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研究成果の概要： 
電子ガス、原子･分子、格子模型のために開発されてきた多体電子状態計算手法を発展させ、組

み合わせることにより、波動関数理論であるトランスコリレイティッド法、密度汎関数法と低

エネルギーソルバーを組み合わせた三段階手法、多体摂動論に基づく手法、動的平均場理論に

基づく手法など、固体の電子相関効果を精度よく取り入れることのできるいくつかの新しい第

一原理計算手法を開発し、さまざまな物質に適用してそれらの有用性を実証した。 
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１．研究開始当初の背景 
遷移金属化合物や有機化合物に見られる変
化に富んだ軌道秩序状態，特異な量子液体状
態，金属絶縁体転移などは，基礎と応用の両
面で物質科学の重要なテーマである。これら
の物質群（いわゆる強相関電子系）では，こ
れまで固体のシミュレーションに広く用い
られてきた第一原理電子状態理論「密度汎関
数理論（DFT）」＋「局所密度近似（LDA）」
が定性的な記述にすら不十分であることが

明らかとなっていた。一方，従来 LDA が良
い近似であるとされてきた半導体において
も，材料設計に向けた欠陥準位の定量的な取
り扱いには，電子相関をより精密に取り入れ
た電子状態計算手法が不可欠である。これら
の研究分野では，新しい第一原理電子状態計
算手法の開発が強く望まれていた。 
 
２．研究の目的 
電子ガス，原子･分子，格子模型のために開

研究種目：特定領域研究 

研究期間：2005～2008  

課題番号：17064004 

研究課題名（和文） 多様な電子相関を示す現実物質のための多体電子状態計算手法の開発 

  

研究課題名（英文） Development of new method of electromic structure calculation 

for correlated electronic systems 

研究代表者 

  常行 真司 (TSUNEYUKI SHINJI) 

    東京大学・大学院理学系研究科・教授 

  研究者番号：90197749 

 



発されてきた多体電子状態計算手法を比較
検討に基づき発展させ、部分的には融合する
ことにより、局所密度近似（LDA）を超えて
物性の定量予測が可能な第一原理電子状態
計算手法を確立し、上記物質群の物性研究を
おこなう。 
 
３．研究の方法 
(1) 格子模型の動的平均場理論(DMFT)と従
来の第一原理計算手法(LDA,LDA+U 法,GW
法)の融合。 
(2) 第一原理手法による格子模型パラメータ
決定法の確立と，格子模型の量子モンテカル
ロ法(QMC)、経路積分繰り込み群法(PIRG)
への接続。 
(3) 相関波動関数を用いるトランスコリレイ
ティッド(TC)法の固体への拡張。 
(4) GW 法（バーテックス補正 を繰り込ん
でＧＷ法を改良した手法）の発展とその立場
からの強結合超伝導理論の開発。 
 
４．研究成果 
(1) 相関多体波動関数を用いた波動関数理論
の一つであるトランスコリレイティッド
(TC)法を発展させ、バンド構造計算と全エネ
ルギー計算が可能で、しかも系統的改良ので
きる、固体の新しい電子状態計算手法を開発
した。TC 法をさまざまな半導体、絶縁体に
適用して、ハートリー・フォック近似で過大
評価されていたバンドギャップの値が大幅
に改善され、局所密度近似に基づく密度汎関
数法と同等かそれ以上の結果が得られるこ
とを示した(図１)。また全エネルギー計算と
構造最適化が可能であることを実証した(図
２)。電子ガス模型の範囲ではあるが、TC法
が金属にも適用可能であることも示した。 

図１ バンドギャップの実測値と計算値の

比較(TCが本研究で開発されたトランスコリ
レイティッド法)。 

図２ トランスコリレイティッド法で計算
されたダイヤモンド全エネルギーの格子定
数依存性。 
 
(2) 密度汎関数法に基づく第一原理計算、繰
り込み群の考え方に基づいたダウンフォー
ルディングの手続き、最後に量子モンテカル
ロ法などの低エネルギーソルバーを使って
有効模型を精密に取り扱うことで、強相関電
子系の電子状態計算を行う方法、いわゆる三
段階手法を確立した。低エネルギーソルバー
として、新たにガウス基底型演算子で密度演
算子を展開する手法に基づく量子モンテカ
ルロ法と、多変数変分モンテカルロ法を吟味
し、実装した。三段階手法を Sr2VO4, 鉄ヒ素
系新超伝導体 BEDT-TTF などに適用し、有
用性を実証した。 
 
(3) 並列化およびアルゴリズムの改良により、
GW近似に基づく電子状態計算手法を高速化
し、大規模系への適用を可能にした。また
GW近似をLDA+U法の結果から出発して行
う U+GW 法を開発した。これらの手法を
MnO, NiO, V2O3, LaMO3(M=Ti-Cu)に適用
して、有効性を確かめた（図３）。 
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図３ NiO のスペクトル（U+GWA）。上段
は実験結果との比較． 
 
(4) f-電子系に対する動的平均場による第一
原理計算を行うため、補助的一不純物問題の
解法として NCAf2vc と名付ける方法のコー
ド化を行い，LMTOバンド計算に組み込んだ。
この手法を、Ce プニクタイト、Ce 金属、
AuCu3型 Ce化合物系に適用し、有効性を
実証した。 
 
(5) 断熱近似を超えたイオンの量子振動効果
を明らかにするため，質量の違う 2種の粒子
からなる 4体クーロン系の拡散量子モンテカ
ルロ計算を実施し，質量比の変化に伴う構造
変化を見出した。 
 
(6) 強磁性低密度電子ガス系のための STLS
理論の改良を行い、交換相関エネルギー汎関
数のスピン分極依存性について新たな知見
を得た。 
 
(7) 超臨界領域のアルカリ金属液体における
異常遮蔽の物理を解明した。また、電流密度
汎関数理論(CDFT)の相関交換核を見直すこ
とによって、金属の低速イオン阻止能の実測
データを精度よく再現することに成功した。 
 
(8) フォノン交換引力とクーロン斥力の両者
を対等に取り扱った微視的な動的電子間有
効相互作用から直接的に超伝導転移温度を
評価する手法をグラファイト層間化合物
(GIC)に適用し、実測されたアルカリ金属
GICの転移温度を説明することに成功した。 
 
(9) 結晶構造や相図を第一原理から予測する
手法として，マルチオーダー・マルチサーマ
ル法と熱力学的ダウンフォールディング法
を提案・開発した。 
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