
広島大学・先進理工系科学研究科（先）・准教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１５４０１

基盤研究(C)（一般）

2021～2018

磁場効果を取り込んだ第一原理計算手法の開発とそれを用いた磁気現象の解析

Development of a first-principles calculation method incorporating 
magnetic-field effects and its application to the analysis of magnetic phenomena

２０３２５１４５研究者番号：

樋口　克彦（Katsuhiko, Higuchi）

研究期間：

１８Ｋ０３４６１

年 月 日現在  ４   ６ １６

円     2,500,000

研究成果の概要（和文）：磁場が印加された固体の電子構造を計算する第一原理的手法として，従来のパイエル
ス位相を用いた近似を超えた「拡張された磁場を含んだ相対論的強束縛近似法（拡張MFRTB法）」の開発を行っ
た。これにより，グラフェンの大きな軌道反磁性が再現できること，高磁場領域では特徴的な磁化の磁場依存性
を示すことを明らかにした。また，基板上グラフェンで観測されている小さなg因子は，非対称表面ポテンシャ
ルによるラシュバ効果が主な原因であることを明らかにした。拡張MFRTB法によって量子ホール効果を再考する
ために，磁気ブロッホ状態の異常速度の計算をするための定式化を行った。

研究成果の概要（英文）：We have developed the "extended magnetic-field containing relativistic 
tight-binding approximation method” (extended MFRTB method) as a first-principles method for 
calculating the electronic structure of materials immersed in a magnetic field.  This method goes 
beyond the conventional approximation using the Peierls phase.  It is shown that this method can 
revisit the strong orbital diamagnetism of graphene and that graphene exhibits a characteristic 
magnetic-field dependence of magnetization in high magnetic fields. It is also found that the small 
g-factor observed in graphene deposited on substrate is mainly due to the Rashba effect caused by 
the asymmetric surface potential.  In order to revisit the quantum Hall effect by the extended MFRTB
 method, a formulation is developed to calculate the anomalous velocity of the magnetic Bloch state.
　　

研究分野：物性理論

キーワード： 磁気現象　第一原理計算　強束縛近似　磁気的ブロッホ関数　グラフェン　g因子　量子ホール効果

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
固体の磁場に対する応答を第一原理的に記述することは，多くの研究者がその重要性を認識していたものの，ベ
クトルポテンシャルを含むため計算手法の開発が難しく遅々として進んできませんでした。本研究で開発した計
算手法はこの状況を打破するものです。また本研究で行った固体の磁場に対する応答の第一原理的な計算は，世
界に先駆けて行ったものです。ゆえに，そこから得られる成果はいずれも，固体の磁場に対する応答の理解に，
新たな視点を与えるものになっています。さらに本研究の成果は，固体の磁場に対する応答を利用する例えばス
ピントロニクス分野の材料設計に対して，新たな端緒となり得ます。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

 磁場が印加された固体が示す磁性としては，自由電子模型に基づくパウリ常磁性やランダウ
反磁性，局在電子模型に基づくキュリー則に従う常磁性，バンブレック常磁性およびランジュバ
ン反磁性などが知られています。また磁場が印加された金属では，ドハース‐ファンアルフェン
(dHvA)効果として知られる磁化の振動現象や，さらには，二次元系では電気伝導度に量子ホール
効果が現れます。このように，磁場下固体では，磁場が印加されていない通常固体とは異なった
多様な物性が観測されています。 

 磁場下固体が示す多様な物性を扱う理論的な手法としては，自由電子系に対するランダウの
理論に結晶ポテンシャルの効果を有効質量として繰り込む有効質量近似法[1,2]，半古典近似に基
づくリフシッツ‐コセビッチ(LK)理論[1,2]，磁場効果をパイエルス位相と呼ばれる磁場に依存し
た位相因子の形で取り込むホフスタッターの方法[3]があります。有効質量近似法は，量子ホー
ル効果の説明に使われるなど成功をおさめているものの，dHvA 効果を記述する際には過度な簡
単化によって生じる問題が指摘されています[2]。半古典近似に基づく LK 理論は dHvA 効果を
扱う標準的な理論となっていますが，量子論的な完全な記述とは言えません[2]。また，ホフスタ
ッターの方法におけるパイエルス位相による磁場効果の取り込みは，予備的な研究から，磁場効
果を最低次の摂動論で取り扱うことに相当します[4-10]。そのため磁場効果の取り込みは十分で
あるとは言えません。磁場が印加されていない通常固体に対しては様々な第一原理計算手法が
開発されているのに比べ[11]，上で述べたように，磁場下固体に対しては，第一原理計算手法は
ほとんどないのが現状でした。 

 

２．研究の目的 

 最近われわれのグループでは，磁場効果，結晶ポテンシャルの効果および相対論的効果を考慮
に入れた，磁場下固体のための第一原理的計算手法の開発を行ってきました[4-10]。これを「磁
場を含んだ相対論的強束縛近似法(以下, MFRTB 法)」と呼んでいます。MFRTB 法では，磁場効
果を最低次の摂動論（パイエルス位相による磁場効果）で取り込んでいますが[4-10]，理論自身
が摂動論に基礎を置いているために，高磁場では適用できないだけでなく，実験室レベルの低磁
場においても高い精度が望めません。例えば，精度が要求されるスピントロニクス材料における
g 因子の理論的予測などには，現段階の MFRTB 法では磁場効果の取り込みは十分であるとは言
えません。本研究では，磁場効果を高次まで取り込んだ「拡張 MFRTB 法」を開発し，これをス
ピントロニクス材料における g 因子の理論予測，磁性の理論予測，量子ホール効果の記述に適用
することを目的とします。具体的には下記の４項目を目的としました。 

  目的１：パイエルス位相を超えた磁場効果を取り込んだ「拡張 MFRTB 法」の開発 

  目的２：「拡張 MFRTB 法」による磁性の理論予測 

  目的３：「拡張 MFRTB 法」によるスピントロニクス材料の g 因子の理論予測 

  目的４：「拡張 MFRTB 法」による量子ホール効果の再考 

 

３．研究の方法 

3.1 パイエルス位相を超えた磁場効果を取り込んだ「拡張 MFRTB 法」の開発 

 従来の MFRTB 法では，「磁場下相対論的とび移り積分」に含まれる磁場効果を最低次の摂動
論で見積もっています[4-10]。その結果，MFRTB 法で扱う「磁場下相対論的とび移り積分」は，
相対論的とび移り積分にパイエルス位相と呼ばれる磁場に依存した位相因子をかけた形で近似
されています。本研究では，変分法を用いることで，これまで無視されてきた磁場効果の高次摂
動項まで取り込んだ形式に MFRTB 法を拡張しました。こうすることで，従来無視されてきた磁
場による原子軌道のゆがみの効果を取り込みました。 

 

3.2「拡張 MFRTB 法」による磁性の理論予測 

 本研究で開発した「拡張 MFRTB 法」では，完全に自由電子でもなく原子軌道でもない両方の
特性を持った磁気的 Bloch 状態による磁化が計算できます。本研究では，「拡張 MFRTB 法」を
一様磁場が印加されたグラフェンに適用し，グラフェンで観測されている強い軌道反磁性が記
述できるかを検討しました。 

 

3.3「拡張 MFRTB 法」によるスピントロニクス材料の g 因子の理論予測 

 スピントロニクス材料として注目されているグラフェンの電子の g 因子が自由電子のそれよ
りも小さくなることが，電子スピン共鳴の実験グループにより最近報告され，高い注目を集めて
います[12, 13]。実験で観測される g 因子は，スピン軌道相互作用による有効磁場の影響により，
自由電子の g 因子の値から変化することが知られています[14]。本研究で開発した「拡張 MFRTB

法」は磁場下固体中の電子に対する Dirac 方程式を解く手法なので，スピン軌道相互作用は自然
な形で含まれています。従って，磁場効果の取り込みの改善と合わせて考えれば，「拡張 MFRTB

法」は g 因子の高精度な理論予測に有効と考えられます。本研究では，グラフェンにおける電子



の g 因子の理論予測を行い，低い g 因子(g=1.94-1.95)[12, 13]の起源を解明しました。 

 

3.4「拡張 MFRTB 法」による量子ホール効果の再考 

 「拡張 MFRTB 法」を用いて，グラフェンで観測されている（半整数）量子ホール効果[15,16]

の再考を行います。従来のホフスタッターの方法では縮退していたエネルギー準位が，パイエル
ス位相を超えて磁場効果を取り込む本方法では，分裂することが期待されます。グラフェンの量
子ホール効果の実験で報告されているゼロエネルギーにおけるエネルギー準位の分裂[17]を，本
方法がどこまで記述できるのかを明らかにし，従来の解釈[17]がどのように補強・修正されるの
かを検討します。 

 

４．研究成果 

4.1 パイエルス位相を超えた磁場効果を取り込んだ「拡張 MFRTB 法」の開発 

 変分法を用いることで磁場の効果を高次まで取り込んだ「拡張 MFRTB 法」を開発しました
[18]。これにより，磁場下固体に対するハミルトニアン行列に，従来の MFRTB 法にも含まれて
いた異常ゼーマン効果に加えてパッシェン・バック効果の取り込みができるようになりました。
また，磁場による軌道の混成効果を取り込むことができるようになり，その結果，磁場下飛び移
り積分の近似形として広く用いられているパイエルス位相因子を用いた近似を超えた近似を得
ました[18]。 

 また，構築した「拡張 MFRTB 法」に基づく電子構造計算のためのプログラム開発も行いまし
た。開発したプログラムによるテスト計算として，磁場下結晶シリコンの電子構造計算を行いま
した。その結果，「拡張 MFRTB 法」における磁場効果の高次項の取り込みにより，実験室レベ
ルの磁場領域でも電子構造が補正されることを明らかにしました[18]。特に，パイエルス位相因
子を用いた近似を超えた近似を用いることで，図 1 に示したようにシリコンの価電子帯の状態
が変化する様子を明らかにしました[18]。さらに，高磁場領域では従来の MFRTB 法やホフスタ
ッターの方法で得られる電子構造とは大きく異なる状態になることを明らかにしました[18]。 

 

4.2「拡張 MFRTB 法」による磁性の理論予測 

 グラフェンは大きな反磁性磁化を示すこと
が知られています[19,20]。「拡張 MFRTB 法」
を磁場下グラフェンに適用し，グラフェンの
大きな反磁性磁化が再現されるかを確認しま
した。その結果，図 2 に示すように低磁場領
域（10(T)以下）で BM  − のような急激な立
ち上がりを示すことが示されました[21]。ま
た，磁場が大きくなるにつれて，磁化の大きさ
は 12(T)付近から減少し，さらに強磁場の 50(T)

付近から再び増加する傾向を示した[21]。この
特徴的な磁化の磁場依存性は，磁場下グラフ
ェンのバンド構造に起因していることを明ら
かにしました。  

 

 

図 1: 磁場下シリコンのエネルギー準位の磁場依存性 [18] 

 

 

図 2: グラフェンの磁化の磁場依存性 

 



4.3「拡張 MFRTB 法」によるスピントロニクス材料の g 因子の理論予測 

グラフェンにおけるスピン軌道相互作用が g 因子に与える影響を「拡張 MFRTB 法」を用いて
解析しました。スピン軌道相互作用による有効磁場は約 0.2(T)であることを明らかにしました
[21]。この有効磁場は外部磁場依存性を持たず一定であることから，スピン軌道相互作用は g 因
子の低下に影響を与えないことを明らかにしました[21]。 

また反磁性磁化からグラフェンに発生する内部磁場を計算し，内部磁場が g 因子に与える影
響を計算しました。その結果，実験で得られている g 因子の 3.1％の低下のうち，反磁性磁化に
よる内部磁場の影響は 0.7％程度であることが分かり
ました[21]。反磁性磁化による内部磁場が g 因子の低
下の原因の一つであることはわかりましたが，他に
原因があることが示唆される結果でした。 

 さらに本研究では，基板上グラフェンに形成され
る非対称表面ポテンシャルによるラシュバ効果が g

因子に与える影響を理論的に調べました[22]。「拡張
MFRTB 法」にラシュバ効果を取り込むためには，非
対称表面ポテンシャルを見積もる必要があります。
本研究ではラングとコーンによる表面ポテンシャル
の研究[23]を参考にし，グラフェンに対する表面ポテ
ンシャルを近似的に求めることに成功しました。得
られた表面ポテンシャルの有効性を確認するため
に，磁場下グラフェンを磁場が印加された擬二次元
電子として扱い，ラシュバ効果が g 因子に与える影
響を計算しました。その結果，非対称表面ポテンシャ
ルによるラシュバ効果による有効磁場

Rashba
B （図 3）

がグラフェン平面と平行に形成されることで、実験
で観測される g 因子が低下することを明らかにしま
した[22]。 

 

4.4「拡張 MFRTB 法」による量子ホール効果の再考 

 量子ホール効果は，磁気ブロッホバンドのベリー曲率で表される異常速度によって引き起こ
されることが知られています[15, 16]。「拡張 MFRTB 法」により得られる磁場下固体の電子構造
を基礎に量子ホール効果の再考を行うために，本研究では，磁気ブロッホ関数から構成される波
束のダイナミクスを調べました。その結果，磁気的ブロッホ関数に特有な異常速度項の出現が示
唆される結果を得ました[24]。また「拡張 MFRTB 法」により得られる磁気的ブロッホ関数から
量子ホール効果の原因となっている異常速度を計算するための定式化を行いました。 

 グラフェンで観測されている半整数量子ホール効果[15,16]の具体的な再考は今後の課題とな
りました。しかし，4.3 節で述べた「拡張 MFRTB 法」のグラフェンへの適用結果から，フェル
ミエネルギー近傍のエネルギー準位の分裂が「拡張 MFRTB 法」により記述できることがわかっ
ています。したがって，「拡張 MFRTB 法」により実験結果[17]を再現することができると期待さ
れます。 
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