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研究成果の概要（和文）：電荷、スピン、軌道、格子といった複数の自由度が複雑に絡み合った物質は、技術的応用の
可能性が高い為、精度の良い理論的物性予測が重要である。本研究では、まず、３つの縮退した軌道を有するSrVO3が
、同一サイトの異なる軌道間に働く交換相互作用によりバンドの縮退が解けることを指摘し、次元変化に伴う金属ー絶
縁体転移の機構も明らかにした。
次に、格子を非断熱的、量子力学的に記述する手法を開発し、ポリマーの電子状態について研究した。低次元導電性ポ
リマーの多くは、金属状態における格子構造が不明なままであった。本研究では。状態密度の波数依存性から、格子歪
を伴った勤続状態の可能性を指摘した。

研究成果の概要（英文）：Correlated materials with multiple degrees of freedom, such as charge, spin, 
orbital, and lattice, have potentials for technological application. However highly accurate theoretical 
description has been quite difficult so far. We have developed a new theoretical framework to describe 
such correlated materials and clarified their detailed electronic structures. First, we have pointed out 
that the exchange interaction of the on-site and different orbitals can break the band degeneracy of 
SrVO3 which has three degenerate orbitals.
Then we have clarified the electronic structures of conducting polymers. The relationship between the 
conductivity and the lattice structure has been an open question for a long time. We have succeeded to 
treat the lattice quantum mechanically and beyond the adiabatic application by using the coherent state 
representation of phonons. We have pointed out that the lattice distortion survives even after they 
behave as a simple metal.

研究分野：光物性理論
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１． 研究開始当初の背景 
電子の持つ電荷、スピンの自由度に加え、軌
道や格子の自由度が絡み合うことで、強誘電
性と強磁性など、複数の自由度で秩序化が共
存するマルチフェロイックと呼ばれる現象
も発見され、電子の持つ多自由度性と豊かな
物性が注目されていた。多自由度系では、複
数の秩序状態がエネルギー的に接近してい
るため、光や磁場等で励起することで、基底
状態では隠れていた秩序状態が発現するこ
とも確認されており、高速スイッチングやメ
モリなどのデバイスへの応用も期待されて
いた。一方で、こうした複雑な物性を制度良
く記述する理論は限られていた。特に、格子
構造は断熱近似の枠内で記述されることが
ほとんどで、量子力学的、非断熱的な手法の
開発が待たれていた。 
 
２．研究の目的 
（１）多自由度系エレクトロニクスの基礎を
構築することが本研究の目的である。具体的
には、ペロプスカイト構造の層数を制御でき
る軌道縮退系の SrVO3 の電子構造を解明す
る。この物質については、角度分解光電子分
光が既に観測されており、3 つの構造が明ら
かになっているが、各構造の起源については
分かっていないことも多かった。特に軌道の
自由度が電子構造に及ぼす影響と、それが光
電子分光にどう観測されるかを明らかにす
る目的があった。 
 
（２）電子と格子は互いに密接に関連してい
るが、電子状態計算が顕著な発展を見せてき
たのに対し、格子構造は相変わらず断熱的古
典的に扱われることが多い。本研究では、格
子を量子力学的に、また断熱近似を越えて取
り扱える方法論を開発し、特に低次元系の電
子格子相互作用の効果を明らかにする目的
があった。 
 
３．研究の方法 
本研究では、非直交マルチスレーター行列式
で多体波動関数を構築する高精度電子状態
計算手法（共鳴 Hartree-Fock(HF)法）を用い
て研究を推進する。ここで少し本手法につい
て説明する。共鳴HF法では、以下のように
非直交スレーター行列式の重ね合わせで多
体波動関数を構築する。 
 
    
 
ここで、重ね合わせの係数 fC と各スレータ
ー行列式 f| の軌道を同時に最適化する。
非直交スレーター行列式を重ね合わせるこ
とで、各スレーター行列式の全電子励起の効
果が取り込まれ、少数個のスレーター行列式
で効率よく電子相関を取り込むことが可能
になる。 
 
一方、格子はコヒーレント状態表示を用いる

と 
 
 
 
 
 
 
のように表される。共鳴 HF 波動関数を 
 
 
 
と拡張することで、異なる格子構造を重ね合
わせることになり、断熱近似を越えた格子の
揺らぎを量子力学的に記述することが可能
になる。 
 
４．研究成果 
（１）SrVO3は 3重縮退した t2g軌道に１つの
d 電子が占有されており、モット転移におけ
る軌道自由度の効果を見る上で最適の物質
である。基本となるハミルトニアンは次式で
表される。 
 
 
 

 
 
 
 
 
ここで i,j は 3 重縮退した t2g軌道を表し、
右辺第 1項のトランスファーは次最隣接格
子点まで取る。第 2項は同一軌道間の、第
3 項は異なる軌道間のサイト内クーロン相
互作用を、最後の項はフント結合を表して
いる。私は U’及び J から来る交換項が、軌
道の再構築とエネルギー分裂を生じさせる
ことを示した。これは single site での固有
値方程式 
 
 
 
 
 
 
からも理解できる。つまり、非対角項(交換項)
がなければ軌道は 3重縮退しているが、非対
角項が入ると、低エネルギーの軌道(a)と高エ
ネルギーで 2重縮退した軌道(b,c)に分裂する。
この軌道再構築の特徴は、3つの t2g軌道には、
等価な確率で電子が占有されているにもか
かわらず、再構築された軌道にはエネルギー
分裂が生じ占有確率が異なると言う点であ
る。そのため再構築された軌道が作るバンド
は等価ではなく、軌道 b,c はフェルミエネル
ギー近傍にバンドを作り、軌道 aはより深い
位置にバンドを作る。図 1にバンド計算の結
果を示す。この結果は、SrVO3の光電子分光
実験の結果を良く説明している。エネルギー
の低いバンドには、より多くの電子が占有さ 
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れ、絶縁体に近い電子構造が実現されている
と考えている。一方、これまで SrVO3の電子 
構造は、t2g軌道がそのまま 3重縮退したバン
ドを作ると考えられてきた。また、薄膜を作
成し 2次元化すると、絶縁体に転移すること
が実験によって示されている。私は、同じモ
デル、同じパラメーターを用いて次元だけ 2
次元に変え、状態密度の計算を行った。その
結果を図 2に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
フェルミエネルギーのところに明確なギャ
ップが現れることがわかる。このように、次
元交差による金属―絶縁体転移を自然に説
明することができた。 
 
 
（２）一方、1 次元導電性ポリマーを表すハ
ミルトニアン 
 
 
 
 
 
 
について、格子のコヒーレント状態とスレー
ター行列式の直積を重ね合わせた波動関数
を最適化し、状態密度の波数依存性を計算し
た。結果を図 3に示す。正孔をドープするこ
とで、状態密度に飛びが現れることがわかる。
この飛びが現れる高ドープ領域では、パウリ
帯磁率が観測できる一方、格子はひずみを伴
っており赤外分光に構造が現れることがわ
かる。この、パウリ帯磁率と赤外分光のピー
クを理論的に矛盾なく説明したのは本研究

が初めてである。 
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