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研究成果の概要（和文）：第一原理量子モンテカルロ法を用いたフォノン計算を実現する研究を実施した。「波
動関数空間での位相構造を考慮した勾配算定」に着目してフォース算定を実現した。現実系層状物質を対象とし
た量子モンテカルロ計算を確立した。フォース算定の信頼性に大きな影響を与える要因として、擬ポテンシャル
の局所近似の問題を浮き彫りとし、擬ポテンシャルの非局所型構成の根本に立ち戻り、L2型と呼ばれる新たな方
法を提案・開発した。

研究成果の概要（英文）：We conducted a study to realize phonon calculations using the ab initio 
quantum Monte Carlo method. Focusing on the derivative evaluation considering the phase of many-body
 wavefunction, we achieved force calculations. We established quantum Monte Carlo calculations for 
realistic layered materials. As a significant factor affecting the reliability of force 
calculations, we highlighted the issue of local approximation in pseudopotentials and returned to 
the fundamentals of constructing non-local pseudopotentials. We proposed and developed a new method 
for the construction of pseudopotentials called the L2-type pseudopotentials. 

研究分野： 物性理論

キーワード： 第一原理　拡散モンテカルロ　フォノン　層状物質　電子相関

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
電子状態計算によるシミュレーション予見は、材料科学や生命科学に広く浸透した基盤分析手法となっている。
従前の電子状態計算法では記述信頼性が確保できない対象は、往々にして革新的物性を担い、本研究の対象とな
る層状物質もその一例である。本研究は、従前手法を超える記述信頼性実現を目的としたもので、広く材料科学
や生命科学に亘って、電子状態計算によるシミュレーション予見の適用対象を拡げるという波及をもたらす。  
      

※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。



【1.研究開始当初の背景】 

    物質の層状構造は、グラフェンや酸化物などで実現される新規物性の舞台であり、最近
では構造材料においても力学的強度を実現する鍵と目されている[1]。これら物質に対する
電子状態/格子振動解析は「有用な物性を引き出すための指針確立」に必須である。現行の
普及法である密度汎関数法は、フォースなど「エネルギー微分量」の算定に長け、格子振

動解析もよく普及し物性解析に供されている。密度汎関数法は、非共有性結合に対しては

予見信頼性が困難をきたすため、層間結合が非共有性結合で支配される層状物質の場合、

十分な解析予見を果たすことができない事が問題となっている[2]。 

 

図1/多彩な新奇物性を産む層状物質を対象とした第一原理シミュレーション解析では、非共
有結合性の層間相互作用を適正に記述しつつ格子振動解析を行える枠組みが希求される。

第一原理量子モンテカルロ法での格子振動解析は、実現すれば結合の性質によらず高い記

述性が期待される。これを実現しようというのが本研究の目的である。 
 

【2.研究の目的】 
    応募者が主務とする第一原理量子モンテカルロ法は、最も信頼性の高い予見性と高い超
並列性能から次世代の汎用第一原理計算手法と目されている[3]。非共有性結合で支配され
る物性記述にも長けており、ダイカルゴゲナイトなど層状物質に対する適用では、他手法

で記述できない予見性を達成している[4]。しかし、エネルギーの2階微分算出で統計誤差
がひどく使い物にならないという大きな問題[5]があり、第一原理量子モンテカルロ法によ

るフォースや格子振動解析は未確立であった(図1の'x'箇所)。微分勾配量を「エネルギー空
間中の数値微分」と扱う長年行われてきたやり方に替え「波動関数空間での位相構造を考

慮した勾配算定」に切り替えることで、統計誤差に著しい改善が見いだされることが応募

者により明らかになった[8]。この手法の層状物質への適用が実現すれば、層間相互作用が
考慮された予見性の高い格子振動解析を実現することが出来る(図1の'x→◎'箇所)。第一原
理量子モンテカルロ法による微分量算定には、30年近くに亘る方法論開発の挑戦が続けら
れてきた(図2)。本研究が目的とするのは、その究極的ゴールともいえる格子振動計算(フォ
ノン解析)の実現である。 

 
図2/ダイヤモンドに対するフォノン計算(申請者らによる原著論文成果[8])。第一原理量子モンテ
カルロ法では統計誤差が十分に絞られていないと理論予見としての意味を失うが、採用した方法

により、実用に耐える十分な統計精度での予見を達成することができた。また、得られた結果が

密度汎関数法の結果に一致しており、申請者らの実装したコードが正しいことも確認できている。 



 

【3.研究の方法】 

    長年の挑戦が「エネルギー数値微分の誤差軽減」を目指したものであった事に対し、我々
は「波動関数空間での位相構造を考慮した自然勾配法」(統計科学におけるフィッシャー情
報量に相当)に着目し、その実装によって著しい精度向上を実現する。格子振動解析(フォノ
ン分散計算)の機能は、申請者グループが開発に携わっている第一原理量子モンテカルロ法
のコード(TurboRVB)[6]に実装する。本研究では、ワープ変換/自動微分による力の計算[7]と
数値微分(フローズンフォノン法)を組み合わせ、実用的な統計精度でフォノン分散を計算す

る機能を実装する。先行研究で考案されたフォノン計算の枠組みは統計誤差が大きく、結晶

材料に対しては到底使い物にならなかったが、申請者らが採用した方法では自動微分を用い

た事が功を奏して、図2に示すような実用的な統計精度で結晶材料のフォノン分散が計算可
能であることが明らかになった。 

 
図3/現実系層状物質である窒化ホウ素を対象とした第一原理量子モンテカルロ計算(申請者らによ
る原著論文成果[9])。指定した圧力・温度において三次元結晶相(cBN)と層状結晶相(hBN)のいずれ
が安定に実現するかを示す相境界が図中に描かれている。実験(点線)・理論(実線)ともに相互に齟
齬ある結論が報告されており、従前理論手法の予見信頼性限界もあり明確な結論が下せない基礎

的な挑戦課題であった。本研究で予見信頼性を向上させた第一原理量子モンテカルロ法シミュレ

ーション予見が可能となり(緑線)、実験事実の齟齬(2つの点線)を解消する結論が得られた。 
 

【4.研究成果】 

    初年度には「波動関数空間での位相構造を考慮した勾配算定」に着目してフォース算定の
実用性を大きく高めるような業績(分担者中野・代表者前園ら[8]/図2)、および、現実系層状
物質を対象とした量子モンテカルロ計算(分担者中野・分担者本郷、代表者前園ら[9]/図3)を
確立させた。これら経験を通して、フォース算定の信頼性に大きな影響を与える要因として

「擬ポテンシャルにかかる局所近似の問題」が浮き彫りとなり、後半年度中は特に、この問

題に傾注して研究を推進した。擬ポテンシャルの非局所型構成の根本に立ち戻り、L2型と呼
ばれる新たな方法を提案し、その開発と較正検証に取り組んだ。当該問題に対しての研究コ

ミュニティの長年の取組み経緯の上に十分なインパクトを与えるような良好な結果が得られ

ており、原著論文が出版された(分担者本郷、代表者前園ら[10]/図4)。 

 
図4/新たに開発された第一原理量子モンテカルロ法用途の擬ポテンシャル(BestL2と表記されたも
の)による遷移金属分子の乖離曲線。従前のもの(BFD, ccECP, SBKJC)に比べて、より誤差の少ない記
述性が実現されている。 
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