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研究成果の概要（和文）：２次元分子性結晶ET塩の電荷の異常応答の実験に動機づけられ, 量子多体効果を本質
的な要因とする電荷の不均一や特徴的な応答を理解する一般論の構築に向け, 複数の手法の発展及び開発を行う
とともに, 実験現象を解明することに成功した. 
量子モンテカルロ法における動的応答関数の計算法を提案, 横磁場イジングモデルに適用し, 周波数分散をもつ
誘電応答が本質的には臨界現象による相関長や相関時間の発散に由来することを明らかにした. ハミルトニアン
を空間変調することによってスケールフリーな物理量を求めるグランドカノニカル法で, １０サイト程度の系で
10の-3乗の誤差で熱力学極限での磁化率,比熱を得た. 

研究成果の概要（英文）：Motivated by a series of experimental studies on kappa-ET2X materials, 
showing dielectric annomaly at tempeartures lower than 50K, we made several attempts to develop 
numerical methods to precisely analyze the dynamical and finite temperature properties of quantum 
many body systems in two dimension. 
We clarified the temperature and frequency dependence of the dielectric response functions of the 
two dimensional transverse Ising model. By regarding the quantum Monte Carlo time evolutions as real
 time by not allowing cluster flips, we derived the exponential decay of relaxation function and the
 response function at the critical region of the order-disorder phase boundary, that mimics that of 
the experimental results. 
We also applied the so-called grand canonical analysis and succeeded in reproducing the temperature 
dependent static susceptibility within the accuracy of 10 to -3, even in a system as small as 10 
sites. 

研究分野：物性理論
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１．研究開始当初の背景 
 強い相互作用をする電子系（強相関電子系）
では, 複数の秩序の競合・共存を背景に,  電
子の不均一化が起こりうる. これら局所不均
一相を種に, 外場に対する異常応答, 巨大応
答を得る試みが 1990 年代から活発に行わ
れてきた. 例えば,ペロフスカイト型マンガ
ン酸化物や銅酸化物では, ナノメートルスケ
ールでの電子相ドメイン形成による不均一
化が,  強相関物性の二大金字塔である 巨大
磁気抵抗や高温超伝導の直接的発生メカニ
ズムであるという考え方が提唱されている. 
マンガン系の巨大磁気抵抗は, 競合する電荷
整列絶縁相－強磁性金属相の間のスイッチ
ング現象である. 本来,この２相は熱力学的
には高いポテンシャル障壁に隔てられ, スイ
ッチングを起こすことは困難である. しかし
系に不均一が存在すると, 微弱な電場でも, 
絶縁の弱い部分を破壊してフィラメント状
の金属相を準安定に生成し, スイッチングを
起こすことができると考えられている. こう
した不均一性は, 不純物欠陥によって有効的
に得られる. 実際, 代表的な不均一系である
リラクサー誘電体も系に化学的に欠陥を積
極的に導入した人工的な物質系であり, その
巨大誘電応答は, 欠陥を核にしたナノスケー
ルの強誘電不均一相に基づくと理解されて
いる. 研究開始の 2013 年より遡って 3 年前
から, 不純物がほぼ零の電子系である筈の２
次元有機物質で, 系に不均一な電荷のナノス
ケール構造が存在し, 非線形伝導や異常誘電
応答を示す との報告が相次いだ.  
 これらの物質は次の２つのクラスの 強相
関有機電子系に属する. (1) ダイマーモット
絶縁体 (κ-ET2X, β- ET2ICl2 ,β-meso系)  
(2) 電荷秩序（電荷整列）(θ-ET2MX (SCN)4.  
(1)は２軌道がダイマーを組み, そこに電子
が 1 つずつ局在したモット絶縁体を形成す
る系,(2)は電荷が系の対称性を破ってストラ
イプあるいは３倍周期に整列する電荷秩序
系である. 申請者をはじめとする数名の理論
研究者がこの問題に取り組んでいたが, 研究
開始時においては, 動的応答などを含めた一
般的な理解には遠く及ばない状況であった.  
 
２．研究の目的 
 本研究は２次元分子性結晶ET塩などで報告
されている電荷の異常応答の実験に動機づ
けられ, 量子多体効果を本質的な要因とする
電荷の不均一や特徴的な応答を理解する一
般的な理論の枠組み, 由来を理論的に明らか
にし, そこに量子多体問題が果たす役割を
理解することを目標としている.  
 
３．研究の方法（研究成果を含む） 
  量子多体系の数値計算を行う. 恣意性のあ
る近似を一切排除し, また有限サイズ効果を
劇的に抑える方法論を開発し, それを適用す
る. ベンチマークのため, これらの方法論を
本研究課題の系以外に, 過去に多く研究され

ているスピン系などに適用する.  
これら新しい方法論の詳細に関しては以下
の(a)(b)(c)の通りである:  
(a) 量子多体系の不均一現象はほとんど理解
されていないのが現状である.そもそも一様
系ですら, 恣意性のない方法で, 平均場近
似（量子多体効果をほとんど取り込めない最
低次の近似）を超えた, バイアスのかからな
い近似法自体が欠如していることが主な要
因である. その中で量子モンテカルロ法の
みが有力な数値計算法であったが 適用され
る系が限られているという問題があり, ま
た量子ダイナミクスに関してはまだ適用方
法が確立していない.本研究では,横磁場イ
ジングモデルを量子モンテカルロ法で取り
扱い, ダイナミクスを近似的に取り扱う新
しい方法論を提案, 適用した. 具体的には, 
連続時間量子モンテカルロ法のモンテカル
ロ時間発展を実時間発展と１：１の相関があ
ると解釈する. この解釈はモンテカルロフ
リップを局所的にしか行わない場合に半経
験的に保証される. その時間発展をフーリ
エ変換して得られる物理量から動的な応答
関数を導出し, その関数形を定めること, 
および臨界指数を抽出することに成功した.  
(b)一般の有限系の数値計算においては, 量
子多体系の基本的な熱力学量である比熱や
磁化率に関しても系の特徴的なエネルギー
スケールを J とすると 0.5J 以下の温度スケ
ールでは有限サイズ効果が顕著に働き, 有
意な結果を得ることが不可能である. これ
に対してグランドカノニカル法という申請
者が 2012 年に開発した数値計算法を有限温
度の熱力学量の計算法へと発展させ, 恣意
性のない,十分信頼できる計算精度を 0.1J
程度の低温まで得ることに成功した.  
グランドカノニカル法では, まず, ハミル
ト ニ ア ン の 相 互 作 用 の 大 き さ を
(1+cos(r/R))/2 という, 系の中心から距離
r での相互作用を系全体の半径Ｒで割った関
数でスケールする sine square deformation 
(SSD)と呼ばれる仕組みを適用する. この空
間変調したハミルトニアンを解くことによ
り, 実時間繰り込みの効果が取り込まれる. 
ここで系の中央における物理量のみに着目
すると, 低エネルギー励起状態がスケール
フリーになることが雑誌論文⑧の成果で明
らかになり,これをグランドカノニカル数値
解析と名付けた. 我々が[Phys. Rev. B 86, 
041108(2012)]と雑誌論文⑧で発表した最初
の論文ではグランドカノニカル法は基底状
態のみを取り扱う内容であった. 本研究で
は有限温度でも この繰り込み効果が有意に
発揮されることを明らかにした (学会発表
⑤-⑦).  
(c)一般に相互作用が位置によって異なるラ
ンダム系のハミルトニアンを厳密に解くこ
とはほぼ不可能である. ところが我々はご
く最近, 2 次元ランダムイジングモデルの転
送行列法において, ランダムネスが入って



いる場合にでも自由エネルギーの数値厳密
解が得られることを明らかにすることがで
きた(Phys. Rev. E 投稿中). これにより, 古
典極限でのランダム状態が明らかになり,そ
こに量子効果を加えたときの新しいディス
オーダー相を定量的に取り扱う基礎が確立
できたと考えている.  
 
４．研究成果 
 ダイマーモット絶縁体系における 電荷ダ
イポールの揺らぎと相関の競合の問題を, 
横磁場イジングモデルという統計力学のミ
ニマルモデルに落とし込み, これを連続時
間量子モンテカルロ法によって解析し, 基
底状態および有限温度の相図を明らかにし
た.  
また動的な応答関数を求める新手法を開発
した(３．研究の方法 参照). ダイマーモッ
ト相と電荷秩序相の境界にある臨界領域に
おいて緩和関数が冪的に振る舞うことを確
認した. この緩和関数およびスケーリング
から系の動的および静的臨界指数が3次元イ
ジングモデルのユニバーサリティクラスに
属することが明らかになった.緩和関数をフ
ーリエ変換して得られる応答関数の振動数
依存性はローレンツ型になる. その形状は
相関時間τおよび相関長ξによって特徴づ
けられるが, 両者とも臨界領域で低温にな
るにつれ温度の冪として発散する. その発
散の仕方から, 電荷感受率（複素誘電率の虚
部と対応）に顕著な周波数分散が観測される
ことも明らかとなった. より具体的には応
答関数が特徴的な温度Ｔのピークを持ち, 
ピーク値およびピーク位置が振動数ωの関
数としてシフトする振る舞いをすること, 
その振る舞いが極低温までユニバーサルに
起こることを示すことができた（投稿準備
中）.この振る舞いは実際に我々が共同研究
する実験グループで[Phys. Rev. B 82, 
125119 (2010)]で得られている振る舞いであ
る.  
 上述の結果を実験と具体的に定量的に比較
するために, 第一原理計算を一連の２次元
分子性結晶ET塩について系統的に行った(雑
誌論文⑥). 得られた物質のモデルパラメー
タを我々の横磁場イジングモデルにマップ
し, 強磁性型の正方格子的イジング相互作
用をもつこと, および量子モンテカルロ計
算で得られた低温での相図で, 無秩序相か
ら長距離秩序相への転移点近傍の無秩序相
に系が位置することが明らかにした. 実際
の物質が臨界領域に位置するというモデル
計算での解釈が妥当であることを示したこ
とになる. この結果は横磁場イジングモデ
ルという最も有名かつ基礎的なモデルの一
つにおいてすら, これまで臨界的な揺らぎ
が動的な物理量にどう反映されるかが十分
理解されていなかったこと,本研究対象が,
物質系においてこの臨界現象を捉えたおそ
らく最初の例であることを物語っている.  

 一方, ２次元量子相における不均一性を
どう特徴づけるかという, より一般的な問
題に将来的に取り組むことを念頭に, 古典
系において sine square deformation という
ハミルトニアンの変形を用いた新手法を考
案し, ２次元古典イジングモデルに適用し
た.その結果, これまで温度パラメタを変え
ながら行っていたモンテカルロ計算を、１つ
の温度で広い温度パラメタにおけるデータ
について得ることができることを示した. 
この手法の背後には実空間繰り込みの考え
方が存在する. その考えを応用し, 実際に
２次元イジングモデルの転送行列で解析し
た結果, 80 年来（厳密には）解けないと信じ
られていた任意のボンドランダムネスをも
つイジングモデルが厳密に解けることを明
らかにすることができた. この成果により、
これまで小さなサイズの数値計算に限られ、
結果に関しても論争が絶えなかったランダ
ムイジングモデルのスピングラスに関連し
た問題に関して明確な結論を得ることがで
き, そこに無限小の量子性を導入して量子
スピングラスの本質を解き明かすことが
近々に可能になった.  
  最終年度から現在継続して, 量子多体系
における熱力学量を精緻にもとめるための
グランドカノニカル法の発展（3.研究方法 
参照)を行っている. 1次元量子スピン系に関
してはこれまで（十分な信頼性のある範囲
で）到達できなかった低温まで, 高々10 サイ
トの格子における計算で, 有限サイズ効果
を抑えてほぼ厳密な（システムサイズ無限大
での）比熱と磁化率を求めることに成功して
いる. 2 次元フラストレート系など取り扱い
が困難な系に関しても現在研究を進めてお
り, ある程度信頼性がある結果が得られる
感触を得ることができた.  
 以上のように 本研究では, 取り扱いが困
難であったランダムネスのある2次元量子多
体系のモデル計算について, 主に手法上の
発展を具体的な物質系や一般的なモデルを
舞台に複数の観点から行った. 本テーマは
そもそも有効的な手法の欠如から理論的ア
プローチが困難な問題であるが, その一端
を切り崩し, 具体的に信頼性のある結果を
将来得るための突破口を作ることができた
と考えている. これらの手法を具体的に今
後多くの系に適用しながらさらに発展させ
ていく予定である.  
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