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１． 本課題の研究の背景、目的、関係するプロジェクトと

の関係 

強相関電子系は、電子間の強いクーロン相互作用のた

め特有の集団的量子効果を示す。この強相関電子系では、

電子が格子間を飛び回る運動項と、電子間同士の斥力に

起因する多体相互作用項の両者を精密に取り扱う事が要

請される。したがって、平均場近似に基づく解析的理論に

よる解析は困難であり、理論的解明には大規模な数値シミ

ュレーションを用いた解析が不可欠となっている。現実的な

物質科学の計算手法として、最も成功しているものに、密

度汎関数理論に基づく第一原理バンド計算手法が挙げら

れる。ただし、第一原理バンド計算手法では、単一スレータ

ー行列式で表現できる状態を仮定するため、物質の個性

を反映した詳細な運動項が得られるが、例えばモット絶縁

体のような多体相互作用項に起因する電子状態を精密に

記述することは原理的にできない。そこで継続課題である

本研究課題では、昨年度までに量子モンテカルロ法や密

度行列繰り込み群法、厳密対角化による直接解法や、動

的平均場理論に代表されるような量子クラスター近似法な

どの、多様な多体格子模型計算手法を整備してきた（次ペ

ージの図参照）。これら各々の計算手法には長所・短所が

あり、全ての問題に有効な万能な計算手法というものは存

在おらず、相補的に取り扱うことにより、様々な強相関電子

系の解析が可能となってきた。 

 本研究課題は、強相関電子系に対する数値的研究手法

の開発から、それらを用いた応用研究により構成される。そ

のため、多体量子格子模型計算手法の専門とする研究者

と第一原理計算手法と最局在ワニエ軌道法を専門として研

究を行ってきた者を集め、メンバーがこれまで培ってきた計

算手法をさらに発展させ、より詳細で信頼性の高い結果を

得ると同時に、一つの計算手法では不十分な点を補い合う

ことで統一的な理解を深めることを目指す。各人の努力、

工夫と HOKUSAI の能力を如何なく発揮することで、この困

難な問題に立ち向かうのが本研究課題の意義である。 

 前年度までの HOKUSAI 利用で、それまでに開発した手

法をさらに発展させると同時に、物性物理分野における課

題に対する理論的・数値的研究を行う。さらに、より高精度・

高信頼度の結果、また量子ダイナミクス計算等への拡張の

ための大規模計算に対応するため、これまで開発してきた

強相関電子系に対する数値的計算手法の大規模並列化

のためのプログラム開発を行う。これらの独自に開発された

数値的手法、およびそのプログラムを用いた計算を

HOKUSAI で行うことにより、最先端の科学的成果の創出を

目指す。 

 

２． 具体的な利用内容、計算方法 

■ 多次元強相関量子系に対応した時間依存密度行列

繰り込み群法の開発と改良 

密度行列繰り込み群法は、一次元強相関量子系の基底

状態の研究に対して最も有効な計算手法として知られてい

る。さらに、密度行列繰り込み群法は、量子ダイナミクスの

計算手法として拡張されており、これは動的密度行列繰り

込み群法や時間依存密度行列繰り込み群法として知られ

ている。密度行列繰り込み群法は、計算の目的となる状態

に着目し、その表現に重要な任意の数の基底のみを取り

扱うことで、厳密対角化を超えた系のサイズに対する取扱

いが可能となる。その計算精度としても、ターゲット状態に

対して厳密対角化に匹敵するほどの高精度な計算を可能

にする。このような密度行列繰り込み群法の多次元強相関

量子系への適用は一次元系に適用する場合と比較しては

るかに巨大な計算コストを必要とする。ただし、近年の計算

機科学の発展により二次元強相関量子系に対する密度行
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列繰り込み群法の適用も十分現実的となっている。 

そこで、本研究では強相関量子系の実時間ダイナミクス

の計算手法である時間依存密度行列繰り込み群法につい

て、多次元強相関量子系への拡張を試みた。これまで、課

題参加者らは、本手法のターゲット状態となる各時刻の状

態について、その時間発展演算子を直交多項式展開法で

計算することで多次元強相関量子系への対応を可能にし

た。本研究では、この計算手法の計算コスト、および計算

精度の観点から、より小さい密度行列繰り込み群法の打ち

切り次数でも計算可能な手法への改良を試みる。 

 

■ 時間依存行列積状態を用いた光励起状態の解析 

近年、物質にパルス光を照射することにより、物理量が

時間に依存して変化する非平衡状態の研究が盛んに行わ

れている。こうした光によって励起された状態（光誘起状

態）の研究は、非平衡ダイナミクスの基礎学理として非常に

重要である。しかし、そのほとんどは、ある状況下の平衡状

態を、別の状況下の平衡状態から光励起によって誘起した

ものが多かった。 

  そこで、我々はハバード模型で実現しているモット絶縁

体に、パルス光を照射した場合に現れる状態について、厳

密対角化、および時間依存行列積状態を用いた解析を行

った。 

 

■第一原理量子モンテカルロ法のコード開発 

強相関電子系などを調べる際に用いられている格子模

型は、物質内で起こる様々な現象に対して、理想的な数理

的モデルを与える意味で、その発現機構などを理解するた

めに非常に重要である。対比して、複雑な物質の状況を全

て考慮した直接的な数値シミュレーションを行い、こうした

格子模型の理想化された現象が、現実の問題として発現し

ているか否かを調べることも非常に重要である。後者型の

数値シミュレーションは第一原理計算と呼ばれており、密度

汎関数法に基づく第一原理バンド計算などが使われている。

ただし、こうした第一原理バンド計算では、Kohn-Sham 方

程式を利用する一体近似を用いることが多く、多体量子系

特有の状態を記述できない。これを解決するための試みの

一つが変分波動関数法に基づく第一原理量子モンテカル

ロ法である。 

変分モンテカルロ法に基づく第一原理量子モンテカルロ

法では、これまで anti-symmetrized germinal power波動関

数を用いたシミュレーションを行ってきた。これに対し、磁気

揺らぎの効果を取り入れるには、より一般的な pfaffian 波動

関数を導入した方が良い事が格子系の計算から知られて

いる。第一原理量子モンテカルロ法での pfaffian 波動関数

の報告例は少ないので、これの導入を試みた。 

 

■ 第一原理モンテカルロシミュレーションによる伸長した

グラフェンの半金属絶縁体転移 

グラフェンは炭素が蜂の巣格子を組んだ物質である。一

般に物質の電子物性の決定には、フェルミ準位付近の電

子の分散関係が重要な役割を果たす。グラフェン中の電子

はフェルミ準位付近の電子が線型分散(結晶中の電子の運

動量と１電子励起エネルギーが比例関係にあること)を示し、

一般的な金属とも半導体とも異なる特徴を持っている。近

年、グラフェンに対して力学的に張力を加えることで電子物

性を制御しようという試みが行われている。張力下の電子

物性に関する計算は、密度汎関数理論に基づく第一原理

バンド計算はこれまで複数報告されていたものの、電子相

関効果をより精密に取り込んだ第一原理計算は行われて

いなかった。 

 本研究では、強相関物質に対する第一原理量子モンテカ

ルロ法計算プログラム「TurboRVB」を用いて、グラフェンを

引き伸ばしたときに期待される電子間相互作用により誘起

される金属-絶縁体転移を解析した。TurboRVB は Sandro 

Sorella（SISSA 教授, 理研 客員主管研究員）らが中心とな

って開発しているプログラムパッケージである。密度汎関数

理論に基づく第一原理バンド計算と比べた本研究で用いる

手法の利点は、明示的に相関した多体電子系の変分波動

関数を構成し量子モンテカルロ法により多電子・多原子核

シュレーディンガー方程式を解くことで、従来の第一原理

バンド計算を越えて多体効果を取り込み、電子状態を定性

的・定量的かつ系統的に改善できる点にある。 

 試行波動関数の形としては反対称化したペア積状態

(antisymmetrized germinal power, AGP)に Jastrow因子を作

用させた Jastrow-AGP 状態を用いた。結晶構造最適化を

導入することで、引き伸ばしによる飛び移り積分の減少によ

って Mott 絶縁体転移が起こるのか、あるいは構造相転移

を伴った Peierls 型の絶縁体相が新たに実現するかを検証

した。Peierls 型の歪みのパターンとしては、先行研究

[Frank and Lieb, Phys. Rev. Lett. 107, 066801, (2011)]で

ハバード模型について調べられた許される歪みのパターン

を考慮し、ユニットセルに６炭素原子を含むものとした。図１

に可能な電子状態の模式図を示す。 
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■ 第一原理計算に基づく電子間相互作用パラメータの

評価 

第一原理バンド計算は一般に膨大な数の基底を必要と

する。これは電子間相互作用の高次の寄与を計算する場

合に、大きな障害になる。従って、第一原理バンド計算の

結果を有効モデルに一度ダウンフォールドし、得られた有

効模型を数値的に高精度に解く、という戦略がしばし取ら

れる。 

  電子間相互作用をダウンフォールディングにより求める

方法として、榊原は共同研究によって model-mapped 

RPA 法(mRPA)を開発した。mRPA はモデル計算と第一

原理計算の間で起こる、相互作用に対する遮蔽効果の２重

カウントを防ぐ方法である。また、mRPA は従来手法である

制限 RPA 法(cRPA)の問題点を改善した方法でもある。 

  本年度の研究では、mRPAを用いて銅酸化物高温超伝

導体 La2CuO4及び HgBa2CuO4の相互作用パラメータを

導いた。これらの超伝導物質では電子間相互作用によって

生み出されるスピンの揺らぎが重要であることが知られてい

るため、相互作用の大きさには興味が持たれ続けてきた。

また、比較のために cRPA を用いて同様のパラメータを計

算した。  

  さらに、得られたモデルに対し、揺らぎ交換近似を適用し

た。それにより、スピンの揺らぎ及び電荷の揺らぎによる電

子相関の効果（自己エネルギー）を数値的に評価した。ま

た、超伝導転移温度を評価するため、線形化エリアシュベ

ルグ方程式に自己ネルギーで繰り込まれた電子のグリーン

関数を代入して解くという計算を行った。 

 

■ 第一原理計算モデルハミルトニアンに含まれる相互作

用効果の二重カウント問題の改善と超伝導物質設計 

第一原理バンド計算から有効ハミルトニアンを導出

する場合、電子間相互作用の効果の内、非摂動項に帰

着される部分が存在する。すなわち、全ハミルトニア

ンを H= H0+ H1とするとき、この非摂動項 H0は電子

間相互作用を部分的に含む。ここで、H1 は摂動項であ

る。一方、一般に用いられている最局在ワニエ軌道で

得られるハミルトニアンは H0 そのものであり、

mRPA/cRPA などの手法で得られる相互作用ハミルト

ニアンとの間で２重カウントを引き起こす場合がある。 

  本年度の研究では、この二重カウント部分をハート

リーフォック近似(HFA)によって評価できると予想し、

数値計算によって検証した。方法としては、まず局所

密度近似（LDA）を用いて第一原理計算を実行し、最

局在ワニエ軌道+mRPA の方法で H0を導いた。続いて、

モデルに HFA を適用して得られる解が H0と一致する

ように、すなわち H0= H’0+HDCとなるように、真の非

摂動項 H’0を逆算により求めた（HDCは２重カウント部

分）。得られた有効モデル H= H’0+ H1=H0−HDC+H1 に

対し、揺らぎ交換近似を適用することで自己エネルギ

ーを数値的に評価した。また、先行研究との比較も行

った。具体的には、最低松原エネルギーおける自己エ

ネルギーΣ(k,iωn=0)をHDCの代わりに差し引く方法を

実行し、結果の比較を行なった。 

 

■ 変分 ク ラ ス タ ー近似 を用いた分子性結晶κ

-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Cl における金属絶縁体転

移及び超伝導についての理論計算 

分子性結晶κ-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Cl (以下では

κ-Cl と略記)は擬２次元強相関物質として知られている。

κ-Cl は、電子のエネルギーバンド構造計算からはバンド

が半充填された金属であることが予期されるが、実験的に

は常圧下では絶縁体となっている。近年、この物質に関し

て実験的にキャリアを注入することが可能になった [Y. 

Kawasugi et al., Nature Communications 7, 12356 (2016)]。

図１：本研究で考慮した、等方的に引き伸ばした

グラフェンの電子状態の模式図。(a)半金属状態、

(b)反強磁性絶縁体状態、(c)ケクレ型ダイマー状

態、(d)六角形歪み状態。 



平成 30 年度 利用報告書 

κ-Cl はドープされたモット絶縁体の研究の舞台を提供す

る物質の一つとして、特に単一の物質で電子ドープもホー

ルドープも可能であることが、注目される。本研究では、バ

ンドフィリングとバンド幅の二つのパラメータに関して、磁性

や超伝導がどのように現れるかを調べることを目的とした。 

 この目的のために、κ-Cl のフェルミ準位近くの電子構造

を異方的三角格子上の単一軌道ハバード模型としてモデ

ル化し、変分クラスター近似を用いた解析を行った。変分ク

ラスター近似法は、Luttinger-Ward の熱力学ポテンシャル

汎関数に関する変分原理に基づく変分計算法である。変

分の試行関数として少数サイトからなるクラスターの自己エ

ネルギーを採用する。クラスターのハミルトニアンの任意の

一体部分を適当な変分パラメータとして、変分パラメータの

変化を通して自己エネルギーを変化させ、変分パラメータ

に関する熱力学ポテンシャル汎関数の停留点を探す。つま

り変分クラスター近似では、与えられた物理的モデルのパ

ラメータに対して熱力学ポテンシャル汎関数の停留値が求

まるまで、変分パラメータを変えながらクラスターのハミルト

ニアンのエネルギーおよびクラスターの一粒子グリーン関

数を繰り返し計算することが必要である。 

 計算結果のクラスターサイズ依存性を調べるために、4 サ

イト・8サイト・12サイトクラスターで計算を行った。クラスター

のハミルトニアンの固有値問題の解法とグリーン関数の計

算には、4 サイトクラスターについては完全対角化を行い、

８サイトと１２サイトクラスターについては Blcok Lanczos法に

基づく厳密対角化法を用いた。Block Lanczos 法に基づく

厳密対角化法は、ハミルトニアン行列の次元と同じ次元の

ベクトル（１次元配列）を通常の Lanczos 法のブロックサイズ

倍確保する必要があるものの、グリーン関数行列の対角項

と非対角項をまとめて計算できるので、Lanczos 法と比べて

グリーン関数行列の計算に要する演算時間が 1/ブロックサ

イズ倍程度で済むという利点がある。つまり必要なメモリが

確保できれば演算時間を節約できる。今回用いたクラスタ

ーサイズでは、Block Lanczos 法に必要な配列を１ノード内

で確保できるサイズだったのでBlock Lanczos法を選択した。

計算は GWMPC と BWMPC で行った。 

 

■ 動的平均場理論による磁気スキルミオンの研究  

スピン-軌道相互作用は、電子のスピンと運動量の間の

相互作用であり、与えた電場によってスピン編曲を操作す

るスピントロニクスを可能にする。とりわけ興味深いのは反

転対称性のない格子の場合であり、反対称性のスピン-軌

道相互作用が魅力的な輸送特性を与える。 フェルミ液体

理論による解析では、このような反転対称性のない相互作

用を持つ系において、電気磁気効果(ME 効果)が高められ

ることを示した。 これは、ｆ電子系にとって特に重要である。

重い原子によって引き起こされるスピン-軌道相互作用が

大きくなり得る一方、部分的に満たされたｆ電子バンドにお

ける電子相関が非常に強くなり得る。したがって、f 電子系

は大きな ME 効果を引き起こす可能性が考えられる。 

本研究の目的は、CeRhSi3、CeIrSi3、CePt3Si などの強い

相関を持つ非中心対称 f 電子系における ME 効果、特に

Edelstein 効果の解析である。 動的平均場理論（DMFT）を

使用することにより近藤効果を完全に取り入れる、つまり重

い準粒子の形成と局在電子と遍歴電子との交差を完全に

解析に取り入れる。  さらに、DMFT と数値繰り込み群

（NRG）を組み合わせることで、解析接続を行うことなく、実

振動数のグリーン関数を使用した高精度の輸送特性の計

算を可能にした。 

 

■数値的厳密な手法によるα-RuCl3の解析 

本研究ではα-RuCl3の解析を目的に、まず 24サイト

の周期的なハニカム格子量子スピン模型を導入し、ラ

ンチョス法による基底状態計算を行う。またスピン-ス

ピン相関関数の計算は連分数展開により行う。さらに、

有限温度ランチョス法により、この系の比熱を計算す

る。本研究で取り扱うプログラムは openMP によるス

レッド並列化が行われており、各パラメータセットに

対するアレイジョブにより計算を実行した。 

 

■２次元フラストレート量子多体系における磁化プラトー状

態の数値的研究 

 異方的三角格子物質 Cs2CuBr4 の磁場誘起量子相転移

を説明しうる空間異方性のある三角格子上のスピン 1/2 反

強磁性ハイゼンベルグ模型の磁化プラトー状態の探索を、

大規模並列化された密度行列繰り込み群法によって行っ

た。実験的にプラトー状態の発現が示唆されている 2/3 飽

和磁化近傍の磁気構造を解析するため、量子化軸を Sz 軸

としたときに、全 Sz 毎での最低固有エネルギーと対応する

固有状態における局所磁化の空間配位のクラスター形状

依存性を評価した。詳細な計算条件は以下のとおりであ

る：三角格子の端をジグザグに切り取りシリンダー形状に巻

いた(Lx, Ly)=(21, 6), (56, 6), (56, 4), (91,4) のクラスターを

取り扱った。密度行列繰り込み群の打ち切り次元 m=2000
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を採用し、1/2飽和磁化から 4/5飽和磁化の領域に対応す

る磁化曲線および局所磁化の計算を行った。空間異方性

の強度は厳密対角化による予備的な結果から磁化プラトー

が最も発現しそうな領域に絞った。 

 

３． 結果 

■多次元強相関量子系に対応した時間依存密度行列繰り

込み群法の開発と改良 

本研究では、これまで課題参加者らが開発してきた多次

元強相関量子系に対応した時間依存密度行列繰り込み群

法について、その手法自体の改良を行った。 

 手法の改良としては、計算コストの削減、および計算精度

の向上の立場から、より小さい密度行列繰り込み群法の打

ち切り次数 m で計算が可能になるよう、密度行列繰り込み

群法のアルゴリズムの見直しを行った。特に密度行列繰り

込み群法の計算時間は O(m3)で与えられることから、この m

を削減できることは計算コストを削減する立場からは非常に

有効であると考えられる。これまでの手法では、系の時間発

展の計算に必要な時間発展演算子がかかる前の下の時刻

の状態と、時間発展させた後の状態の状態を精密に表現

できるよう、両者をマルチターゲットで取り扱うことで計算を

行っていた。本研究の改良では、二つのヒルベルト空間の

表現を導入し、それぞれ時間発展させる前の状態と時間発

展した後の状態に最適化された基底で張られるよう計算を

行う。そのため、各ヒルベルト空間に対する密度行列繰り込

み群法の手続きはシングルターゲットで実行される。また、

系の時間発展を計算するためには、時間発展前後の両方

の状態が必要である。これについては、双方のヒルベルト

空間を行き来するための変換行列を導入することで、時間

発展の計算を可能にする。本手法を導入することで、これ

までのマルチターゲットによる多次元強相関量子系に対応

した時間依存密度行列繰り込み群法と比較して、同制度の

計算を行う場合に必要とする m の値は半分以下となり、大

幅な計算コストの削減に成功した。 

 

■ 時間依存行列積状態を用いた光励起状態の解析 

  厳密対角化を用いた解析から、パルス光を照射すると、

超伝導相関の符号が隣接サイトで交互に振動しながら非

常に大きくなる事がわかった。そこで、これがより大きな系で

実現するかどうかを、行列積状態を用いて調べた。その結

果、系のサイズが大きくなっても、依然としてこの超伝導相

関が長距離秩序を示す事がわかった。 

  超伝導相関の位相の振幅は、クーパー対の運動量が π

ずれていることを示しており、このクーパー対はハバード模

型の厳密な SU（２）対称性に保存された「η ペア」と呼ばれ

るクーパー対である事がわかる。そこで、対角化を用いてエ

ネルギー固有状態を調べてみたところ、事実、この超伝導

相関が伸びた状態では η ペアが複数できている事がわか

った。 

  これについて理解するために、申請者らは時間依存摂

動展開法を用いて、光照射によって現れる摂動各項の遷

移行列について調べた。光照射によって現れる遷移行列

は、カレント演算子 Jと運動量演算子Kが現れる。この二つ

の演算子は、η ペアを記述する演算子に対して、それぞれ

rank 1 と rank 0 のテンソル演算子となっている事が示せる。

これにより、摂動展開全ての項についてテンソル演算子に

対する Wigner-Eckert の定理を用いる事ができ、特に始状

態がモット絶縁体の場合には、照射した光の振動数 ωの整

数倍の位置に励起が現れる事、さらに、そのうち ω の奇数

倍のエネルギー励起状態はすべて奇数個の η ペアリング

状態となり、ω の偶数倍のエネルギー励起状態はすべて偶

数個の η ペアリング状態となるという、遷移に関する選択則

があることを見出せた。 

 

■ 第一原理量子モンテカルロ法のコード開発 

第一原理量子モンテカルロ法に使う変分波動関数として

Jastrow射影 pfaffian 状態（JPF）を使った変分モンテカルロ

計算（VMC）を窒素分子 N2 に対する全電子計算を行い、

エネルギーを求めた。また、これと比較するものとして、

Jastrow射影 anti-symmetrized germinal power状態（JAGP）

の計算も行った。Pfaffian を記述するための基底は 11 個の

Gaussian基底、および、3体と 4体の Jastrow因子の記述す

るための基底としても 11 個の Gaussian基底を用いた。これ

らの状態をさらに改善する計算として、格子正則化拡散モ

ンテカルロ法（DMC）をそれぞれに対して行い、各エネルギ

ーを得られている厳密な値（exact）、および先行研究の

Jastrow 射影 Slater 行列式状態（JSD）と選択的に基底を取

っ て き た 射 影 full valence complete active space 

multideterminant状態（JVCAS）のものと比較した。得られた

エネルギーを表にまとめる。 

  VMC 計算、DMC 計算の両方に関して、 JPF は最も良

い結果を与える事がわかった。用いている基底の数は今回

の計算の方が先行研究のものより少ない。最終的な DMC

計算についても、単一の pfaffian で、multi-Slater 行列式の
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結果に匹敵する結果が得られる点は非常に興味深い結果

である。 

 

表：射影波動関数の N2 分子に対する計算結果。エネルギ

ーの単位は Hartree。 

N2 VMC DMC 

JSD* -109.4520 -109.5039 

JAGP -109.4869 -109.5164 

JPF -109.4938 -109.5204 

JFVCAS* -109.4851 -109.5206 

Exact* -109.5427 -109.5427 

* は J. Toulouse and C. J. Umrigar, J. Chem. Phys. 128, 

174101 (2008) より引用。 

 

■ 第一原理モンテカルロシミュレーションによる伸長した

グラフェンの半金属絶縁体転移 

 絶対零度で張力一定の条件下でのグラフェンの安定性を

調べるために、エンタルピーを計算した（図２）。 

 

 

その結果、従来の密度汎関数理論に基づく第一原理計算

で予想されていた反強磁性状態は安定にならず、隣り合う

炭素原子が互いに対を作って規則的に並んだケクレ型ダ

イマー状態が安定になることがわかった（図３）。さらにこの

ケクレ型ダイマー状態は、格子系に対する先行研究で提案

されていたタイプの、対称性に保護されたトポロジカル相に

属する可能性も示した。 

 

 

 

■ 第一原理計算に基づく電子間相互作用パラメータの

評価 

La2CuO4 及び HgBa2CuO4 についてそれぞれ得られたオン

サイト相互作用の値を ULa、UHg とするとき、cRPA では

ULa>UHgとなったのに対し、mRPA では ULa<UHgとなり、逆の

傾向が得られた。原因は、cRPA ではワニエ関数の連続空

間（実空間）での広がりの効果が二重カウント部分として取

り込まれるのに対し、mRPAではその効果が無視されるため

である。 通常のハバードモデルを用いた計算では連続空

間の効果は入らないため、二重カウントを防ぐ意味におい

て、mRPA の方法が原理的により適切であると考えられるが、

今後さらに詳しく調べる必要性も感じられる。 

  また、cRPA/mRPA より得られた U を用いて、揺らぎ交換

近似を用いた超伝導転移温度の解析を行った。その結果、

La2CuO4（Tc〜40K）と HgBa2CuO4(Tc〜100K)の間の Tc の

実験結果を再現する事が示された。これは、cRPA/mRPA

で得られた U の値が妥当であると解釈できる。 

 

■ 第一原理計算モデルハミルトニアンに含まれる相互作

用効果の二重カウント問題の改善と超伝導物質設計 

銅酸化物超伝導体La2CuO4及びHgBa2CuO4から導出し

た有効モデルに揺らぎ交換近似を適用し、自己エネルギ

ーを求めた。自己エネルギーによって繰り込まれたスペクト

ル密度を計算し、比較を行った。解析の結果、従来手法で

あるΣ(k,iωn=0)を引く方法が HFAを用いた方法よりも適切

であると解釈できる結果を得た。原因は、HFA の場合には

クーロン相互作用が遮蔽される効果が考慮されないためで

ある。すなわち、相互作用の遮蔽効果は LDAでも考慮され

図３：ケクレ型ダイマー状態の模式図。丸は炭素

原子を表す。水色の棒で結ばれた炭素原子同士

は、白色の棒で結ばれた炭素原子同士よりも距離

が近い。 

図２：張力（横軸）の関数として、半金属状態を

基準としたエンタルピー（縦軸）の計算結果。

DMC は拡散量子モンテカルロ、DFT は密度汎関

数理論を表す。 
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ているが、もしこの効果を二重カウントとして引く場合には、

有効モデルを LDAで解いた結果を用いる必要があるという

ことである。それは現実的には不可能なので、従来手法の

優位性が認められる。 

 

■ 変分 ク ラ ス タ ー近似 を用いた分子性結晶κ

-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Cl における金属絶縁体転

移及び超伝導についての理論計算 

κ-Cl を異方的三角格子上の単一軌道ハバード模型と

してモデルする際、Kandpal et al., Phys. Rev. Lett. 103, 

067004 (2009)に従い、ホッピングの異方性を表すパラメー

タを|t’/t|=0.44 とした。ここで|t’/t|について、例えば|t’/t|=0

ならば正方格子であり、|t’/t|=1 ならば(等方的)三角格子で

ある。 

 ハーフフィリングで U/t（バンド幅 t に対するオンサイト電

子間反発の大きさ U）が 4程度より大きいときは反強磁性状

態が現れた。ハーフフィリングでU/tが 4程度より小さいとき

は超伝導状態が現れた。電子ドープを行うと反強磁性と超

伝導の共存・または超伝導状態が現れた。ホールドープを

行うと反強磁性状態・反強磁性と超伝導の共存・または超

伝導状態が現れた。さらに、電子ドープかつ U/t が 4-5 程

度のときは、化学ポテンシャルの関数として一時転移（電子

の充填率の関数として相分離）が起こることがわかった。こ

れらの結果は、定性的には調べた範囲のクラスターのサイ

ズにはよらなかった。以上のように電子ドープ時とホールド

ープ時では電子相の違いがあるという結果を得た。図４にド

ーピングδの関数として反強磁性秩序変数 M と超伝導秩

序変数 Dの結果を示す。δ=0がハーフフィリングに対応す

る。 

また、変分クラスター近似法を Lanczos 法および Block 

Lanczos 法に基づくクラスターソルバーで、絶対零度の場

合と同程度のクラスターサイズを扱いながら有限温度で計

算する方法を確立した。有限温度の変分クラスター近似法

の応用として、正方格子上で定義されたハバード模型のハ

ーフフィリングにおける反強磁性の Slater-Mottクロスオー

バーと、磁性を仮定しない場合の金属絶縁体転移につい

て調べた結果をまとめ、計算法の詳細とともに論文として取

りまとめて出版した。 

 

  

 

■ 動的平均場理論による磁気スキルミオンの研究 

本研究の主な結果は以下の通りである： 

（i）ME 効果は f 電子系で強く増強され、局在電子と遍歴電

子の交差温度で最大となる。 この増強はフェルミ液体理論

からの予測を超える。  

（ｉｉ）ＭＥ効果の増強は、伝導電子と局在した f 電子による。

これは、重い準粒子の形成を超える高温でも伝導電子の

運動量に依存したスピン偏極を発生させる伝導電子と局在

化したｆ電子との間の結合から生じる。 伝導電子のスピン

分極は、伝導電子軌道とｆ電子軌道との間の仮想ホッピン

グによって生成される。 したがって、ＭＥ効果の増強に対

する主な寄与は伝導電子からもたらされる。 

 

■数値的厳密な手法によるα-RuCl3の解析 

本研究では Kitaev スピン液体状態の安定性について数

値的手法による解析を行った。 次に、追加の Heisenberg

相互作用、対称異方性相互作用、または外部磁場に関し

て、KSL からの磁気相転移についての解析を行った。また、

本研究では様々なパラメータ領域におけるスピン励起につ

いての分数化によって決定される熱的性質を実証した。 

本研究により、我々は Kitaev スピン液体の候補物質である

– RuCl3のスピン励起挙動についての洞察を得た。 

 

■２次元フラストレート量子多体系における磁化プラトー状

態の数値的研究 

図４：ドーピングδの関数としてのいくつかの U/t

の値についての反強磁性秩序変数 M と超伝導秩序

変数 D の計算結果。１２サイトクラスターを用いた

変分クラスター近似の結果。 
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厳密対角化の計算から三角格子の空間的な異方性を特

徴付ける二つの反強磁性的ハイゼンベルグ相互作用の比

が J2/J1=0.35 において 5/7 磁化プラトーが発現しうる兆候

を得た。この際に磁化プラトー上で期待される磁気構造と

マッチするように三角格子の端をジグザグに切り取りシリン

ダー形状に巻いた(Lx, Ly)=(21, 6), (56, 6), (56, 4), (91,4) 

のクラスターを用意して密度行列繰り込み群を実施した。シ

リンダーの長さが短いクラスター（Lx=21, 56）では対角化の

結果を反映して、5/7 磁化プラトーの存在が優位に観測さ

れ、同時に実空間的に特徴的な磁気構造の発現が確認で

きた。しかしながら Lx=91 のクラスターの計算において磁化

プラトー幅は急激に減少し、同時にそれまで観測されてい

た磁気構造も消失することが確認された。また Ly の増大に

関してもプラトー幅は減少傾向にあることが確認できた。こ

れらのことから、プラトー状態の建設的な解析のためには、

まず境界条件の効果を対角化の範囲でより詳細に検証し、

その後、大規模系へと駒を進めることが肝要であるという知

見を得た。 

 

４． まとめ 

 本年度の本研究課題としては、新たな数値的手法の開発

から、これまでに開発された数値的手法を用いた物性物理

の研究に至る研究を実施した。数値的研究手法の開発とし

ては、多次元強相関量子系に適用可能な時間依存密度行

列繰り込み群法や第一原理量子モンテカルロ法のコード開

発、また第一原理計算に二重カウント問題の改善が挙げら

れる。ここで開発されたプログラムは、本報告書で述べた新

調したグラフェンの半金属絶縁体転移等にとどまらず、他

の研究での応用も期待される。また、応用研究としては、上

述の新たに開発した計算プログラムによる計算のみではな

く、継続してこれまでに開発されたプログラム等を用いた第

一原理計算や量子格子模型に対する解析などが行われた。

本研究の結果は論文、および学会等で発表され、プレスリ

リースでも報告されている。HOKUSAI を利用することにより、

その利点を生かした最新鋭の研究が可能となった。 

 

５． 今後の計画・展望 

 本研究課題で開発した新たな数値的手法は申請者らが

専門とする物質科学の様々な研究に対して応用が期待さ

れ、今後、これらのプログラム資源を生かした研究活動を進

めていきたい。さらに、ここで開発された数値的手法は、物

質科学分野にとどまらず、量子コンピュータの基礎科学的

理解への応用などの他分野への応用も期待される。さらに、

今後も例えば機械学習の手法を用いた研究手法等、あら

たな数値的手法の開発を継続していきたい。また、応用研

究については、今後もこれまでに開発したプログラム等を用

いた研究も今後も継続し、物質科学分野における理解を深

めていくことを目指す。 
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