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研究成果の概要（和文）：重い電子系化合物のような強相関電子系に見られる多彩な多極子秩序および非従来型
超伝導の出現機構を解明するため、第一原理計算の改良に取り組み、以下の４つの研究に携わった。
(1)LDA+DMFTおよびLDA+FLEXのオリジナル汎用コードの開発。(2)厳密な交換相関相互作用によるLDA+U法の開
発。(3)第一原理計算に基づいた銅酸化物の変分計算。(4)特異な局所自由度L×Sの解析とカイラリティ密度の導
出および電気トロイダル多極子との関係。

研究成果の概要（英文）：In order to elucidate the mechanism of appearance of various multipole 
orders and unconventional superconductivity in strongly correlated electron systems such as 
heavy-fermion compounds, we have worked on the improvement of first-principles calculations and 
engaged in the following four studies.
(1) Development of original codes for LDA+DMFT and LDA+FLEX. (2) Development of the LDA+U method 
with exact exchange-correlation interaction. (3) Variational calculations of copper oxides based on 
the first-principles calculations. (4) Analysis of peculiar local degrees of freedom L×S and 
derivation of chirality density and its relation to electro-toroidal multipoles.

研究分野：物性理論
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研究成果の学術的意義や社会的意義
物質の基礎的物性データを第一原理的に正しく与えることは、磁性材料・超伝導材料など新物質探索や物質に現
れる多彩で奇妙な秩序状態を理解するうえで非常に重要である。しかし、現状、第一原理計算の計算能力はまだ
まだ発展途上であり、特に、重い電子系化合物のような強相関物質における計算では実験と整合しないことも多
い。ここでは、このような強相関物質を対象としてLDA+DMFTやLDA+FLEXのオリジナル汎用コードの作成を行っ
た。その発展は当該分野の未解決問題への切り口を与えるとともに、物性予測という工学的な観点からも意義が
大きい。

※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 
研究対象とする重い電子系化合物は、スピンと軌道が絡み合った多自由度系であり、多極子秩
序や非従来型超伝導、奇妙な臨界現象など数多くの興味深い研究テーマが存在する。例えば、
UTe2のトポロジカル超伝導や UPt3のスピン三重項超伝導、URu2Si2の隠れた秩序とカイラル
超伝導、UCoGeの強磁性超伝導、CeCoIn5の FFLO状態など、枚挙に暇がない。これらの多彩
な物理現象は、f軌道の自由度の多さとその局在性から来る大きなスピン軌道相互作用や強い電
子相関によって生じていると考えられる。しかし、これらの要因は電子状態を複雑にし、これま
で微視的理論の進展を妨げてきた。 
このような中、鉄系超伝導体の研究を中心として発展した、ワニエ軌道に基づいた微視的模型
の構築によって、物質に即した半定量的な解析が可能となり、研究代表者らを中心として重い電
子系化合物の先駆的な解析が実施された。URu2Si2の隠れた秩序や CeCu2Si2 の s 波超伝導、
UPt3のスピン三重項超伝導など、いくつかの重い電子系化合物の微視的な解析が行われ、第一
原理計算で得られた電子状態が内包する多極子ゆらぎに関する有益な情報が初めて引き出され、
重い電子系化合物に対する理解が深まった。しかし一方で、これらの物質における電子相関の効
果の重要性もより浮き彫りになった。 
通常、重い電子系化合物では、第一原理計算で得られるバンド構造が実際の観測と食い違うこ
とが多く、フェルミ面の構造を説明できないこともしばしばである。そのため、重い電子系化合
物を完全に理解するには、電子相関の効果を考慮する必要がある。この点、海外を中心として、
動的平均場理論(DMFT)を第一原理計算に組み合わせるような方法論 (LDA+DMFT 法)の開発
が進んでおり、将来の発展を見据えて、同様の方法にスピン軌道相互作用を考慮することは急務
であると考えられた。それは、重い電子系化合物の基礎物性データを与え、重い電子状態の形成
過程や重い電子状態において発達する様々な多極子揺らぎ、さらには、なぜ多彩な超伝導ペア状
態が出現するのか等を明らかにすると考えられる。 

 
２．研究の目的 
現在の第一原理計算が苦手とする強相関物質を取り上げ、その基礎物性データを正しく記述
するように、第一原理計算の改良に取り組んだ。本研究ではこれまでの研究成果に基づいて、典
型的な重い電子化合物の第一原理計算を改良すべく、LDA+DMFT 法のオリジナル汎用コード
を開発・改良することを主な目的とした。さらに、磁気臨界点付近にある物質の電子状態を記述
するため、LDA+FLEXのコードも合わせて開発し、物質の多彩な電荷・軌道・磁気ゆらぎに対
応する多極子相関関数を汎用的に計算することも目的の一つとした。 
 
３．研究の方法 
第一原理計算は KANSAI コードに基づくフルポテンシャル LAPW 法をベースとし、DMFT
のソルバーとしては連続時間モンテカルロ法(CTQMC)を用いて、まずは海外で進んでいる
LDA+DMFT法に比肩するコードの開発を急いだ。典型的な重い電子系化合物として、CeRu2Si2

や CeCu2Si2を取り上げ、まずは結晶場基底状態を正しく記述することを目指した。特に、この
手の研究において重要となる double countingの問題に取り組み、hybrid functionalと同様の
方法を取り入れた。また、LDA+FLEXコードの開発も実施し、特に、鉄系超伝導体を対象とし
て、自己エネルギーの第一原理計算、多様な多極子相関関数の計算を実施した。加えて、銅酸化
物を記述する有効模型を構築し、変分モンテカルロによる計算と組み合わせることで、銅酸化物
の相図を第一原理計算的に演繹することにも取り組んだ。 
また、研究過程で大きく進展した特異な局所自由度 L×Sの解析を行い、カイラリティ密度の
重要性とその空間表示について研究を発展させた。 
 
４．研究成果 
(1)LDA+DMFTおよび LDA+FLEXのオリジナル汎用コードの開発 
本プロジェクトの中心課題である LDA+DMFT のオリジナル汎用コードの開発に関しては、
電荷密度の自己無撞着計算を含め、海外勢と肩を並べる程度までコード開発を進めた。いくつか
のセリウム系化合物においてテストランを行ったところ、計算結果がフント結合の大きさに敏
感で非常に不安定な振る舞いを示したため、主にその原因の究明を行った。結果、この手の計算
で常に問題となる double countingの問題、つまり、局所密度近似(LDA)に含まれる電子間相互
作用の効果をうまく差し引く方法が明確でないという問題に集約されることが明らかとなった。
この点を改善することは、第一原理計算に基づいて正しい結晶場基底状態を自然な形で再現す
るという目的を達成するためには避けて通れない問題である。ここでは、LDA の交換ポテンシ
ャルを正しい交換項にすげ替え、hybrid functional のような方法論を取り入れることで大きく
改善できることを明らかにした。また、LDA+FLEXについても主なコーディングは終了し、鉄
系を中心にテスト計算を実施した。 
 



(2)厳密な交換相関相互作用による LDA+U法の開発 
これまでの LDA+U法では、LDA計算における double counting項は正しく取り扱われて来
なかった。ここでは、LDA+U計算において double counting項を評価し、それを差し引くこと
でオンサイトの交換項を正しく取り込むことに成功した。これはオンサイトの hybrid 
functionalに対応する計算であり、本質的にパラメータフリーである。これまでの LDA+U法と
違い、バンド中心がより正しい位置にシフトする傾向を持つということが分かった。この計算は
上述の LDA+DMFT 計算に比べると動的な効果が入っておらず粗い近似であるが、計算速度も
早く実用的である。 
 
(3)第一原理計算に基づいた銅酸化物の変分計算 
上述のような新規のコード開発と平行して、銅酸化物高温超伝導体に対するワニエ関数を用
いた有効模型の構築と変分モンテカルロを用いた基底状態の相図についての研究を実施した。
その結果、Cu-eg軌道および O-px、 O-pyの計 4軌道の拡張ハバード模型によって、銅酸化物高
温超伝導体に共通して観測されるストライプ構造や超伝導、過剰ドープ領域に見られる磁性の
振る舞いが La系および Hg系等の物質群による違いを含め、包括的に説明できることが明らか
となった。このような多彩な相図に加え、母物質がモット絶縁体であることと超伝導相関が強い
こと、つまり転移温度が高いことが強く相関していることも明らかになった。 
 
(4)特異な局所自由度 L×Sの解析とカイラリティおよび電気トロイダル多極子との関係 
以上のような数値計算に加えて、オンサイトの多極子自由度の理論的な分類を行い、その際に
明らかとなった特異な局所自由度 L×S について詳細に研究した。この自由度は通常考えられる
電荷分布や磁気分布、電流分布では表現できず、スピン流由来の電気分極の環状分布に対応する
ことを示唆しする。さらにこのとき、スピン流の対角和に対応するカイラリティも有限であり、
カイラリティ双極子とでも言うような状態に対応するものであること、また、このカイラリティ
双極子が電気トロイダル双極子に対応することが明らかになった。 
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