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研究成果の概要（和文）：運動量依存局所変分理論を第１原理ハミルトニアンへ拡張して，第１原理運動量依存
局所変分理論の枠組みを完成させた．理論を鉄族遷移金属全体に適用し，定量的計算を行った結果，（１）常磁
性フント結合エネルギー欠如がバンド理論における磁気エネルギー過大評価の原因であること，（２）フント結
合した局在モーメントの振幅は実験結果を定量的に説明すること，（３）強い電子相関のために運動量分布関数
はフェルミ分布関数から大きくずれること，（４）有効質量も電子相関により増大し，これが低温側の比熱のデ
ータを矛盾なく説明することなどを明らかにした．今後，この理論を用いて第１原理非局所自己無撞着励起の理
論を発展させる．

研究成果の概要（英文）：The first-principles momentum dependent local ansatz theory has been 
constructed by combining the momentum dependent local ansatz theory with the first-principles 
tight-binding LDA+U Hamiltonian. Theory has been applied to the iron-group transition metals from Sc
 to Cu.  It is found that (1) the overestimate of the magnetic energy in the band theory originates 
in the lack of the Hund energy gain in the paramagnetic state, (2) enhancement of the amplitude of 
local moments is quantitatively explained by the Hund energy coupling, (3) momentum distribution 
functions are strongly deviated from the Fermi-Dirac function due to electron correlations in the 
rate transition metals, and (4) associated mass enhancement factors explain the experimental data of
 the low temperature specific heats. The theory provides us with a base to construct the 
first-principles self-consistent projection operator method for nonlocal excitations.

研究分野： 数物系科学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 
銅酸化物超伝導体の発見以来，電子間相互

作用の重要性が認識され，これを取扱う多体
電子理論を発展させることが物性基礎理論
の大きな柱の一つとなっている． 
我々は１０年程前から電子相関を取扱う

理論研究を局所電子相関の立場から本格的
に推し進めてきた．第１はスピンの揺らぎの
局所理論を動的な場合に拡張した動的 CPA 
(コヒーレントポテンシャル近似)理論の提案
と そ の 改 良 (Kakehashi, PRB 45, 7196 
(1992);PRB 65, 184428(2002))であり，第２
の方向は射影演算子グリーン関数法に有効
場を導入する自己無撞着射影演算子 CPA 理
論の開発とその拡張 (Kakehashi and Fulde, 
PRB 70, 195102(2004))であり，第３の方向
は弱極限で正しい結果を与え，全相互作用領
域でグッツウィラー変分理論を越える新し
い運動量依存変分理論の提出とその改良 
(Kakehashi, JPSJ 77,114708(2011)) である． 
しかしながら，銅酸化物のような２次元性

の強い物質や磁気相関の強い物質では，非局
所電子相関を取り入れた理論が必要になっ
てくる．そこで，第２段階では射影演算子
CPA 理論を拡張して，従来のクラスター動的
平均場理論(DMFT)では取り扱えない長距離
非局所電子相関を取り入れた自己無撞着射
影演算子理論を発展させた．また，動的 CPA
理論を拡張して長距離電子相関を取り入れ
た動的クラスターCPA 理論の枠組みを構築
することに成功した． 
ところが近年，鉄ニクタイトをベースとす

る強相関高温超伝導体が発見され，多重バン
ドを取り入れた電子相関の振る舞いを明ら
かにすることが重要な問題となってきた．特
に，鉄ニクタイトのような多重バンド準二次
元系では，非局所電子相関を定量的に取り入
れることが不可欠であり，非局所電子相関理
論のさらなる定量化が必要になってくる．同
様の事情は，鉄やニッケルの強磁性遷移金属
におけるキュリー温度の理論的研究におい
てもみられ，実験との定量的な一致を得るた
めには，物質の多重バンド構造を正確に取り
入れると共に非局所電子相関を取り入れる
ことが重要な課題となっている． 
 
２．研究の目的 
 
以上の強相関電子系の理論と実験の状況

を踏まえ，本研究では，これまで我々が開発
してきた理論をさらに発展させ，第１原理強
束縛線形マフィンティン軌道（TB-LMTO）
LDA+U ハミルトニアンから出発して，（１）
T=0で新しい運動量依存変分理論を第１原理
自己無撞着射影演算子理論と結合させて長
距離電子相関を取り入れた第１原理非局所
有効場理論を完成させる，（２）T>0 で等温
分子動力学法を援用した第１原理動的クラ
スター理論を開発する，（３）両方の理論 

(T=0 および T>0) をこれまで定量的評価が
難しかった純鉄および準二次元多軌道鉄ニ
クタイト系化合物へ応用して，それらの特異
な電子状態と磁性を明らかにすることを当
初の目的とした． 
 しかしながら，研究の進展に伴い，第１原
理自己無撞着射影演算子理論の非局所メモ
リ関数の定量的な評価において，静的相関関
数の定量的な計算が必要になり，そのために
は第一原理に基づく波動関数理論が不可欠
であるとの結論に到り，まず第一原理運動量
依存変分波動関数理論の構築を目指すこと
を研究の主要課題とした． 
 
３．研究の方法 
 
科学研究費助成（平成２２-２４年度基盤

研究(C)）を受けて第一原理運動量依存局所変
分波動関数理論，第１原理非局所自己無撞着
理論(T=0) ，第１原理非局所動的 CPA 理論 
(T > 0) への展望が開けた．以下では，これ
らの理論を第一原理計算に乗せる方法につ
いて述べる． 
(１）第一原理運動量依存局所変分理論 
 これまで発展させてきた単一軌道の運動
量依存局所変分理論を第一原理版へ拡張す
るために，強束縛線形マフィンティン軌道
(TB-LMTO)を用いた第一原理 LDA+U ハミ
ルトニアンから出発する．最初にこれからハ
ートレー・フォック近似の波動関数を構成し，
その後に軌道内相関，軌道間電荷—電荷相関，
軌道間スピン—スピン相関を記述する多軌道
運動量依存２粒子励起演算子を導入して第
一原理運動量依存局所変分波動関数を構成
する．変分パラメーターは運動量依存２粒子
演算子の確率振幅として導入されている．こ
れらの運動量依存変分パラメーターは変分
原理を用いて決定する． 
(２）第１原理非局所自己無撞着理論 
多軌道非対角有効場 iLjL’’(z)を導入した
射影演算子法から出発する．長距離非局所相
関をペアサイト近似で取り入れ，非対角有効
媒質におけるメモリー関数 iLjL’’(z) を
繰込まれた摂動理論 (RPT) の範囲で求め，
ラプラス変換法を用いて具体的数値計算を
行う．最初に導入した非対角有効場は，拡長
さ れ た CPA 方 程 式  iLjL’’(z)= 
iLjL’’(z) から自己無撞着に求める．運動
量表示自己エネルギーknk’n’’(z) は，実
空間メモリー関数 iLjL’’(z) をフーリエ
変換し，それを各 k 点での固有ベクトルでユ
ニタリ変換することによって求められる．こ
れらの自己無撞着ループの中で，非局所メモ
リ関数の具体的な計算では，非局所状態密度 
iLjL’’(z) と再規格化のための２体相関関
数 ‹niL↑niL↓›，‹niLniL’›，‹siL・siL’› な
どが必要になってくる．前者は TB-LMTO 電
子状態計算サブプログラムとして開発する．
後者は，第１原理運動量依存変分理論を別途
開発してそれに基づいて計算を行う． 以上



の計算は常磁性 Fe について大型並列コンピ
ューターを使用して行い，１粒子状態密度お
よび運動量依存励起スペクトルを高温側の
光電子分光データならびに従来の局所理論
と比較して非局所理論の妥当性，および長距
離非局所効果を検討する． 
(３）第１原理非局所動的ＣＰＡ理論 
まず，非局所動的 CPA 理論の場合に非対角
有効場ポテンシャル・クラスター増加展開・
等温 MD などの道具立てがうまくいくか，ま
た，非局所動的 CPA 理論が予想された磁化
や転移温度の大きな変化へ導くか等の具体
的側面を確かめる必要がある．そこで，最初
に単一軌道モデルに対する理論を構築する．
次に，第１原理ハミルトニアンに基づく定式
化を行い，第１原理非局所動的 CPA 理論を
完成させる．これらの理論を Fe および Fe
ニクタイト系化合物に順次応用して絶対零
度と有限温度における電子状態と磁性の非
局所効果，特に多軌道準粒子バンドにみられ
るキンク構造の出現機構を明らかにする． 
 
４．研究成果 
 
(１) 運動量依存局所変分理論に新しいハイ
ブリッド波動関数を導入して弱相関から強
相関までの電子相関を記述できるように理
論を改良した．さらに無限次元超立方格子の
場合に数値計算を行い，この理論が全ての相
互作用領域でこれまでのグッツウィラー変
分理論や局所変分理論を超えていることを
確かめた（JPSJ 82 (2013) 084710）． 
(２) 運動量依存局所変分理論を第１原理強
束縛 LMTO-LDA+U ハミルトニアンと結合
させて，新しい第１原理運動量依存局所変分
理論の枠組みを完成させた．さらに，常磁性
Fe のハートレー・フォックエネルギーバンド
計算を行い，第１原理運動量依存局所変分理
論を常磁性Feに適用して，相関エネルギー，
電子数揺らぎ，局在モーメントの振幅，運動
量分布関数，質量増大因子などを計算した．
その結果，局所密度近似密度汎関数理論では
記述できないフント相関エネルギーが
3000K と求められ，これにより従来のバンド
理論による磁気エネルギー5000K と第１原
理動的 CPA 並びに DMFT に基づく磁気エネ
ルギー2000K との不一致の原因が明らかに
された．また，sd 混成効果のために電荷数の
揺らぎが従来の dバンドモデル計算よりも大
きくなること，フント結合で強められた局在
モーメントの振幅が実験データを定量的に
説明することなどを明らかにした（JPSJ 85 
(2016) 064714）．さらに，第１ブリルアンゾ
ーン内の対称性の高い k点に沿った運動量分
布関数バンド構造を初めて明らかにし，sp 電
子が自由電子的に振る舞うのに対して d電子
の運動量分布関数はFermi-Dirac関数から大
きくずれることを見出した．そして，運動量
分布関数の跳びから有効質量増大因子を求
め，その運動量依存性を明らかにした．第１

原理運動量依存局所変分理論から得られた
平均の質量増大因子は比熱・ARPES の実験
値を定量的説明し，最近の有限温度における
第１原理 DMFT の結果とも定量的一致を示
すことを確かめた（JPSJ 85 (2016) 043707）． 
(３) 第１原理運動量依存局所変分理論計算
をScからCuまでの鉄族遷移金属全体に拡大
し，相関エネルギー，電荷揺らぎ，局在モー
メントの振幅，運動量分布関数，質量増大因
子などの系統的・定量的計算を行った．その
結果，① LDA+DFT で取り入れられていな
い常磁性フント結合エネルギー補正がバン
ド理論における磁気エネルギー過大評価の
原因であることを定量的に明らかにした． 
② 電子相関によって局所電荷の揺らぎが２
倍程度抑えられることを示し，これが遷移金
属磁性体の局在モーメント描像を引き起こ
していることを見出した．③ 局在モーメン
トの振幅はフント結合によって最大５０％
増大することを明らかにし，得られた結果が
内殻光電子分光や帯磁率から評価された実
験結果を定量的に説明することを示した． 
④ Sc から Cr までの前期遷移金属では，運
動量分布関数は近似的にフェルミ分布関数
に従う Kohn-Sham バンド電子として振る舞
うが，Mn 以降の後期遷移金属では，強い電
子相関のために運動量分布関数はフェルミ
分布関数から大きくずれることを見出した．
⑤ Mn から Ni までの有効質量も電子相関に
より２０％～７０％増大することを見出し，
これらの結果が低温側の比熱のデータを矛
盾なく説明できることを示した（JPSJ 85 
(2016) 084708；86 (2017) 034711）．以上の
結果は第一原理運動量依存局所変分理論が
基底状態ならびに低エネルギー有効質量を
定量的に記述できることを示している． 
(４) 非対角有効場に基づく非局所自己無撞
着射影演算子 CPA 法を二次元正方格子ハバ
ードモデルに適用し，銅酸化物系の非局所励
起スペクトルを求めた．その結果，非局所反
強磁性相関によりシャドーバンドが出現し，
モットハバードバンドの分裂が増大するこ
とを見出した．さらに，準粒子スペクトルの
ピークがフェルミ面上に来る不安定臨界ド
ーピング濃度がちょうど LSCO 系で見出さ
れているストライプ不安定濃度と一致する
ことを見出した．この事はストライプ不安定
性やCDWの出現が長距離非局所電子相関によ
って引き起こされていることを示している． 
(５) 有限温度非局所動的 CPA 理論を定式化
して，fcc 格子上のハバードモデルに理論を
適用し，高温近似の範囲で電子数 n=1.5 付近
のキュリー温度が非局所効果により 20％程
度 抑 え ら れ る こ と を 確 か め た（ ISSP 
Computer Center Ann. Rep. H26-Ca-0045）．
動的な場合の計算は現在進行中である．また，
理論をfcc格子上の多重スピン密度波探索に
応用した（Phys．Procedia 75 (2015) 625）．
さらに，第一原理有限温度非局所動的 CPA 理
論を高温近似の範囲でフラストレート系



Mn3Pt 並びに Mn3Ir へ応用し，そのノンコ
リニア磁気構造とスピン揺らぎの電子状態
の温度変化を明らかにした（JMMM 400C 
(2016) 103）． 
 研究期間内に第一原理運動量依存局所変
分理論と第１原理動的クラスター理論の完
成までには到らなかったが，今後，当初の計
画通り，本研究で完成した第１原理運動量依
存局所変分理論を用いて電荷・スピンの２体
相関関数を計算し，非対角有効場に基づく第
一原理自己無撞着射影演算子理論を完成さ
せ，長距離非局所電子相関が引き起こす様々
な一粒子励起異常を定量的に明らかにする
予定である． 
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