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研究課題 
⾮調和フォノン計算に基づいた有限温度における構造最適化⼿法の開発と応⽤ 
 

研究背景 
近年、第⼀原理から⾼精度な物性予測が可能になり、物質科学において計算物理学的な
⼿法が必要不可⽋な役割を持つようになっている。DFT(密度汎関数理論)計算を始めと
した第⼀原理電⼦状態計算は結晶構造をインプットとして与える必要があり、結晶構造
を⾮経験的に計算によって予測することは重要な課題である。結晶構造の計算において
は、DFTに基づいた結晶構造最適化が頻繁に⽤いられるが、有限温度効果を取り込めな
いといった⽋点がある。また、現状で有限温度効果を取り込むことができる計算⼿法は
計算が重く、複雑な物質へ適⽤ができない。そこで、幅広い物質に対して有限温度の結
晶構造を効率的に求めることのできる計算⼿法の開発が求められている。 
 

研究内容 
本研究では、⾮調和フォノン理論である⾃⼰無撞着フォノン(SCP)理論を拡張して、有
限温度の結晶構造最適化を⾏う定式化と計算⼿法開発を⾏った。得られた理論を、⾮調
和フォノン計算のパッケージである ALAMODEに実装した。ALAMODEは受け⼊れ研究
者の只野⽒によって開発されているプログラムであり、定式化や実装を⾏うにあたって
様々な議論をしていただいた。 
実装したプログラムを⽤いて最も代表的な強誘電体である BaTiO3の計算を⾏い、cubic 
→ tetragonal → orthorhombic → rhombohedralの 3段階の逐次相転移を再現することに
成功した。また、格⼦定数や分極の温度依存性についても⾼い精度で再現することがで
きた。 



 
 
Fig.1 (左) 開発した計算⼿法の計算スキーム。F は SCP⾃由エネルギー。 Ω は SCP振動
数、uと qはそれぞれ歪みを表すテンソルと原⼦の内部座標の変化。 (右) BaTiO3の 4つ
の相の SCP⾃由エネルギーの温度依存性。 
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