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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 

磁性・超伝導・金属‐絶縁体転移など非自明で興味

深い性質を示す固体物質や冷却原子気体は、粒子同士

が強く相互作用しながら運動する強相関模型によって

適切に記述されることが知られている。近年では電子

が持つ電荷・スピン・軌道といった自由度が複雑に絡

み合って引き起こされる現象が数多く発見されている

が、その理論的な解明には複雑な強相関格子模型を扱

う必要があり、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。ただし、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しない。本研究ではメンバ

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。 

 

２． 具体的な利用内容、計算方法 

■ブロックランチョス密度行列繰り込み群 

 磁性不純物問題は、それ自身が物性物理学の重要な

研究テーマの一つとなっているが、それのみならず、

強相関電子系物質を調べるのに有効とされている動的

平均場理論の中で有効場模型として現れる。したがっ

て、これを精度良く解く方法を開発することは極めて

重要である。他方、密度行列繰り込み群（DMRG）法

は擬１次元系に対して良い精度を与えるが、高次元系

や一般の有効不純物問題を解く事には向いていない。

そこで、我々は、任意の磁性不純物模型を、ブロック

ランチョス法の基底を使ってユニタリ変換することで

準１次元系へとマップし、これを密度行列繰り込み群

法で解くという方法（BL-DMRG）を開発した。本課題

では、これを擬ギャップ近藤問題に応用し、密度行列

の固有値から定義されるエンタングルメントスペクト

ルという量の振る舞いについて調べた。 

■並列化変分モンテカルロ法 

 変分モンテカルロ法は、強相関電子系の基底状態の

解析に用いられる計算手法の一つである。この手法で

用いられるモンテカルロサンプリングは効率的な並列

化が可能であるため、RICC を用いて大規模な並列計算

を行った。具体的には層状ダイカルコゲナイド物質

1T-TiSe2 における電荷密度波とエキシトン凝縮の起源

を明らかにするため、この物質をモデル化した二次元

三角格子ハバード模型を構築し、クーロン相互作用と

電子・フォノン相互作用をパラメータとして基底状態

の性質を詳細に解析した。 

■動的平均場理論+連続時間量子モンテカルロ法 

 動的平均場理論+強結合展開における連続時間量子

モンテカルロ法の数値計算手法（CDMFT+CTQMC法）

は、低温・強相関領域まで精度よく計算ができ、フラ

ストレーション系や超伝導などの強相関電子系の理論

的研究の強力な手段として適用され始めている。本研

究では、電子密度 5 の(t2g)5電子配置を持つスピン軌道

相互作用を含む 3 軌道ハバード模型に対し、

CDMFT+CTQMC 法を適用し、大規模な数値計算を実

行することで有限温度下での電子状態を調べた。 

CDMFT+CTQMC法を用いて本研究で扱う模型の計算

を実行する場合、負符号問題が深刻となる。本研究で

は、負符号問題の改善のための計算手法の開発を行う

ことで、フント結合項やペアホッピング項を適切に取

り扱えるとともに低温・強相関、強いスピン軌道相互

作用領域まで精度よく計算することが可能になった。

実際の計算規模としては、計算を実行した最低温度一

定下で軌道内クーロン相互作用とスピン軌道相互作用

のパタメータ空間の 1 点について、256 コア×72 時間

=17932 コア時間の演算時間を要し、得られた軌道内
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Green 関数の虚時間 τ=0 における相対誤差はおよそ

5%の精度で計算ができている。 

■変分クラスター近似 

 変分クラスター近似は、熱力学ポテンシャルに関す

る変分原理に基づき強相関格子系の熱力学的状態を解

析する計算手法である。変分の試行関数となる自己エ

ネルギーあるいは一粒子グリーン関数は、少数サイト

の強相関格子模型に対する厳密対角化法により計算す

る。変分クラスター近似で計算コストが大きいのは、

少数サイト系の一粒子グリーン関数の計算である。今

回、少数サイト系が持つ対称性を利用する等の工夫を

して使用メモリ削減と計算速度向上を達成した。 

■乱雑位相近似  

 乱雑位相近似 (Random phase approximation) は、

保存近似の一種である揺らぎ交換近似  (Fluctuation 

exchange approximation) のワンショット計算であり、

強相関系の超伝導に対する弱結合理論からのアプロー

チの一種である。本研究では、超伝導が期待されてい

る 5d 遷移金属酸化物 Sr2IrO4 における超伝導の可

能性を議論するために、Sr2IrO4 の有効模型である強い

スピン軌道相互作用を有する３軌道ハバード模型を乱

雑位相近似で数値解析するコードを開発した。またこ

れによって、Sr2IrO4 で発現し得る超伝導の対称性やク

ーパー対のペアリング機構を明らかにした。 

■実空間動的平均場近似 

 動的平均場近似は格子モデルを一不純物問題に置き

換える近似手法であるが、これをさらに格子状に並べ、

各サイトでの自己エネルギーを独立に計算することで

有限サイズのクラスターを取り扱うのが実空間動的平

均場近似である。この自己エネルギーの計算には並列

化が適しており、RICC を用いることで大規模な計算が

可能になると期待される。本研究では、三次元引力ハ

バード模型に対して実空間動的平均場近似を用い、有

限温度で現れる非フェルミ液体相と擬ギャップについ

ての解析を行った。 

■第一原理電子状態シミュレーションによる物質設計 

 密度汎関数理論に基づく第一原理電子状態シミュレ

ーションは、様々な物質の詳細な電子状態を解析する

のに有効な計算手法である。本研究では、（１）光触

媒として用いられる TiO2に炭素、窒素、硫黄、フッ素

を様々な形でドープすることによって電子状態を制御

し、より有用な触媒材料の理論的開発を行った。計算

には RICCと第一原理計算ソフトウェアのWIEN2kを

用いた。（２）強いスピン軌道相互作用を有し新奇な

物性を示すイリジウム酸化物 SrIrO3 を用いた

[(SrIrO3)m, SrTiO3]という超格子構造における金属絶

縁体転移）を解析した。実験では m<4 において磁性絶

縁体が観測されているが、その起源を理論的に明らか

にするのが本研究の目的である。計算には RICC と第

一原理計算ソフトウェアの VASP を用いた。（３）トポ

ロジカル絶縁体の候補物質である NaBaBi の電子状態

に関して、特にスピン状態に注目した解析を行った。

また、その結果を元に k-p模型と強束縛模型を構築し、

さらに詳細な解析を行った。計算には RICC と第一原

理 計 算 ソ フ ト ウ ェ ア の VASP 、 Wannier90 、

VASP2WANNIER90 を用いた。 

 

３． 結果 

■ブロックランチョス密度行列繰り込み群 

擬ギャップ近藤問題では、ある特定のパラメータ領

域において、基底状態が近藤遮蔽状態（スピンが周り

の伝導電子によって遮蔽される状態）から局在モーメ

ント状態（周りの伝導電子による遮蔽が起こらずスピ

ンが残る状態）へと量子相転移する。この転移につい

て、波動関数のエンタングルメントスペクトルを調べ

たところ、近藤遮蔽状態では最低準位のエンタングル

メントスペクトルが４重に縮退すること、局在モーメ

ント状態では２重縮退となることがわかった。さらに、

この性質を利用すると転移点が決定できる事を数値繰

り込み群の結果と比べることで数値的に示した。 

■並列化変分モンテカルロ法 

 二次元三角格子ハバード模型において、クーロン相

互作用と電子・フォノン相互作用が協力的に働くこと

でエキシトン凝縮とそれに伴う電荷密度波が安定化さ

れることを示した。これはターゲットとした 1T-TiSe2

の電子状態をよく記述していると考えられる。また、

二次元正方格子ハバード模型に対しても同様の計算を

行い、前者との比較を通じて格子構造とフェルミ面の

ネスティングがエキシトン凝縮の安定性に大きな影響

をもたらすことを示した。また、計算アルゴリズムの

工夫と大規模な並列化によって大きな計算サイズの取

り扱いを可能にし、電子・ホール対の BCS-BEC クロ

スオーバーを記述することにも成功した。 

■動的平均場理論+連続時間量子モンテカルロ法 
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 温度一定下でスピン軌道相互作用の変化に伴う電子

状態を解析すると、スピン軌道相互作用の増加により、

金属から実験的先行研究で提案されている j=1/2 反強

磁性絶縁体への移り変わりが確認できた。さらに、軌

道内クーロン相互作用の変化に伴う電子状態の変化に

ついての解析も進めると、より強い軌道内クーロン相

互作用を持つ領域において、金属と反強磁性絶縁体に

加えて、j=1/2 と 3/2 軌道間の電子・空孔ペアに起因す

る励起子絶縁体が新たに実現することが明らかになっ

た。 

■変分クラスター近似 

 電子相関効果により磁気的状態あるいはスピン液体

が実現する可能性が先行研究により提案されている、

片側水素吸着グラフェンの磁性について変分クラスタ

ー近似を用いた解析を行った。片側水素吸着グラフェ

ンの有効模型を構築し、変分クラスター近似により解

析することで、その基底状態はフェリ磁性を示すこと

がわかった。さらに有限温度における一粒子励起の詳

細を調べた。また、強相関格子系の典型であるハバー

ド模型の有限温度物性を解析した。今回、一軌道ハバ

ード模型ならば、８サイトまでのクラスターサイズを

用いた計算は任意の温度で、１０サイトクラスターを

用いた場合は絶対零度から温度 T/t~0.3 程度（t:隣接サ

イトへの電子のホッピング積分）まで有限温度物性を

調べることができた。結果の一部は国際会議の予稿集

に発表した。 

■乱雑位相近似 

5d 遷移金属酸化物 Sr2IrO4 の超伝導性の可能性を

明らかにするために、Sr2IrO4 の有効模型である強いス

ピン軌道相互作用を有する３軌道ハバード模型を乱雑

位相近似 (Random phase approximation) によって

解析を行った。Sr2IrO4 の 5d 電子は強いスピン軌道

相互作用によってスピン (s) と軌道（角運動量） (l) の

自由度がエンタングルすることによって擬スピン 

jeff=|-l+s| が良い量子数となり、フェルミ面の jeff=1/2 

バンドの１バンド系的な性質が支配的となる。超伝導

性の数値計算においても、この jeff=1/2 バンドの電子が

反強磁性的な擬スピン揺らぎの媒介によってクーパー

対を形成し、擬スピンシングレット d 波超伝導が実現

されることが示された。このことは、スピンを擬スピ

ンで置き換えた銅酸化物超伝導体とのアナロジーから

理解出来る。一方、Sr2IrO4 と類似した物質の超伝導を

想定し、スピン軌道相互作用やフント結合の大きさを

変化させて、超伝導性のパラメータ依存性を調べた。

スピン軌道相互作用を小さくしていくと、フェルミ面

には jeff=1/2 バンドだけではなく jeff=3/2 バンドも関与

し、２バンド系的な性質が支配的となる。また、フン

ト結合を大きくすることによって２バンド間の相互作

用が大きくなり、数値計算の結果、jeff=1/2 バンド内超

伝導ギャップ関数と jeff=3/2 バンド内超伝導ギャップ

関数が異符号となる s± 波超伝導が実現する。これは

鉄系超伝導体とのアナロジーである。 

■実空間動的平均場近似 

 三次元引力ハバード模型に対して実空間動的平均場

近似を用いた解析を行った結果、低温の超流動相から

高温の通常相への転移が見られた。通常相はさらにフ

ェルミ流体相と非フェルミ流体相に分けることが出来、

後者では状態密度が擬ギャップ的な振る舞いを示した。

従来の描像では、擬ギャップは超流動の前駆現象であ

る ”preformed pair” によって引き起こされると考え

られてきたが、本研究では実空間における局所的な個

別励起が起源であるという結論に至った。 

■第一原理電子状態シミュレーションによる物質設計 

（１）TiO2 において、酸素を別の４つの元素（炭素、

窒素、硫黄、フッ素）で置換すると、バンドギャップ

内に局在した状態が誘起されることが分かった。これ

により、光触媒活性を紫外領域から可視光領域に移す

ことが可能になり、応用面で有用な結果を提供出来た

と考えられる。また、同様にチタンを別の元素で置換

したところ、やはりギャップ内状態が誘起されるもの

の、酸素の場合に比べて形成エネルギーが高く、実現

はしにくいことが分かった。また、異なる元素を組み

合わせて置換するパターンを検証した結果、炭素と硫

黄の組み合わせが最も適していることが分かった（下

図）。 

 

（２）まずはバルクの SrIrO3に対するバンド計算を行

い、基底状態において結晶の対称性によって保護され
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た半金属が、クーロン相互作用の大小に関わらず安定

化することが分かった。これは実験結果とよく一致し

ている。また、[(SrIrO3)m, SrTiO3]という構造の超格

子を構成し、m=1,2 において磁性を伴った絶縁体が安

定化することを示した。さらに、磁気構造は IrO6の正

八面体構造の歪みの程度に強く依存することが分かっ

た。 

（３）NaBaBi の基底状態において、Bi の p バンドと

Na の s バンドが反転した（s-p inversion）トポロジカ

ル絶縁体相を見出した。また、圧力下では Bi の p バン

ドと Ba の d バンドが反転した（p-d inversion）トポロ

ジカル絶縁体相を見出した。両者はいずれもディラッ

ク・コーン型の表面状態を持つ一方、反対向きのスピ

ン・テクスチャーを示す（下図）。 

 

４． まとめ 

 本研究の主な成果は、（１）ブロックランチョス密

度行列繰り込み群を開発し、任意の磁性不純物模型を

取り扱える汎用性の広い計算手法を確立した。（２）

電子・フォノン相互作用を取り入れた並列化変分モン

テカルロ法を開発し、特に二次元電子系における電荷

密度波の適切な記述を可能にした。（３）スピン軌道

相互作用を取り入れた動的平均場理論+連続時間量子

モンテカルロ法を開発し、イリジウム酸化物で見られ

る特異な磁気・励起子秩序状態の詳細な解析を行った。

（４）有限温度に拡張した変分クラスター近似を開発

し、片側吸着グラフェンで期待されるフェリ磁性と特

異な有限温度物性を提案した。（５）スピン軌道相互

作用を取り入れたハバード模型に対して乱雑位相近似

を適用し、Sr2IrO4において期待される特異な超伝導状

態を解析した。（６）三次元引力ハバード模型に対し

て実空間動的平均場近似を適用し、擬ギャップの記述

とその起源に対して新たな描像を提案した。（７）第

一原理電子状態シミュレーションによって、TiO2 の元

素置換による光触媒活性能の制御、 [(SrIrO3)m, 

SrTiO3]超構造における金属絶縁体転移と磁気構造の

解析、NaBaBi におけるスピン・テクスチャーの異なる

二種類のトポロジカル絶縁相の提案を行った。以上の

ように、本研究では複数の数値計算手法を開発・改良

し、RICC の性能を最大限活かすことで強相関格子系の

種々の問題に取り組み、多くの事象を明らかにするこ

とが出来た。 

 

５． 今後の計画・展望 

 これまで開発してきた計算手法の改良、あるいはそ

れらを発展させた新たな計算手法の開発を通じてより

正確で、広範な対象を扱える枠組みを構築していきた

い。また、一つの問題に対して複数の計算手法を適用

し、不十分な点を補い合うことで統一的な理解を目指

す。例として、今年度はイリジウム酸化物に対して４

種類の計算手法を適用することでその電子状態に対す

る理解が大きく深まり、既存の物質の詳細な解析に加

えて新物質の創製に対する示唆も得ることが出来た。

このような方針で今後も進めていく予定である。さら

に次年度から導入される RICC の後継のマシンの性能

を如何なく発揮出来るようなコードの開発も積極的に

進めていきたい。 
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