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研究成果の概要（和文）：スピンクロスオーバー(SC)系などが示す光、温度、圧力など様々な刺激による相転移
機構において、格子変形に伴う歪みで生じる弾性相互作用による協力的効果の解明が重要である。我々は、二次
元SC系において、これまで知られていない臨界現象や新たな相が存在することを理論的に示した。また、関連す
るある種の長距離相互作用系における有限サイズ効果による帯磁率の発散的振る舞いの機構を解明した。さらに
光照射後の高スピン状態の生成ダイナミクスを調べる計算方法の開発を進めた。

研究成果の概要（英文）：It is important to clarify the cooperative effect by the elastic interaction
 induced by lattice distortion for the mechanism of phase transitions by light irradiation, 
temperature change, pressure change, etc. in spin-crossover (SC) materials. We showed theoretically 
that new critical phenomena and new phases can exist in two-dimensional SC systems. We also showed 
the mechanism which brings divergence-like enhancement by a finite-size effect in a system with a 
kind of long-range interactions, related to SC systems. We developed a computational method to study
 the growth of the high spin state after photo-irradiation. 

研究分野：物性理論、統計力学
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１．研究開始当初の背景 
(1) 光誘起相転移を示すスピンクロスオー
バー(SC)系においては、その状態変化の過程
で、バイブロニックなカップリングを通して
分子の構造変化と電子状態変化が連動する
ため、格子変形に伴う歪みにより弾性相互作
用が生じる。この弾性相互作用の性質は非自
明であり、協力現象の発現に重要であること
が分かっている。この協力的相互作用の性質
の理解が相転移機構に重要である。 
 
(2)最近の実験技術の発達により、SC 系など
の光誘起現象において、スピンと格子それぞ
れのダイナミクスの特徴が観察されるよう
になってきた。その特徴を説明するためには、
微視的なダイナミクスの理論的に基づく理
論解析、計算手法の発達が必須となっている。 
 
２．研究の目的 
(1) これまでの我々の研究で、格子形状と短
距離相互作用の種類によって、弾性相互作用
の協力的効果が大きく異なることが分かっ
ているが、フラストレーションがある場合な
ども対象とし、この効果について詳しく調べ、
SC 系の相転移機構、さらに広く格子歪みによ
る弾性相互作用が相転移に与える普遍的な
効果について新たな知見を得る。 
 
(2) 光誘起現象に見られるスピンや格子の
ダイナミクスの特徴を解析するための理論
および計算手法を開発する。また理論解析に
よる予想を検証するための実験手法の考案
も行う。 
 
３．研究の方法 
(1)新しい理論解析および計算アルゴリズム
の開発を行う。これまでも分子動力学やモン
テカルロ法などを SC 転移や光誘起現象を扱
うために開発してきたが、これら各種手法を
発展させる。特に、光誘起現象のダイナミク
スの解析には、我々が最近開発した様々な時
間スケールへの応用が可能であるハイブリ
ッド法を発展させる。理論と実験が協力して
解析を行う。 
 
４．研究成果 
 
(1) まず、スピンクロスオーバー三角格子系
に焦点を当て、短距離相互作用と格子自由度
(弾性相互作用）の競合、協力による秩序化
の性質について詳しく調べた。温度変化によ
って Low spin (LS) 相、High spin (HS) 相
の二相共存線上を変化させた時に現れる臨
界現象の解析を行った。LS と HS の分子の大
きさの違いを露わに考慮した Ising 系に、弾
性相互作用を導入して SC 系のモデルを構築
した。次近接相互作用をもつ反強磁性イジン
グ三角格子系(TIAFF)においては、double 
Berezinskii-Kosterlitz-Thouless(BKT) 転
移が起こる事が知られている。TIAFF 系に格

子の自由度（およびエントロピー効果）を加
えた SC 系のモデルにおいては(図 1)、その弾
性相互作用の実効的長距離相互作用として
の効果のために、臨界現象の特徴が変化する
ことを見いだした。この 2 次元 SC 系が示す
BKT 中間温度相における端点（高温側と低温
側の相転移点）の性質に関して、新しいユニ
バーサリティーを持った２次転移（低温側）
と BKT 転移（高温側）が起こり得る事を明ら
かにし、BKT 中間相端点の相転移の性質に新
しいシナリオがあることを見出した。弾性相
互作用が比較的弱い場合、BKT 相は存在する
が、そこでの機構は、その高温側において弾
性相互作用の効果は現れずBKT転移が起こる
が、低温側では、弾性相互作用の効果により
BKT 転移とは異なる転移が起こる。 
 

(2)2 段階相転移を示す SC 系の相転移機構と
光誘起相の性質に関して、レンヌ大の実験グ
ループと共同研究を行い、実験的検証と理論
解析を行った。注目する SC 系においては、
中間温度相においては、HS-HS-LS-LS のオー
ダーを持つストライプ構造が現われる事、光
誘起 high spin (HS) 相からの緩和は 2段階
で起き、局所的な HS-HS-LS-LS オーダーが見
られること、さらに ANNNI-like model を用
いた理論解析で実験的特徴をよく説明出来
ることなどを示した(図 2)。また、フロリダ

  
図 1 スピンクロスオーバー系三角格子のフ
ェリ磁性様状態。基底状態は 6重縮退。 

 
図 2  二段階 SC転移。秩序変数η,m,γ,
相関 Cの温度依存性。 



州立大との共同研究において、反強磁性様相
互作用と長距離相互作用を有す SC 系のモデ
ルの解析を行い、中間的な強さの長距離相互
作用の場合に、短距離力あるいは長距離力単
独では出現しない非自明な相と臨界点
(critical endpoint お よ び mean-field 
critical point)が現われる事を明らかにし
た。 
 
(3) SC系で見られる長距離相互作用の理解を
深めるため、フラストレート相互作用を持つ
反強磁性 Ising 三角格子系において、副格子
内外それぞれに長距離相互作用を持つモデ
ルの相転移、臨界現象の解析を行った。この
系は、パラメータ領域により２種類の相変化
を示す。温度と共に無秩序相、部分無秩序相、
３副格子フェリ磁性相、２副格子フェリ磁性
相へ変化する場合と、無秩序相から２副格子
フェリ磁性相へ変化する場合がある。 
 バルクでは無秩序相から２副格子フェリ
磁性相への転移において、帯磁率は発散しな
いが、有限サイズ効果によって帯磁率の発散
的振る舞いが起こる事(図 3)、その原因が部
分無秩序相と２副格子フェリ磁性相の構造
（縮退）にある事、等を明らかにした。また
それらの相転移現象は、一般化 6状態クロッ
クモデルの長距離相互作用モデルのあるパ
ラメーター領域で起こる物理として捉えら
れることも明らかにした。 

 また、パルスレーザー照射後に見られる SC 
系の elastic step 現象に関して、アレクサ
ンドル・ヨアン・クザ大学の理論グループお
よびレンヌ大の実験グループと共同で、
mechanoelastic modelにおけるモデル化を行
い、光照射後の高スピン相の生成において弾
性相互作用が協力的に働く動的な特徴を捉
えることに成功した。これは、この現象に関
する初の理論的研究である。  
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