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遷移金属及びその化合物は金属-絶縁体転移、強磁性、異方的超伝導など多彩な物理現
象を示す。これらの現象は主に遷移金属の d電子が担っており、互いに相互作用しながら
結晶中を遍歴する多電子系の問題として長い歴史をもち、物性物理学の中心的興味の一つ
となってきた。この相関電子系についての従来の多くの研究では、電子は電荷とスピンの
２つの自由度をもったFermi粒子として扱われてきた。しかし、最近、電荷・スピンに加
え、d電子の軌道角運動量の自由度の重要性が多くの実験的・理論的研究から指摘されて
いる。
本学位論文では、軌道自由度を考慮した d電子系の模型として多軌道Hubbard模型を

採用し、そこでの電子相関効果を非摂動的に取り入れる計算手法を開発した。そして、そ
の方法を多軌道模型における金属強磁性の問題、及び３軌道系の典型例である Sr2RuO4

の電子状態密度計算に応用し、軌道自由度の効果、特にHund結合の効果について明らか
にした。

多軌道 Hubbard模型は、各原子における電子間相互作用として、同一軌道にいる２
電子間Coulomb相互作用U、異なる軌道にいる２電子間Coulomb相互作用U ′、Hund結
合 J、及びペアホッピング相互作用 J をもち (Fig. 1)、次のようなHamiltonianで記述さ
れる：

Ĥ ≡ Ĥ0 + Ĥint, Ĥint≡ĤU + ĤJ ,

Ĥ0 ≡
∑
ij

∑

mm′σ

tmm′
ij c†imσcjm′σ −

∑
i

∑
mσ

µmnimσ,

ĤU ≡ U
∑
im

nim↑nim↓ +
∑

i,m<m′,σ

[U ′nimσnim′−σ + (U ′ − J)nimσnim′σ]

ĤJ ≡ J
∑

i,m<m′
(c†im↑c

†
im′↓cim↓cim′↑ + c†im↑c

†
im↓cim′↓cim′↑ + H.c.). (1)
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Figure 1: 多軌道系のCoulomb相互作用。

Figure 2: (Hirsch-Fye + 級数展開) QMC法.

ここで、cimσ(c†imσ)は、格子点 iの軌道mにいるスピン σ を持った電子の消滅 (生成)演算
子、Ĥ0は、電子の飛び移りを表す一体の項、Ĥintは相互作用項であり、電子密度 (n)間
相互作用で記述される部分 (ĤU)と、そうではない部分 (ĤJ)から成る。

Hund結合 J は異なる軌道間のスピンを揃える方向に働くため、強磁性をはじめ多く
の物性において興味深い働きを示す。しかし、Hund結合のスピンの横成分及びペアホッ
ピング項からなる ĤJ は、理論的取り扱いが難しく、１次元２軌道模型の厳密対角化など
の限られた場合でしか調べられてこられず、Tcも求められてこなかった。
近年、相関効果の空間揺らぎを無視する代わりに時間揺らぎを完全に取り入れること

ができる動的平均場理論 (DMFT)[1]が提案され、Mott転移を記述することなどから、強
相関電子系に有用な非摂動的手法として、様々な模型に応用がなされている。多軌道系
もDMFTによって調べられ、Mott転移におけるHund結合の役割などについて多くの知
見が得られている。しかし、それらの研究の多くでは、多軌道模型 (1)の相互作用項のう
ち、ĤU は取り入れるものの ĤJ は無視されている (すなわち、Hund結合が Ising型に置
き換えられている）。これは、主にDMFTの 1サイト問題を解く標準的な方法論である
Hirsch-Fye量子Monte Carlo(QMC)法が、ĤJ を扱い難いためである。そのため、ĤJ も
取り入れたスピン及び軌道に関して回転対称なHamiltonian (1)は、２軌道系の基底状態
に対する DMFT+厳密対角化計算を除いて、ほとんど調べられてこなかった。本著者は
以前、Hirsch-Fye QMC法に ĤJを取り入れる新しい方法を提案し [2]、その方法は、軌道
自由度について反対称な超伝導の可能性 [2]、軌道選択型Mott転移の存在 [3,4]などにつ
いて一定の成果をあげたが、あまり低温を調べられない、３軌道以上に拡張できないなど
の困難があった。
そこで、本論文では、従来のTrotter分解に基づくHirsch-Fye QMC法と異なり、級数

展開を出発点とする新しいQMC法を提案し、それを多軌道DMFTへ応用した。特に、ĤJ

の項について級数展開 (結果として無限次まで取り入れる)を行い、ĤUについてはTrotter
分解を行う (Fig. 2)という工夫により、多軌道Hubbard模型 (1)をHirsch-Fye QMC法 [2]
に比べ格段に低温まで調べることを可能にし (Fig. 3)、また、３軌道系への拡張を可能に
した [5]。
この強力な方法を用いて、まず金属強磁性における軌道自由度の役割について調べた。
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Figure 3: 計算可能領域 (斜線)：Hirsch-Fye QMC法を 2軌道に拡張した場合 [2]と (Hirsch-
Fye + 級数展開) QMC法の比較。

Hund結合が重要となる例として、２軌道 1/4フィリング (サイトあたりの電子数 n = 1)
の場合の、軌道秩序を伴った絶縁体の強磁性がよく知られているが、我々は、特に遷移金
属・遷移金属酸化物等で現れる金属強磁性に注目した。これらの物質の金属強磁性につい
ては、主に、結晶の格子構造が重要であるという単一軌道Hubbard模型に基づく指摘と、
Hund結合が重要であるという１次元２軌道系の厳密対角化計算に基づく指摘がなされて
きたが、そのどちらか、または両方が本質であるのか否か、は未解決の問題であった。
まず我々は、従来の Ising型の Hund結合 (ĤJ を無視)の場合と、SU(2)対称な場合

で帯磁率の比較を行い、Ising型の取り扱いが帯磁率を過大評価していることを示した
[Fig. 4(a)]。その上で、SU(2)対称なHund結合を用いて、単純立方格子と fcc格子につい
てHund結合を入れた場合と入れない場合に対して、Curie温度を比較した。その結果は、
格子構造と Hund結合の両方が遷移金属系の金属強磁性に本質的に効いていることを示
す。Fig. 4(b)は、fcc格子 (有効バンド幅Weff=4)において、U=4とし、
(i)単一軌道の場合 (多軌道で U ′=J=0)の場合、(ii)多軌道で U ′ = U = 4, J = 0の場合、
(iii)多軌道で U ′ = 3, J = 0.5の場合の帯磁率 (の逆数)を比較した結果である。この結果
は、軌道間の相互作用 U ′, J がCurie温度の決定に本質的に重要な役割を果たしているこ
とを示す。これは、低電子密度で良い T 行列近似を用いた金森理論を用いて J の役割は
小さいと結論された、従来の認識とは異なる新しい結果である。
次に、我々は、上記の (Hirsch-Fye + 級数展開)QMC法が、現実的な３軌道に適用で

きることを示すために、t2g電子の３軌道系であり、スピントリプレット超伝導など興味
深い性質を示す Sr2RuO4について、LDA+DMFT計算を行った。その結果、Hund結合
を従来の Ising型で扱った場合と、スピン SU(2)対称性を我々の方法で取り入れた場合と
で、一電子状態密度は大きく異なり、特に中間結合領域 [(U, J)=(2.4 eV, 0.4 eV)]におい
て、Fig. 5のように定性的にも異なる結果を得た。この違いは、SU(2)では近藤共鳴状態
が実現しているのに対し、Isingではそうなっていないためであると考えられる。
近年、LDA+DMFT法などによって、多軌道DMFTは様々な物質の第一原理計算に

応用され、光電子分光等の実験結果と比較がなされている。その多くの研究では強相関効
果を取り入れるためにHirsch-Fye QMC法を用いているが、そのとき、Hund結合は Ising
型で扱われている。我々の結果は、Hund結合のスピン回転対称性を取り入れることが、
LDA+DMFT法によるスペクトル計算にとっても極めて重要であることを示しており、将
来の第一原理計算や物質設計における一つの方法を示唆すると思われる。
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Figure 4: 帯磁率の逆数の温度変化：(a)Hund結合を Ising型で扱った場合と SU(2)対称な
場合の比較。(b)fcc格子において SU(2)対称な軌道間相互作用を順次入れていった場合の
変化。
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Figure 5: Sr2RuO4の LDA＋DMFT計算による状態密度：Hund結合を Ising型で扱った
場合 (右)と SU(2)対称な場合 (左)の比較。(U, J)=(2.4 eV, 0.4 eV).
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