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物質の状態(磁性、格子ひずみなど

光を当てることで、物質の状態を変化させる
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光誘起相転移現象

この光誘起ダイナミクス
注目する



単一軌道系と多軌道系

多軌道系
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軌道1

軌道2

単一軌道系

単一軌道系から多軌道系へ

問題の複雑化・計算の大規模化

原子・分子



LaVO3における光誘起現象



LaVO3

基礎物性

La V O

• ペロブスカイト構

光誘起現象
• モット絶縁体

光学ギャップ ~ 
光キャリア生成に

 よる反射率増大

• 軌道縮退 S. Tomimoto et al., Phys.Rev.B 68, 035106 ( 2003)
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LaVO3における軌道縮退

電子状態
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dxy

dzx

dyz

V3+ V3+
• スピン
• 軌道

H. Sawada et al. Phys. Rev. B 53, 12742 (1996)

c 軸

ギャッ

2軌道が縮退

それぞ
秩序化

スピン: C型AF(T N = 143K)
軌道: G型AF(T o = 141K)

P. Bordet et al., J. Solid State Chem. 106, 253 (1993)
V. G. Zubkov et al., Sov. Phys. Solid State 15, 1079 
(1973)

どちらに電子が
存在してもよい



ハミルトニアン
2バンド 軌道縮退ハバード模型
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数値対角化(Lanczos法)による解析



光学伝導度

定義
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数値計算

をLanczos法で計算
行列要素 エネルギー



1次元系(光学伝導度)
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LaVO3 との比較
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U/t~10, J/t~1 のオーダー

Spin: C型AF (c軸方向には

1次元系U’-J相図
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実験 理論

ひとまずferro相と比較
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低エネルギー領域の増大
光学ギャップより上の成分の減 再



3次元系(2x2x2クラスタ-)の計算
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σ(ω) (//,⊥z軸) 実験結果
S. Miyasaka et al. J. Phys. Soc. Jpn. 71, 2086 (2002)
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(EDO-TTF)2 PF6における光誘起ダイナミクス



(EDO-TTF)2 PF6

• すべての分子が+0.5価
• 金属的

[Chollet et al., Science 307, 86 (2005).]

Low Temperature PhaseHigh Temperature Phase

Tc= 278 K

• ( +1  0  0  +1 )の電荷秩序
• 絶縁体



Reflectivity and ΔR/R

[Drozdova et al., Phys. Rev. B 70,75107 (2004) ]

Static reflectivities Reflectivity changes at 0, 3, 150 ps

Charge transfer band
[D+D+D0D0] =>[D+D0D+D0]

Intra-molecular

Charge transfer band 
[D+D+D0D0] =>[D2+D0D0D0]

• 光誘起金属絶縁体転移
• コヒーレント振動

C=C 振動モード
～1500cm -1



2軌道系(HOMO+LUMO)

LUMO

HOMO

t01
t12 t23

t30

t01
t12 t23

t30

鎖方向(EDO-TTF分子の積層方向)

HOMO 
LUMO 
gap

electron

(EDO-TTF) 0 (EDO-TTF) 0

(EDO-TTF) +1 (EDO-TTF) +1

電子の飛び移りは HOMO-HOMO間, LUMO-LUMO間のみ



時間発展

Δ=HOMO-LUMO gap ~ 1.8eV

A(t):     pump光を与えるベクトルポテンシャル

XHL : 遷移双極子モーメント

HOMO-LUMO間電荷移動

シュレディンガー方程式

2軌道ホルシュタイン・ハバード模型

時間発展

テイラー展開による
数値解法

k



計算結果(C=C振動と光学応答)
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ω σ(ω)の時間依存性
• 光学応答における振動(周期~5)が確認できる
• C=C振動と周期等が一致
• HOMO-LUMOギャップに相当するエネルギー領

 域で顕著な振動

実効的なHOMO-LUMOギャップが
C=C振動による変調を受ける

電子フォノン相互作用



まとめ
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• LaVO 3

•より現実に即した自由度の取り込み

強相関電子系の光誘起ダイナミクス

• (EDO-TTF)2 PF 6

今後の発展

•光誘起現象の初期課程から準安定状態にいたる、より

 長い時間スケールのダイナミクス

LaVO 3 におけるdxy 軌道, Jahn-Tellerフォノン

量子古典ハイブリッド型数値解析

単一軌道系から多軌道系へ
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