形を示したが、必要であれば任意の次数に

おいて補正項の具捧的な形を同様に求めることが出来る。ここで揺らぎの定理から導かれ

る式 (162)を用いることで、これらの祷正項を熱流iこ関する輪送語数を用いない形に書き

直すことが出来る:

日(2) STP(-B) I L~g(B) L11(-B)-2L!?(-B)¥ 
{一一一+ j. (167) 

T 2 ¥Li8(B)2' Li8(B)L6~( -B) J 

補正項は電流の非線形輸送保数Li;とL話、電流と電流ノイズの熱に関する親和力九の

1次の応答L;?とL!?、そして電流のヌcと九に関する非隷形志答L!?で書き換えるこ

とが出来たc 以上の議論において展開の次数などに制摂は加えていないため、同様の議論

が任意の次数で成立する。つまり、非線形Peltier棒数の測定において、熱流を溺定する

必要法無いと言える。式 (167)は非線形領域における Peltier係数を電気的な量だけで与

えるという意味でKelvin-Onsage玄関係式の拡張と考えることが出来る。

4 まとめと展望

4.1 まとめ

磁場下における熱電気的な輪送に関する量子販の揺ちぎの定理について論じた。量子的

会コヒーレンスの効果は完全計数統計を用いることにより完全に取り込まれている。揺ら

ぎの定理より、熱及び電気的な輪送に関する Onsagerの関係式の拡張、つまり電涜と熱流

に関する輸送採数の普遍的な関係式を得たc これちの関係式が成り立つことを二靖子二重

ドット ABリング干渉計を例として示した。拡張。nsager関採式は 2.1簡で示したよう

な相互作用を含む一般の系で成り立つが、本研究で誌これを非緩形熱電効果iこ適用した。

拡張Onsager関努式を用いることで鴻定の難しい熱流をより測定のしやすい量に書き換

えることが出来ることが、これらの関係式を用いる利点、である。主たる結果として特に

Peltier係数について議論し、 Kelvin-Onsager関保式の非線形補正項の形を求め、それら

を測定の比較的容易な電流及び、電流のキュムラントで書き表したむこの書き換えが本研究

の主な結果であり、非線形熱電効果の実験的/理論的研究に役立てられると期待される。

。。つ臼つω
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4.2 今設の課題及び展望

これまでの研究では揺らぎの定理を 2端子系の熱電効果に適用したが、伝導に寄与する

電子関の相互作用は無視していた。この場合、常iこ非議形輸送採数は磁場について対称に

なるが、椙互作用のある系を考えれば輸送係数に反対称成分が現れる。最近、揺らぎの定

理との関連で時間反転に対して反対称な成分は興味が持たれており、電子関相互作用が反

対称成合にどのような影響を与えるかほ興味深い。量子販の揺らぎの定理は相互作用があ

る系でも存在するため、この影響を謁べることが出来ると考えられる。

クーロン相互作用やフォノンの影響について調べることも重要であるむ先行研究とし

て、非隷形領域における輪送係数の磁場に対する反対称成分の大きさがクーロン相互作用

の大きさに比椀することが示されている [18]0また、非弾性散乱や位相緩和の起諒として

も重要な電子フォノン相互作用は電子のコヒーレンスに大きな影響を与える。環境との相

互作用やバイアスの効果が輪送係数の反対称成分について与える影響についての手唆的な

研究もあり [109]、これらを箭撤する立場からの研究が必要であると考える。

また、熱電気スピン効果とも呼ぶべき交差効果が最近調べられている。例えば、熱誘起

のスゼン圧が発生するスピン Seebeck効果[110]などである。本研究で熱電気輸送係数

を議論したが、それと同様にして熱電気スピン効果の輪送保数も論じることが出来ると期

持される。スピン流が絡む現象は特にスピン軌道相互作用が絡む場合に多く議論されてい

るため、具体的な許算はスピン軌道相互作用を取り入れて行うことになる。また、スピン

流にはスピンホール効果で、生じるような非散逸な流れと、スピン注入で生じるような散逸

を伴う流れとに分類される。特に後者を扱う場合iこはやはり環境による相互作用の影響を

調べる必要があると考えられる。

さらに、熱電効果及び非平衡の遷多過程に関保するものとして電流・熱流の整流作用や

電荷・熱ポンプも調べられている c 揺ちぎの定理は非平欝仕事定理である Jarzynski等式

を導くが、量子揺らぎの定理からも司様に仕事定理を導き一般に緩和過程を含むポンプに

対する知見を与えることは、基礎的・実用的に脊用である。

いずれの場合にも、揺らぎの定理かち意味のある稽報を捨出してメソスコピック系に役

立て、メゾスコピック系を制御性のよい理想的な舞台として揺らぎの定理をはじめとする

非平衡物理の理解を深めることが重要であると考える 9
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付録A Keldysh形式の関係式

有用な関係式としてと Langrethの定理と揺動散逸定理を紹介する c 詳しい言十算は

[65，6吋を参照されたい。

• Langrethの定理 Langrethの定理は閣時間経路の Green関数を実時間へ麗影するた

めの関係式である。 Keldysh空間で定義された関実時間の関数A，B， C，D， Eがあり、

である時、

C(t，t') = I dτA(乙τ)B (T， t') ， 
JC 

D (t I t') = A (t I t') B (乙t')， 
E (t， t') = A (t，. t') B (tソ)，

(168) 

(169) 

(170) 

C (t， t') = L dτlAR (t，τ)B←(τ，t') + A +一(同BA(T， t')] ， (171) 
JR -

CR(t，t') = I dTAR(t，T)BR(T，t')， (1た)
、JR

D+一 (t，t') = A +一 (t，t') B十一 (t，t') ， (173) 

DR (t， t') = A+一(t，t') BR (t， t') + AR (t， t') B+-(t， t') (174) 

+ AR (t， t') BR (t， t')， 

E+一(t，t') = A +一(t，t') B-+ (t' I t) ， (175) 

ER (t， t') = A +一(t，t') BA (tソ)+ A R (t， t') B +一 (t'，t) (176) 

などが成り立つ G ここでLはKeldysh*革路上の積分で;， kは実軸における τ=一∞か
らτ=∞までの積分である。証明は簡単で、定義式を具体的に代入することで示せる。

E揺動散逸定理 ここで言う揺動散逸定理とは、スペクトノレ関数と greaterjlesserGreen 

関数の間の関祭式である。スペクトル関数は

A(μ)  == i [CR (九ω)_ CA (い)]== i [C-+ (い )-C←(い)] (177) 

のように定義され、状態密度との関係は

p(ω) ==ι { ~~A(い)
Ln _， Ln 

また、交換関誌を用いれば和期が導ける:

1:ZAM=1 

-230ー

(178) 

(179) 



量子ドットにおける熱電効果と揺らぎの定理

greaterj1esser Green関数の定義にエネルギーと粒子数の完全系を挟んで計算し、スペク

トル関数の定義式と比べると、

G+一(えω)= if(ω)A(九ω)， 
c一+(ιω) = -i(l-f(uJ))A(k，ω) 

(180) 

(181) 

のような関係式が得ちれる a ここでf(いωω叫)= 1υ/(〆〆(か町門一づ}μ1)+ 1サ)である。 gr，倒e位rげ拘/
Green関数が揺らぎの悟報を含み、スペクトル関数が散逸の情報を含むため、「揺動散逸

定理j と呼ばれる。

付録 B 運動方程式の方法と Dyson方程式

文献[69]の運動方程式の部分の式変形を追う。電極rから流れ込む電流は

川)= -e(叫=-f(民民])
=fzpyki(α:kdi) -州向)]

(182) 

(183) 

と書ける。この相関を表すため

G5k(fj)三 i(a;k (t') di (t) ) 

GLOFtF)三 i(dj (t') ark (t)) 

(184) 

(185) 

という電極とドット間の lesserGreen関数を導入する。この Green関数を用いると電

流は

以川附昨tの)= Zト判Reベeイ(乙苧Pト仏旬凶M山沈必以d岬iパJ劫(t的川t丹)
と書ける 9 竜極とドット関の Green関数も Dyson方程式を満たし、 Langrethの公式を

用いることでlesserGreen関数についての積分方程式が得られる。

Dyson方程式を導くために電極とドット間の Green関数について考える。相互作用表

示(チルダで、表す)では

(186) 

Gi，rk (t， t')三 -i(叫滅的a;k(t')}) 

5=む{exr[十
(187) 

(188) 

q
d
 
つ/】



伊輿田英輝

と書ける c トンネル項古Tについて摂動展開する。摂動のO次の項からの寄与は無いため

/卜十忌 (_i)n+1r r 
Gi，rk (t， t') = -i ( T K ~ di (t)死去のう¥一一一I， ¥ -" I 文信 (η+1)1 IJK 

z川いい2
と書ける O さらにかすののような結約を取る必要があり、位の縮約の相手私を [...r+1

の中から選び方がn+1通りあるので、

ωr  tF ) = Z 1かかかdt仇t2以山山2メ汁出川(←村同叫一→寸i)叫)ベ(五{伊料仰川Mゐ削帥山成μrk(t仇叫tた2
ら (仇ち叫凶)(←一i川)パ(む叫{抑ぞれ(θ仇tたω2)凶4仰(t的t)}り) 

= L" J dtlGij (山市(山
(190) 

(191) 

のようにして、 Dyson方程式が導けた。ここでGij(t， t1)はドットの電子の Green関数で

あり、 grk(t1， t')誌電極の電子の Green関数である。

さらに Langrethの定理も箆えて、 lesser成分は

引 FthZL仰 ;ki咋 50Ft1)ふ(川

十 G;(tJ1)品(t1，t') ] (192) 

となる。電極の Green関数は

ι引(t仰t.t山山

d必山伽tric(t， t'仏ωW附tιがυ，t'刈t'ηrす)=訂=iB(-的矧併θ引件(←山一

(193) 

(194) 

である c さらに電極の波数についての和を電極の状態密度を用いてIdωprと書き重し、
準位の広がり幅を

山ニ叩叫trj(ωt)ιi}川町r[引dt2Er(w， t2) (195) 

つ山
内
〈
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量子ドットにおける熱電効果と揺らぎの定理

と定義する。ここで trki(t) == tri (ω)である。以上より、

2e rt _ r dw _ _ ( 
== -: I dtl Iこ::.ImTr {e-i(t-ゆ r(ωF九時.
た_1_∞ _J 2πl  

x [cく(乙h)十九(ω)CR (t， h)]} (196) 

をはドットの回右状態についてとるむ広がり幅の時間依存性を無謀する近似では tl積分

をFourier変換として実行できて、 J== (JL + JR) /2として対称化した電流は

J= 急訂f芸争壬{申[ド円印川L汁切(いω叫〉ト一F内内rR(W)いω仰ω吋)
÷ いい(ω吋)r子rL(汁(いω吋)ト一ん(いω)戸(いω叫ω吋斗)オ][ドCR(い例ω吋)ト一GぴA(いω吋斗)リ泊]) (19所阿7η ) 

となる。

付録C 特性関数の対称性

持性関数に時間反転対称性を課すことによって、次のような条件式を得ることが出来る

ことを示す:

Z ({Xcr， Xhr} ; B) = Z ({-Xcr + iAcr， -Xhr + iAhr} ; -B). (198) 

ここで、 Acr，Ahrは各揚子において定義される量で、ある二つの嬬子について差を取れば

それが親和力となる量である。特性関数について成り立つ場合、同様に流れの生成関数に

ついても成り立ち、

デ(XuXh;B)=ヂ(-Xc+ iヌc，-Xh+ iヌh;-B). (199) 

ただし、生成関数についてはここで法二端子の式を書いた。特性関数は分配関数に計数場

を含ませたものであるが、定義より演算子形式で次のような形に書くことが出来る:

z幻幻(引{Xゐぴ，X抗伽刷h耐μr};B町)= T許叶yイiレpoVteiHヂ e一出街τT叶0]ト， (ο2∞ 
v=口仰[一i枇(枇XhsHrιr+吋X白csNr凡叫r)/珂2斗]， (201) 

πexp [-sr (Hr一μrNr)]
(202) 

iri Trexp i-Fr(Hr一μrNr)]

rτexp [AhrHhr + AcrNcr] 
(203) 

iri Trexp iAhrffhr÷AcrNcrl. 

っdつ、uつω
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ここで時間反転演算子@を用いる。時間反転演算子とは、その性質が

8iθ十=-1， 

(nIOln') = (琵'180す@十i元)，
|危)=倒的

(204) 

(205) 

(206) 

のようなものである。すると、

Z ({Xcr， Xhr} ; B) = Tr叶Yイ[レpoVγ山W十teiH任担吋H
=エ(nlpoVt eiH[V2e一砧内〉

(207) 

(208) 
n 

ニエ〈琵!8(poVte肋 V2e-iHてパザiめ (209) 

=工〈針。(VeiHザ e-iHτVpo)ザiめ (210)
n 

=工〈託Ivte-iHτV2e十円十po¥免〉 (211) 

n 

= L(元IVeiHTvtPO vte一円i琵〉 (212) 

n 

となる。ただし (211)式で 8，Stで挟まれた部分を時間反転変換し、 (212)式で対角和の

中身を巡回的iこ冒した。よって、

γ十poV十→ VZF

V2→V
十poVt

(213) 

(214) 

となるような変換を Xの Xhr~こ行えば元の式と形が同じになる。ここで、 α = c，hとして

伊(Xar)= -Xar + iAαT (215) 

とするような変換pを考える c すると、

伊(V2)= IT叫 [-i(cp (Xhr) Hr +仰 cr)Nr)] (216) 
r 

=ITV:叫 [AhrHr+A川 (217) 
y 

=V十poV十 (218) 

となる。伊(伊(Xar))= Xarで、あるから、伊(Vtpo vt) = V2も言える。 iめは時間反転した
状態であることかち、磁場Bをひっくち返して -Bとすることを用いて、題意の条件式が

示せた。

4
 

円

Jつ中



量子ドットにおける熱電効果と揺らぎの定理

付録D 熱力学第二法則や線形応答の式の導出

揺らぎの定理からの情報の引き出し方の例として、エントロビー生成率の平均値が正で

あるという意味の熱力学第二法賠及び電流と熱流の線形応答領域における揺動散逸定理を

導出する。

揺らぎの定理を

P (-ls) = P (Is) e-Is (219) 

と書く。再辺績分して指数の凸牲を用いると

1 = (e-IS)訂-ω (220) 

両辺の指数を取り、 -1をかけると、

くIs}ミo (221) 

となワ、エントロビー生成率の平均値が正であることが言えた。

次に揺動散逸定理を示すo 1 = (e-IS)の右辺を展開して (ls)rv Aを用いる。ここでA
は親和力の大きさとする:

1 = 1 一 仙 ;ぷ封知知(や特仲l号功:訪)+0いv例3つ) ρ 

エントロピ一流を Iらs= Ac1c +Aん111，ι11と書くと、

AんCパc(Ic仏仙1cε

と主る O 両辺をA7もしくはAiで割ったものは

{Ic} ， Ah IT ¥ _ 1 (1 r2¥ ， A~ lu¥ . 2Ah /T T J 
一一÷一τ仏>= ~ I (I~)十一(It) +一一(IcωI+O(A)， (224) Ac ' A~ \~nl -2l \~c 1 ' A~ \~hl ' Aε!  

A.c IT  ¥ • (ι) __ 1 ( A~ I r2 ¥ • I r2 ¥ • 2Ac I T T J -t〈L〉÷一=~ I ~ (1~ ) + (It) + A~" (1c1h) I + 0 (A) (225) A~ ¥LC/ • All -2 ~ A~ ¥LC 1 . ¥'-111 . Ah \'-c~nl) 

となる。 Ah→0としてから Ac→0、ないしはその逆を行うことにより、

n

u

n

u

 

A

A
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微分コンダクタンスの定義を用いて、親和力を電圧と温度差で書き産すと、

Gv = : (1;)1 ， 
L ¥ -1 IV=O 

7'2 I 

GT = -=:::-(出i
L ¥ "1 IL1T=O 

(228) 

(229) 

のように、電流と熱流の揺動散逸定理が得られた。

付録 E ABリングの生成関数の計算

生成関数を求めるために、部定時間 τが大きくて定常状態と見なせる場合の特性関数を

計算する。電極とドットからなるモデ、Jvの作用は、電極・ドット内の竜子;こ対応するグラ

スマン数をそれぞれarkJa;kl d， d* (γ= L，R) と置〈と、

5 [arわらd，d*]= L_ dt[ L a;k (t) (idt -ωark (t) + (230) 
..JKτ.k 

工d;(時(idt-ω前)+エ(Vr叫 (t)dl j (t) + h.c.) ] 

であり、電極の電子のグラスマン数をドットの電子の外源と患えばKadanoff-Baym経路

上で、電極の電子についての積分が箆単に出来て、

Seff [d，d*] = ) J I ， dtd* (t) (iδt一向)d (t) -， dtdt' d券 (t)I:d (t， t') d (t) I (231) 
-J-' lJK JK J 

という有効作用が得られる。ここで、エ~(t， t')は計数場込みのドットの自己エネルギーで、

あり、電極rの波数k電子の Green関数を grkと表記すると、

ェ~(t， t') = L L eIx吋 (232) 

と書ける。ただし、 X(t)は計数場の部分を代表して書いていて、 X(t)= (Xεr+εrkXhr) 12 
のように書ける。特性関数はこの有効作用を用いて

z[x] = J D[d'，向(均附 (233) 

円

h
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量子ドットにおける熱電効果と揺らぎの定理

と書ける。 Zd= det (igd)-l辻有効存用を用いて計算したドットの分配関数であり、規格
化の役割を果たす。特性関数の対数を計算すると、

ret ((igd)-l + i'L川
I (234) 

d叫g;;l) J 
= Tr[ln(l-gd'L~)] (235) 

=-Zju[(叫 f] (236) 

三工lnZ(匁) (237) 
n 

となる。この各次数において実時間軸に射影してから Keldysh田転及び Fourier変換

をし、測定時間 τが十分大きいとして計算し、再び対数としてまとめなおす。具体的に

η=1の場合の計算を行う:

lnZ(l) = -Tr (gd'L~) (238) 

= -， dtdt' gd (t， t')号(tソ) (239) 
JC 

r rdωdω， rτ12 = _ I I ~LU ー~ I dtdt' e-iuJ(t-t') eiw'(tイ )x
J J Lπ4π J-τ12 

Tr[gd(ω)τ勾 (ω')'[1] . (240) 

ここで、 t_，t' :積分を行った出て来た部分は、 τ→∞り極限で

土m竿→る(ω)I 
τu) L 

(土m竺t→工o(ω)
τω 2 J 2π 

(241) 

(242) 

となることを用いると、

lnZ(ι 一会fd釦M叩ωd仙Tr叶咋rイ[gdμ抑gd(UJ)い糾ω吋)片τ叫1よ主号;山 1] ο 

とまとめることが出来る G 高次の項についても同様であり、級数を対数の形にまとめ直

すと、

lnZ=会fん附[τoーがω)叫山1]
h(g;;l (ω) 一 τ1f.~(ω')'[1) 

吋g;;l(ω))

(244) 

一一 (245) 

門
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となる。これによっ、生成関数デの解析的な表式が得られた。あと誌好きな表示に回転

をして、ドットの準位、スピン、 Keldysh空間のインデックスを持った gd，乙;を代入し

て計算すれば良いc

付録 F 実験との対応のためのノート

輸送係数の間の関係式は原理的には実験で確認出来るが、実際の実験で輯僧出来るのは

親和力そのものではなく、温度T.温度差llT.電圧 Vなどである。そのため、親和力に

対する応答で誌なく、温度差及び電圧に対する応答として書き宣す。ここでは、非線形輸

送係数L212に当たるものとして非隷形叩ける微分コンダクタンスを

(246) 

また、輸送係数の場合と同様に議場について対稔化/反対称化する:

G112F土(B)=G112(B)土Gば2(-B) (247) 

親和力についての微分と電圧・湿度差についての微分は

δI _ a I 
δヌc1究ε=九 =0- L avlv=o，llT=o' 

δ| 一中2 a I 
δ3[11 l:llc=九 =0 ~ allT IV=O，llT=O 

と関係付けられるので、非主泉形コンダクタンスと輸送捺数の関係は、

G Trf (但B) = L tげf(担問Bめ)T-一十l

となるむ具体的な関係式をいくつか再掲すると、

c~g (B) = 2TCig (B) ， 
TGE(B)=T2cli(-B)F 

7GiL=T2C10 

(248) 

(249) 

(250) 

(251) 

(252) 

(253) 

のようになる。

ここでは単位系として克 =e = kB = 1を用いていた。電流の次元は、 Ic= [e/s] = 
[J. e/J・s]= [f. e/h]のようになる。ここで適当なエネルギースケールとして Eを導入
したむ量子ドットのような系では rとして準位の広がり幅などをとればよい。同様に

Qo 
q
d
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量子ドットにおける熱電効果と揺ちぎの定理

してι=[r2/h]、v= [問、 T= [r /kB]となるため、ノイズやキユムラントの定義辻
Id倒的δ1(0)のようになっていることに注意すれば、非緩形コンダクタンスの次元を持
つ典型的な量は

rk1 + 2k2 -11 -12 ek1 +たど2
Gげ= (254) 

と求まる。これを用いて非禄形コンダクタンスをGi';=giie切のように規格化すれば、
関係式は

お;(B)=?叫 (B)I 
~r2 ~r2 

ztTdl(B)= すT2g6~(-B) I 
，..，3r3 ，..，3r3 

こすTdL=こすFdlF÷

(255) 

(256) 

(257) 

のように書き直すことが出来る。温度はrでスケーんしたc
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