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1次 元強相関電子系は、電子相関効果 に由来する高温超伝 導、巨大な非線形 光学感受 率、光誘

起相転移などの様々な特異 な性 質を持つ。半充填の1次 元強相 関電子 系は、バンド理論に基づ けば

金 属になるが、強い同一サイト内のクーロン相互作用のために電子は各サイトに局在し絶縁体 となる。

これをモット絶縁 体と呼ぶ。1次 元モット絶縁体 にお いては、スピンと電荷 の 自由度の分離 の結果、荷

電キャリヤはスピンを持たないホロンとダブロンというスピンを持 たない特異な準粒 子 になる。光励起さ

れた1次 元モット絶縁体 において超高速緩 和が観測 されているが、その起源 は明らかになっていない。

1次 元モット絶縁 体においてはスピンと電荷の分離がほぼ成 立しているので、スピン緩 和以外 の電子

緩和を調 べることが重 要となる。 超 高速緩 和を支配する重要な物理現 象としてはオージェ過 程が考

えられるが、従来 の摂動論 による解 析が適用できない強相 関電子 系におけるオージェ過程の研 究は

これ まで殆ど行 われなかった。

本論文 では、同一サイト上、および近接 サイト間のクーロン相互 作用を取 り入れたPariser－

Parr－Popleモ デルを用いて1次 元強相 関電子 系のオージェ過程 にっいて解析 を行った。基底状態

を数値 的に求 め、パルス光を照射 した場合の波動関数の時間発 展を数値的 に厳密 に解 いた。このよ

うにして求めた時間発展解から、光励起状態 における、スピン間相互作用エネルギーEss、 同一サイト

上 （近接 サイト間）クーロン相互 作用エネルギーEu（Ev） 、運動エネルギーEKの 各期待値 、およびホ

ロン・ダブロン対がn個 ある確 率W。 の時間変 化を解析 し、光励起状態 の生成と緩 和過程を調べた。ま

ず、弱励起 にお ける解析結果 にっいて述べる。Ess、Eu、Ev、EKな どの時間変化 はクーロンパラメータ

ーに強く依 存し、急激な変化は極めて狭 いパ ラメーター領域 にのみ見られ、時 間の経過 とともにWlが

増 加し、W。（＞2）が減少していることが分かった。励起 光が弱 い極 限では、Wr，の変化 率がホロン・ダブ

ロン対の個 数の2乗 に比例することから、緩和過程 は2個 のホロン・ダブロン対が1個 のホロン・ダブロ

ン対 に崩壊するオージェ過程 によるものであることが明らかにされた。更に、強励 起の場合 は、Essの

増加 率は弱励 起の場合よりも顕著に大きくなることが分かった。これ は、1次 元系 においても強励起 に

よってスピン・電荷結合 が誘起されていることを示 しており、それ によるスピン緩 和は光誘 起金 属相に

特 有のものである。しかし、Euの 減少や、EKとEvの 増加 はEssの 増加 よりも大きく、強励起の場合でも、

1次 元強相 関電子系の光励 起状態の緩 和機構 としては、電荷 自由度 の緩和がスピン自由度の緩和

よりも重要であることが示 された。

以 上述 べたように、本研究 により、1次 元モット絶縁体 における光励 起状態のオージェ緩 和現象が

厳密 な数値解析 により初 めて理 論的に明 らかにされた。
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1次 元強相関電子系 とは、電 子の運動が1次 元のみ に制限 され てお り、電子間に強 いクー ロン

相互 作用が働 く物 質であ る。これ らの物 質は、多数の電子の強 い電子相 関効 果に由来 して 、巨大

かっ超 高速な非線形光学効果 や光誘起相転移 な どの特異 な性質 を持つ。エネル ギーバ ン ド幅 より

も大きな同一サイ ト上 クー ロン相互作用 を もつ電子 系は、バ ン ド理論 に基づけ ば金属 的になる半

充填 の場合 で も、電子 は各サイ トに局在 し絶縁体 となる （モ ッ ト絶縁体 ）。’ そ こでの電荷 キャ

リアは、通常の半導体 のホール と電子 とは根 本的に異な るス ピンを持た ないホ ロン （非 占有 サイ

ト） とダブ ロン （2重 占有サイ ト） と呼ばれ る準粒 子であ るため に、未 だ見解 明な多様で新奇 な

物性 を発現 する。特 に、光励起状態 の超 高速緩和現象の解 明は、基礎 物性的 にも、また将来 の光

デバ イスのための物質 開発 の指針 を確 立す るために も欠 かす こ とができない。

本研究 は、1次 元強相関電子系 にお いて共通 に見 出 され ている光励 起状態の超高速緩和現象 の

発 現機構 を、強 い クー ロン相互作用 によって もた らされ るオー ジェ過程 に着 目す るこ とによ り理

論 的 に明 らかにす る ことを目的 と してい る。解析 には、近接サイ ト間相互 作用 を取 り入れた

Pariser－Parr－Popleモ デル を用 いた。基底状態 を数値 的に厳密 に求め、基底状態 にパル ス光を

照射 した場合の波動 関数 の時間発展 を数値 的 に厳密 に解 き、光励 起状態 にお ける、ス ピン間相互

作用エネル ギー 、同一サイ トクー ロン相互 作用エ ネル ギー、近接 サイ ト間 クー ロン相互作用エネ

ル ギー、運動エ ネル ギーの各期待値、お よびホ ロン ・ダ ブ ロン対 がn個 ある量子重みの時間変化

を求めた。それ を基 に、光励 起状態の生成 、緩和過程 を調べた。特 に、緩和過 程の同一サイ トク

ー ロン相互作用エネル ギーU依 存性 と、最近接 サイ ト間 クー ロン相互作用エネル ギーV依 存性

を詳細に解析 した。

まず弱励起 にお ける解析結果 につ いて述 べ る。各エネル ギーの時間変化は、有 限サイズ効果に

よ りUとVに 強 く依存す るが 、ホ ロン ・ダブ ロン対の数の量子重みの変化率 がホ ロン ・ダブ ロン

対 数の2乗 に比例す るこ とか ら、緩 和過 程はオー ジェ過程 による ものである ことが明 らかに され

た。 このオージ ェ過程は 、通 常の半導体 とは異 なる電荷 キ ャリヤ （ホ ロンとダブ ロン）が関与す

る ものであ り、従来の理論の枠組み は適用 で きない。更 に、強励起 の場合 は、ス ピン間相 互作用

エ ネル ギーの増加 率は弱励起の場合 よりも顕著に大 きくな ることが分か った。これ は、1次 元系

において も強励 起 によって光誘起金属相 に固有なス ピン・電荷結合 が誘 起 され ている ことを示 し

ている。 しか し、EUの 減少や 、EKとEVの 増加 はESSの 増加 よ りも大き く、強励起 の場合 で も、

1次 元強 相関電子系の光励起状態の緩和機構 としては、電荷 自由度 の緩和 がス ピン 自由度の緩和

よりも重 要であ ることが示 され た。

本論文 で得 られた結果 は、これ まで解 明 されていなか った低次元強相 関電子 系の光励 起状態の

高速緩和 現象において、オー ジェ過程 が重 要であ ることを厳密 な数値解析 によ り初 めて明 らかに

した ものであ り、学術的 に大 きな意義 を有 す る。 よって、審査員一 同、本 論文が博士 （理 学）の

学位論文 と して価 値があ るもの と認 めた。


