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研究成果の概要：電子相関 
標準的な第一原理電子状態計算法である密度汎関数法が不得手とする電子相関の強い系に対応

する計算法の開発を目的として研究を行った。多体グリーン関数理論に基づいた GW近似のプ
ログラムを並列化して単位胞に１２原子含む遷移金属酸化物 VO2 へ適用した。また密度汎関
数法から出発して最局在ワニエ関数と制限 RPA 法を組み合わせて有効模型を導出する方法を
開発し、鉄砒素系超伝導体の母物質などへ適用した。 
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１．研究開始当初の背景 
密度汎関数理論に局所密度近似（LDA）を組

み合わせた方法は、広範な物質群で成功を収

めてきたが、同時にその不備も明らかになっ

てきた。よく知られた半導体のバンドギャッ

プを過小評価する問題に対しては、多体グリ

ーン関数理論に基づいたGW近似が一定の成

果を挙げている。しかし電子相関の強い系に

対しては、通常行われている LDA を出発点

としたGW法では不十分であることも指摘さ

れている。 
 
２．研究の目的 
強相関電子系のための beyond LDA/ beyond GW

の試みはいくつか考えられる。一つは、GW 近

似の範囲内で出発点となる１体軌道を改善

することが挙げられる。この方法を遷移金属
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酸化物等に適用し、その妥当性を調べること

を目的の一つとする。また LDA を出発点に格

子模型を導出して、得られた模型を各種の多

体論的手法で解く試みも有望な方法である

と考えられる。本研究では、実用的な格子模

型導出の方法の確立を目指す。 

 
３．研究の方法 
GW 法に関しては Full-Potential LMTO 法によ

る GW プログラムを並列化して遷移金属酸化

物に応用する。出発点となる１体ハミルトニ

アンとして LDA 以外のものも試し、結果が改

善するか検討する。 

格子模型導出に関しては LDA によるバンド計

算結果から出発して最局在させたワニエ関

数の方法により局在軌道を構成して狭いヒ

ルベルト空間に対する１体ハミルトニアン

を導く。次に制限 RPA 法で有効電子間相互作

用パラメタを算出する。 
 
４．研究成果 
 
（１）VO2 の GW 計算 

ペロブスカイト型酸化物など複雑な結晶構

造の GW 計算を行うためにプログラムを並列

化・整備して VO2 に適用した。その結果、自

己エネルギーの周波数依存性が強く、通常の

半導体で妥当な線形近似（自己エネルギーの

周波数依存性を LDA の固有値の周りで線形に

する近似）が破綻することがわかった。絶縁

相は通常行っている密度汎関数法の解を出

発点とした非自己無撞着計算では再現でき

ず、自己エネルギー効果を反映して波動関数

と１電子準位を更新する必要があることが

わかった。また、LDA と cluster DMFT を組み

合わせた解析も行った。絶縁相のスペクトル

関数が静的な自己エネルギー補正を加えた

準粒子バンド構造でよく再現できるのに対

し、金属相は準粒子バンドで記述できないサ

テライト構造が顕著で、金属相の方が相関効

果が強く見えるという結果を得た。 

 

（２）有効パラメタ計算 

 LDA+U、LDA+DMFT による強相関系
のバンド計算や格子模型を用いた理論解析

において、ハバード Uや交換相互作用 Jは
重要なパラメタである。これらを決定する

方法として制限 RPA法が考案されている。
制限 RPA では、局在軌道からなるバンド
間の遷移を排除して分極率を求め、基底に

よらない（制限付き）遮蔽相互作用W(r,r’)
を定義する。次に局在軌道を導入してWの
行列要素としてUや Jを求める。このため、
異なるサイト間の相互作用や軌道の添字に

関する非対角項を容易に計算できる。本研

究では局在軌道として最局在ワニエ関数を

用いた方法を開発した。方法の妥当性を確

かめるために、LMTO-ASA が良い基底と
考えられる 3d 遷移金属にこの方法を適用
して、LMTO-ASA と最局在ワニエ関数で
有効パラメタがよく一致する結果を得た

（図１）。 
 また、ワニエ関数の任意性を調べるため

に、最局在ワニエ関数を出発点としてユニ

タリー変換して U の値が最大になるよう

にワニエ関数を再構成する方法を考案した。

3d遷移金属に適用した結果、二つのワニエ
関数で Uの変化が 1 meV以下であること
がわかった。このことは、ワニエ関数の任

意性は小さく、実用的なレベルでは問題に

ならないことを示唆している。 
 



 

 

 
 
図１. RPAおよび制限 RPAによる 3d遷移
金属の遮蔽クーロン相互作用。（a）最局在
ワニエ関数と（b）LMTO-ASAによる結果。 
 

また２００８年に発見された鉄砒素系の新

超伝導体の母物質 LaFeAsO の有効パラメタ計

算を行い、鉄 3d 電子のみ含む d モデルと砒

素、酸素の p軌道も含んだ dpp モデルの違い

を議論した。 

 

 
表１：LaFeAsO の有効パラメタ。裸のクーロ

ン相互作用(v)、有効クーロン相互作用(U)と

有効交換相互作用(J)。d,dpp はそれぞれ d モ

デルと dpp モデルでの値。d-dpp は d モデル

の遮蔽相互作用と dpp モデルの最局在ワニエ

軌道から求めた結果。単位は eV。 
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