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 物質の示す多種多様な性質を理解するために、複雑に相互作用する多電子系がどのよう

な状態をとるかを明らかにする必要がある。特に、そうした多電子系の基礎方程式を虚心坦

懐に解く手法を第一原理計算とよび、今日の物質科学において非常に広く用いられる強力

な理論体系である。その一方で、現在の第一原理手法では計算精度が不十分であることが

様々な点から指摘されており、信頼性の高い新しい計算手法を開発することが重要である。 

本プロジェクトは、波動関数理論という枠組みに基づき、高精度な第一原理計算手法の開

発を目指すものである。フォアフロント研究センターの発足（2022 年 4 月）から 2022 年 12

月末までの成果は以下である。 

 

(1) 閉殻原子系の計算 

 波動関数理論の一種である Transcorrelated（TC）法を閉殻原子系に適用した。以前は He

原子に適用したのみであったが、Be や Ne にも適用して、波動関数に対する近似レベルと計

算精度の関係を調べた。また、複数の最適化手法を試したところ、TC 法と第一原理変分量

子モンテカルロ法（variational Monte Carlo (VMC)）を組み合わせた計算を実行する場合、

VMC でエネルギー最小化を使うと計算が不安定になりうることがわかった。これは TC 法が

非エルミートなハミルトニアンを扱うことと関係している可能性がある。一方、分散最小化

を用いた場合は安定して TC+VMC の自己無撞着解にたどり着くことができた。TC 法による軌

道最適化と、VMC による相関因子最適化を組み合わせて、高精度な多体波動関数が得られる

ことを確かめた。現在、研究成果を論文投稿中である。 

 

(2) 固体電子系の計算コード開発 

 固体電子系に用いている計算コード TC++を整備し、オープンソースコードとして github

に公開した[1]。TC 法の計算は独特の有効ハミルトニアンを用いるため、その取り扱いには

技術的な工夫が必要である。これまでは自分の開発したコードを個人的に用いていたが、計

算手法のさらなる発展のために、執筆したマニュアルとあわせて計算コードの公開をした。

公開にあわせて、広く用いられている第一原理計算ソフト Quantum Espresso と接続できる

ように計算コードを拡張した。本計算コードの開発に関連した技術的手法の論文について、

現在、論文投稿中である。 
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