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摘要 凝聚态体系指的是由大量粒子组成并且粒子间有很强相互作用的系统. 常见的凝聚态物质包括固体和液

体, 其物理性质的理解对于解释实验现象和设计新凝聚态材料具有重要意义. 从电子结构计算出发, 人们可以理

解和预测凝聚态物质的原子结构、电学性质、热学性质、磁学性质、光学性质等重要特性. 本文将介绍电子结

构与物性计算研究方向在超导电性、拓扑物态、铁电性、强关联磁性体系、输运性质、光学性质等方面的研究

进展, 并展望电子结构与物性计算的两个新兴方向: 强场与物质相互作用的计算和模拟、人工智能方法的应用.
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1 引言

电子结构与物性计算一直是凝聚态物理研究的前

沿方向, 随着计算方法和计算机技术的发展, 其在物质

科学的发展中起着越来越重要的作用. 特别是, 基于密

度泛函理论
[1,2]

的相关计算, 在理解物质微观本质、探

讨其基态性质和设计新型功能材料等方面取得了许多

成就, 它不仅能为基本理论的研究和发展提供巨大的

支持, 同时能为各种实验提供分析和指引, 模拟实验

中不易达到的极端条件等.

2 电子结构与物性计算重要进展

近年来, 电子结构与物性计算在各种物性预测、

材料预测、机理研究等方面取得了重要进展. 由于篇

幅限制, 下面仅介绍电子结构与物性计算在超导电

性、拓扑物态、铁电性、强关联磁性体系、输运性

质、光学性质等方向的研究进展, 具体包括如下几

方面.
(1) 超导电性: 室温超导是物理学界长期以来的难

题和梦想. 吉林大学超硬材料国家重点实验室的研究

人员
[3]
于2012年发表的一项理论研究工作首次在高压

下提出了一个全氢原子化的氢笼合物结构的富氢化合

物CaH6, 并预言其超导转变温度(Tc)高达235 K. 2014
年, 该实验室的研究人员通过理论计算预测: H2S在
160 GPa下, 超导临界温度为80 K[4]; H2S与H2复合成

的H3S结构在200 GPa下, 超导临界温度在191‒204 K
之间

[5]. 2015年实验证实H3S在高压的超导转变温度超
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过200 K[6]. 2017年, 该实验室的研究人员
[7]
明确预言

LaH10等四种材料是Tc接近室温的高温超导体. 受这些

理论工作的启发, 美国、德国等国家多个实验室的研

究人员
[8,9]

合成了理论所预言的LaH10, 并发现LaH10的

260 K超导温度创造了新纪录, 为在氢笼合物结构的

富氢化合物中获得室温超导体点燃了新希望.
(2) 拓扑物态: 拓扑材料具有特殊的电子结构和拓

扑性质, 表现出稳定性、高迁移率和奇异的电子输运

特性, 具有潜在的应用价值, 是当前研究的热点领域.
2009年, 中国科学院物理研究所的研究人员及其合作

者
[10]

成功预言了三维强拓扑绝缘体Bi2Se3家族, 在国

际上引发了拓扑绝缘体实验和理论研究的热潮. 2010
年, 中国科学院物理研究所的研究人员

[11]
又预言了拓

扑绝缘体Bi2Se3等在掺杂过渡金属元素(Cr和Fe)时会

形成具有量子反常霍尔效应的陈绝缘体. 2013年, 清华

大学物理系的研究人员及其合作者
[12]

在此类材料中

首次观测到了量子反常霍尔效应. 多年来, 人们一直在

寻找德国物理数学家H. Weyl预言的一类具有固定手

性的零质量的新粒子——Weyl费米子. 2011年, 南京

大学物理学院的研究人员及其合作者
[13]

在计算烧绿

石结构铱氧化物A2Ir2O7 (其中A = Y或稀土元素)的电

子结构时发现, 该体系的低能激发的能量-动量色散关

系可以精确地满足Weyl方程, 他们还发现Weyl半金属

有受拓扑保护的表面态——费米弧. 中国科学院物理

研究所的研究人员
[14,15]

预言Na3Bi和Cd3As2是三维狄

拉克半金属, 随后很快得到了实验上的验证. 2015年,
他们又计算预言了TaAs家族是外尔半金属, 具有外尔

费米子准粒子激发
[16], 并很快被实验证实. 近期, 中国

科学院物理研究所的研究人员、南京大学物理学院的

研究人员及其合作者、普林斯顿大学的研究人员分别

独立提出了高效判定拓扑性质的理论方法并实现了拓

扑材料大规模搜索, 对无机材料体系数据库进行了筛

选, 预言了上千种拓扑材料
[17‒19]. 这些工作展示了理

论计算在拓扑新材料发现方面的重要作用.
(3) 铁电性: 铁电材料是指在一定温度范围内具有

自发极化且极化方向能被外加电场改变的材料, 具有

广阔的应用前景. 电子极化是铁电材料的重要物理量

之一. 和有限体系不同, 根据偶极矩的传统计算方法

得到的晶体的电子极化依赖于原胞位置和形状的选

取. 1993年, Rutgers大学的研究人员
[20]

提出了利用Ber-
ry相计算电子极化的方法, 从而建立了现代极化理论.

根据该理论, 晶体的电子极化不是一个值, 而是一个

多值矢量. 实验上测量的实际上是两个铁电态之间的

极化差, 这在转变路径给定的情况下是确定的.
近期, 在理论计算的支撑下, 新型铁电性研究取得

了突破. 比如, 华中科技大学物理学院的研究人员
[21]

通过第一性原理计算发现不少二维材料(如h-BN)双层

中上下两层并不对等, 造成净层间垂直电荷转移, 而层

间滑移使该垂直铁电极化得以翻转, 从而提出了滑移

铁电性的概念, 随后得到了实验证实. 复旦大学物理

系的研究人员
[22]

利用群论方法建立了利用二维材料

堆叠得到铁电性的一般性理论, 并结合第一性原理模

拟发现堆叠可以将铁电性引入到中心对称的典型二维

铁磁材料CrI3中, 从而实现多铁性. 根据诺伊曼定理(晶
体的性质由晶体的点群决定), 传统认为铁电材料的点

群一定属于极性点群. 复旦大学物理系的研究人员
[23]

提出了一类新型的铁电性, 称为分数量子铁电, 其极

化源于特定的分数位移, 并且其对应的点群可以属于

非极性点群, 从而突破了传统铁电体概念的局限. 进

一步, 他们利用分数量子铁电概念解释了实验已观察

到的单层α-In2Se3中令人费解的面内铁电性, 并预测了

具有非极性点群对称性的Zinc-Blende结构AgBr的铁

电现象.
(4) 强关联磁性体系: 电子关联效应会导致高温及

非常规超导电性、反常的磁性、金属绝缘体相变、庞

磁阻、巨热电、重费米子等大量丰富的量子效应和现

象. 由于f电子复杂的多组态特征和很强的相对论效

应, 含f价电子的强关联体系的第一性原理计算一直面

临很大的挑战. 美国Rutgers大学研究人员
[24]

利用密度

泛函理论和动力学平均场相结合的方法计算了钚的的

声子谱, 对面心立方相的预测谱与弹性极限下的实验

结果吻合, 并解释了该材料异常大的剪切各向异性;
计算得到的体心立方相的声子谱在零温下显示出虚

频, 表明该相具有很强的非谐性, 并且可以通过其声子

熵在高温下稳定. 磁相互作用是研究磁性材料行为和

性质的关键, 对于理解和控制磁性行为、开发新型磁

性材料等具有重要意义. 德国RWTH Aachen大学的研

究人员
[25]

利用第一性原理方法研究了MnGe体系中的

磁相互作用, 发现拓扑轨道矩之间以及与自旋之间的

相互作用可能形成一类新的磁相互作用, 即自旋轨道

耦合诱导的高阶拓扑手性相互作用, 其可以主导Dzya-
loshinskii-Moriya相互作用, 从而为实现具有三维磁化
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纹理的新型手性磁性材料指明了方向.
(5) 输运性质: 电子和热输运性质是材料中热量和

电子传输的行为和性质, 对于电子器件设计、能量转

换、热管理等具有重要影响. 近期人们在利用第一性

原理方法在电子输运计算方面取得了进展. 比如, 加

拿大McGill大学的研究人员及其合作者发展的基于第

一性原理计算的非平衡态格林函数方法
[26]

已经成为

在原子尺度上模拟器件体系电子输运性质的标准工

具, 它被用来寻找具有高电导率的DNA大分子
[27]; 牛

津大学材料系的研究人员
[28]

结合第一性原理计算和

玻尔兹曼输运理论研究了纤锌矿结构GaN中电子和空

穴的本征声子受限迁移率, 发现通过改变晶体场分裂

的符号, 将分裂的空穴态提升到轻重空穴态之上, 可

以增加空穴迁移率. 在热导率的计算方面, 人们已发

展了通用的热导计算方法和程序. 比如美国西北大学

材料科学与工程系的研究人员通过结合高通量筛选方

法和ShengBTE[29]
发现一些全Heusler化合物由于重贵

金属的强非谐振动而表现出接近理论最小值的超低晶

格热导率, 是可能的高性能热电材料
[30].

(6) 光学性质: 固体光学性质是指固体材料与光相

互作用的特性, 包括折射率、吸收和透射、反射和散

射、发光、折射率色散以及偏振性等. 近期, 人们在

磁性材料、二维摩尔材料、铁电材料的光学性质计算

方面取得了一些进展. 比如, 美国加州大学伯克利分校

物理系的研究人员
[31]

采用他们自己发展的第一原理

GW和求解Bethe-Salpeter方程的方法计算了研究了典

型二维铁磁绝缘体CrI3的光学性质, 发现激子效应对

光学和磁光响应中有关键影响, 并预言其磁光响应强

烈依赖于频率和基底选择. 他们还利用该方法和实验

合作发现了WSe2/WS2摩尔超晶格体系的层内电荷转

移摩尔激子
[32]. 美国阿肯色大学物理系的研究人员和

复旦大学物理系的研究人员
[33]

合作首次发展了一个

第一性原理方法准确计算材料的非线性电光响应, 并

把该方法应用到典型的铁电氧化物材料Pb(Zr,Ti)O3

(PZT)和BaTiO3 (BTO)中, 发现PZT随电场的变化表现

出线性的电光响应, 而BTO中却表现出强烈的非线性

电光行为, 与实验结果相符.

3 电子结构与物性计算研究展望

电子结构和物性计算是一个快速发展的研究领

域, 展望未来, 以下两个重要方向值得关注.
(1) 强场与物质相互作用的计算和模拟: 随着实验

条件的拓展和技术手段的进步, 研究物质在强场(如强

电场、强磁场、高压、高温、激光)等极端条件下的

行为具有重大的基础价值以及广阔的应用前景. 如果

可以直接准确计算和模拟凝聚态物质在强场下的行

为, 就有可能预言新的量子态和量子效应, 真正实现计

算走向与实验并肩, 并且在一定程度上替代实验. 到目

前为止, 大部分第一性原理计算工作都研究零外场(或
弱外场, 如线性响应区域)下的平衡态(或近平衡态)的
性质. 最近, 人们基于含时密度泛函理论和非绝热分

子动力学方法在凝聚态体系非平衡、激发态研究方面

取得了进展. 比如, 德国马普所的研究人员
[34]

应用含

时密度泛函理论对块材硅中高次谐波的产生进行了深

入研究, 给出了周期性固体体系相对于原子分子体系

在高次谐波产生上的特点, 并将其与能带结构联系起

来. 中国科学院物理研究所的研究人员
[35]

通过开展

TDDFT模拟发现激光可以控制相干声子激发来加速

极化子传输, 从而使得典型材料过氧化锂中的载流子

迁移率提高数个数量级. 中国科学技术大学物理系的

研究人员
[36]

发展了实时GW+BSE非绝热分子动力学

方法, 可用于研究激子动力学行为, 并基于该方法从第

一性原理计算的角度给出了MoS2中的谷激子动力学

清晰完整的物理图像. 强场与凝聚态物质相互作用还

有很多重要的问题有待研究. 比如, 研究强场对物质

电子结构、输运性质、磁性性质
[37]

、光学性质、超

快动力学过程以及元激发的影响; 研究超高压和强磁

场等多场环境对物理性质的独特影响, 探寻可能的新

物态和新现象; 计算模拟使役条件下材料的性能乃至

功能而不只是性质.
(2) 人工智能方法的应用: 2016年, AlphaGo引爆

了史上最大的人工智能热潮. 近期OpenAI开发出了人

工智能聊天机器人ChatGPT, 它的应用非常广泛, 包括

在客户服务、创作辅助、程序编写、学习辅导以及娱

乐等领域. 在计算凝聚态物理领域, 机器学习主要用于

势函数构建、物理性质预测等方面. 比如, 基于第一性

原理计算开展机器学习来训练原子间相互作用势函

数
[38]

是近年材料计算领域最重要的进展之一. 精确训

练的势函数具有可以比拟第一性原理的精度, 但计算

量显著降低, 其计算量仅与模拟原子数呈线性关系,
因此, 基于机器学习经验势可以用来高精度地模拟超
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大规模的复杂材料体系. 近期, 已经有研究人员尝试建

立适用于元素周期表所有元素的通用机器学习势函

数
[39]. 基于图神经网络, 可以较准确地预测材料的标

量
[40]

和张量性质
[41]. 可以预期, 人工智能方法将在计

算凝聚态物理研究中扮演越来越重要的角色. 比如,
利用机器学习方法预测电子结构及相关性质将是一个

重要的方向. 在这个方面, 清华大学物理系的研究人

员
[42]

和复旦大学物理系的研究人员
[43]

在利用机器学

习方法预测电子哈密顿量方面已取得一些进展. 利用

机器学习方法来预测和设计新型材料也是一个重要的

研究方向. 通过建立材料结构和性质数据库, 训练模

型、开展高通量搜索或逆向设计, 可以筛选或设计出

具有特殊性质和功能的材料候选者, 从而加速材料被

发现的过程. 目前机器学习方法在计算凝聚态物理应

用方面主要用于提升效率. 人们已经利用机器学习方

法重新发现了许多已知的基本物理规律, 包括对称

性、守恒律、经典力学定律等. 我们期待有朝一日机

器学习可以总结发现凝聚态体系中的新演生现象和新

物理规律.

4 总结

通过理论模型和数值模拟可以计算材料的电子结

构, 进而深入理解和预测材料的各种物理性质. 本文综

述了电子结构与物性计算在凝聚态物质研究中的应

用, 特别介绍了在超导电性、拓扑物态、铁电性、强

关联磁性体系、输运性质、光学性质等方面的研究进

展,并展望了两个新兴方向:强场与物质相互作用的计

算和模拟、人工智能方法的应用. 进一步开展深入系

统的电子结构与物性计算研究不仅将加深人们对凝聚

态体系中结构、电荷、自旋和轨道自由度的相互耦合

机理的认识, 而且将推动量子材料实际应用的步伐.
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