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研究成果の概要： 

 

スピン・パイエルス物質で観測されている「不純物誘起反強磁性長距離秩序」のメカニズムを

調べた。量子力学的に非磁性な系をボンド希釈すると、ダイマーが壊れ、抜いたボンドの両端

に有効スピンが誘起する。それらの有効スピン間には二種類の有効相互作用が競合して存在し、

それらの相互作用の強さが同等になるまで反強磁性長距離秩序が誘起されないことを明らかに

した。さらに、格子の自由度を考慮した系では、格子エネルギーの利得のため格子歪みの最適

化がなされ、有効スピンが不純物近傍に誘起される場合と不純物間中央に誘起される場合があ

ることを明らかにした。 
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１．研究開始当初の背景 
 

スピンパイエルス物質 CuGeO3 は低温で非

磁性な状態にある。これは、磁性を担う Cu 

原子のスピンが強い量子揺らぎのため格子

歪みを伴ってダイマー一重項対を形成する

ためであり、スピンパイエルス転移と呼ばれ

ている。さらに、この物質の Ge を Si で置

換すると、非磁性な状態から反強磁性長距離

秩序のある状態へ相転移する。所謂、「不純

物誘起反強磁性長距離秩序」である。Ge を 

Si で置換することは、Cu スピン間の相互作

用を弱めることに相当している。不純物誘起

長距離秩序は、格子変形と同時に形成された
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スピンダイマーを不純物が壊すことにより

不純物のまわりに有効スピンが誘起し、それ

らがまわりの一重項対を媒介にしてスタッ

ガードな相関をもつことで理解される。しか

し、この物質では、NMR と NQR の実験から有

効スピンが不純物近傍には誘起されないこ

とや、不純物濃度を増加させた時、格子歪み

と反強磁性長距離秩序が共存した状態から

一様な反強磁性長距離秩序状態へ相転移す

ることが観測されており、これらの実験結果

を理解するためには、格子の自由度と結合し

た系を解析しなければならない課題が残っ

ていた。また、 スピン・パイエルス物質 

TiOBr において不整合なスピン・パイエルス

状態から整合な状態への相転移が観測され

ており、当時は不純物誘起反強磁性秩序は観

測されていなかった。この物質にはフラスト

レーションを生じさせるスピン間相互作用

があることが知られており、不整合な状態の

起源とフラストレーションとの関係、そして

その相転移機構には新奇な物理があると期

待されている。 

 

格子と結合した量子スピン系におけるスピ

ン・パイエルス転移の研究は、鎖間相互作用

を平均場近似で扱った位相ハミルトニアン

の方法でなされており、スピン・パイエルス

状態の実現には、強い量子ゆらぎにより系が

臨界的な状態にあることが重要であること

が示され、スピン・パイエルス状態と反強磁

性長距離秩序状態の競合について調べられ

ていた。同様な方法を用いて、不純物サイト

で格子の歪みが抑制されると仮定した不純

物効果が研究されており、反強磁性長距離秩

序状態が誘起されることが示されていた。 

一次元系に限られるが、格子と結合したスピ

ン 1/2 反強磁性量子ハイゼンベルク模型の 

数値的研究が、量子モンテカルロ法でなされ、 

端の状態に依存した有効スピンの局在・非局

在性が議論されている。このとき、格子の状

態更新には局所的更新の方法が用いられた

が、「臨界減速」の問題のため極めて大規模

な計算が必要とされた。また、格子変形を固

定させたボンド交替量子スピン鎖やスピン

梯子系で不純物効果の研究がなされ、有効ス

ピンの概念が提案されている。ボンド交替系

であるが、鎖間相互作用を正確に取り入れた 

二次元系の研究として、量子モンテカルロ法

を用いた我々の以前の研究があり、二次元系

でも有効スピン間にスタッガードネスが保

たれた相関があり、その結果として反強磁性

長距離秩序が実際に誘起されることや、サイ

ト希釈とボンド希釈の効果の違いが明らか

にされていた。 
 
２．研究の目的 
 
上記の実験結果（有効スピンが不純物近傍に

は誘起されないことや、不純物濃度を増加さ

せた時、格子歪みと反強磁性長距離秩序が共

存した状態から一様な反強磁性長距離秩序

状態へ相転移すること）を鎖間相互作用の効

果を含めて統一的に理解するためには、格子

変形や不純物近くの状態を仮定したり、鎖間

のスピン間相互作用を平均場的に扱ったり

することなく解析する必要がある。なぜなら、

自発的に格子がどのように変形するのか、不

純物により誘起した有効スピンがどのよう

に局在または非局在するのか、といった問題

を解決することが上記の実験結果の理解に

つながるからである。 

 

本研究では、格子の自由度と鎖間相互作用を

正面から考慮した量子スピン系を量子モン

テカルロ法を用いて解析することにより、上

記の実験結果を理解することに加え、相転移

の臨界現象やその微視的描像を総合的に理

解する。 
 
３．研究の方法 
 
本研究では、連続虚時間ループアルゴリズム

の量子モンテカルロ法を用いた数値的手法

で研究を行う。この方法は、従来の計算アル

ゴリズムにおいて問題であった「臨界減速」

の問題をほぼ完全に解決し、従来に比べてよ 

り大きな系のより低温や臨界点近傍におけ

る物理量を精密に測定することが可能であ

る。一方、本研究では、二次元の不純物系に

おいて不純物配置に関する多くのサンプル

が必要であるため、依然として膨大な CPU 

リソースが必要とされる。そのため、並列計

算は必要不可欠であり、MPI による並列化プ

ログラムを開発して用いた。 

 
４．研究成果 

 
本研究は次の２つに分けられる。 

 

 (1) スピン・パイエルス物質の模型として、

格子の自由度をボンド交替として考慮した

交替鎖からなる正方格子反強磁性ハイゼン

ベルク模型を用いたボンド希釈効果の研究 

 

 (2) 格子の自由度を考慮した交替鎖から

なる正方格子反強磁性ハイゼンベルク模型



 

 

の基底状態とその希釈効果の研究 

 

(1) ボンド交替鎖からなる正方格子反強磁

性ハイゼンベルク模型のボンド希釈効果を

量子モンテカルロシミュレーションによる

計算物理学的手法により調べた。この模型の

基底状態はスピンダイマー状態と反強磁性

長距離秩序状態をとる。ボンド交替が大きく、

鎖間相互作用の大きさが小さい領域でダイ

マー状態が実現している。ダイマー状態にあ

る系をボンド希釈すると、ダイマーが壊れ、

抜いたボンドの両端に有効スピンと呼ばれ

る磁気モーメントが誘起する。これらが一重

項対を媒介にして相互作用することにより、

長距離秩序が誘起されるのである。本研究で

は、それらの有効スピン間には二種類の有効

相互作用が競合して存在し、それらの相互作

用の強さが同等になるまで反強磁性長距離

秩序が誘起されないことを明らかにした。有

効相互作用の一つは、異なる希釈ボンドの両

端に誘起した有効スピン間の相互作用であ

り、もう一つは同じ希釈ボンドの両端の有効

スピン間の相互作用である。後者が一重項対

の再形成をすることが重要である。従来、こ

の問題は平均場近似などの近似的手法で扱

われてきたため、このような理解には至って

いなかった。この結果は、数値的手法を用い

て二次元性や乱雑さを正面から取り入れた

からこそ得られた結果である。 

 

この研究に関する今後の展望としては、次の

２つがある。 

 

○1  量子グリフィス相の存在 

 我々の研究で、ボンド希釈の場合、ある程

度希釈しないと長距離秩序が誘起されない

ことが分かったが、ダイマー状態からこの長

距離秩序状態に直接相転移するかどうかは

確定していない。我々の研究では、それら２

つの状態の間に量子グリフィス相というラ

ンダム量子系特有の状態が存在しているこ

とを示唆する結果を得ている。今後、量子グ

リフィス相がどのような機構で存在するの

かを明らかにしたい。 

 

○2  磁場誘起反強磁性長距離秩序相と不純物

誘起反強磁性秩序相の関係 

 スピン・パイエルス物質 TlCuCl3 は不純

物によって反強磁性長距離秩序が誘起され

るだけでなく、磁場を印可することによって

も反強磁性長距離秩序が誘起する。これら２

つの長距離秩序が同時に起こりえる状況に

おいて、それらがどのように相互作用し、共

存・競合するかは明らかでない。今後、不純

物と磁場の効果を統一的に理解していきた

い。 

 

(2) スピン・パイエルス物質 CuGeO3 で観測

されている不純物誘起反強磁性秩序に関し

て、不純物置換により誘起される有効スピン

の位置や格子歪みのパターンを理解するた

めには、格子の自由度と結合した量子スピン

系を解析する必要がある。本研究では、まず

最初に、格子の自由度をボンド交替として考

慮した模型における基底状態のエネルギー

比較を行い、様々な状態の安定性を検討した。

つまり、スピン・パイエルス物質をよく記述

するスピン 1/2 のボンド交替鎖からなる正

方格子反強磁性ハイゼンベルク模型のサイ

ト希釈効果を量子モンテカルロシミュレー

ションを用いて調べ、格子歪みがなく一様な

反強磁性秩序がある状態（uniform AF 状態）

と格子歪みも反強磁性秩序もある状態

（dimerized AF 状態）の基底状態エネルギー

を比較した。この模型では、有効スピンは不

純物近傍に誘起することが我々の以前の研

究で分かっている。結果として、不純物濃度

が小さい領域における dimerized AF 状態が、

ある有限の不純物濃度で uniform AF 状態に

相転移することが分かった。 

 

本研究では、さらに、反強磁性ハイゼンベル

グ鎖を二次元的に結合した模型において、格

子の自由度を鎖内で古典的に考慮し、サイト

希釈により基底状態や格子歪みのパターン

がどのように変化するかを量子モンテカル

ロ法を用いて調べた。希釈されていない場合、

鎖間相互作用が弱い領域で、格子が交互に歪

んだ基底状態が実現する。これは、歪むと格

子のエネルギーが増加するが、強い量子揺ら

ぎのためにそれ以上にスピン系のエネルギ

ーが減少するためである。この状態にある系

をサイト希釈すると、次の２つの状態が実現

することが分かった。つまり、希釈されてい

ない時の歪み方を維持した状態（A状態）と、

格子歪みのパターンの再形成が行われ、希釈

サイト近くのスピン対が必ず強く結合する

状態（B状態）である。A状態は、格子エネ

ルギーの効果が小さく、鎖間相互作用の強さ

が大きい領域で実現し、有効スピンは希釈サ

イトの隣に誘起される。一方、B状態は、格

子エネルギーの効果が大きく、鎖間相互作用

の強さが小さい領域で実現し、有効スピンは

希釈サイトの近くには誘起せず、希釈サイト

の間に誘起している。CuGe03 で観測された状

態は B状態に相当していることが分かる。さ



 

 

らに、希釈濃度を増加させると、B状態の領

域が広がることが分かった。CuGeO3 より鎖間

相互作用が強い物質の低希釈濃度領域で、A

状態が実験的に観測されることが期待され

る。今後、実際の物質で鎖間相互作用の強さ

と希釈濃度を変化させることにより、誘起す

る有効スピンの位置をコントロールするこ

とが可能になると期待している。 
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