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研究成果の概要（和文）：本申請課題では，第一原理計算を用いた超伝導物質の超伝導転移温度評価を目的とし
て，マクミラン方程式を数値的に解くプログラムを開発し，現実物質の転移温度評価を行った。また，実験研究
者と協力して，銅酸化物，Nb, Ta, V, NdNiO2, などの代表的な物質について調べた。このプログラム作成の中
で開発したフォノン分散曲線の評価プログラムについても単独で利用し，スピン軌道相互作用系 Ca5Ir3O12 な
どのイリジウム酸化物のフォノン物性について研究を行った。開発プログラムは，汎用性ソフトウェア RESPACK
 としてまとめられ公開された。

研究成果の概要（英文）：We developed a program that numerically solves the Macmillan equation for 
the purpose of evaluating the superconducting transition temperature of superconducting materials 
from first principles. Using this code, we calculated the transition temperature for several real 
materials. Also, in collaboration with experimental groups, we investigated representative materials
 such as Al, Nb, cupurate, and NdNiO2. The phonon-calculation program developed in the program 
development was also used to study the phonon properties of spin-orbit interaction system Ca5Ir3O12 
and other iridium oxides. Our developed program was released as an open-software RESPACK at 2017.

研究分野： 計算物質科学

キーワード： 第一原理計算　超伝導　フォノン計算　スピン軌道相互作用

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本申請課題では，物質の超伝導機構の理解を得るために，第一原理計算プログラムの開発に取り組み，また実験
グループとの協力のもと実証研究を進めた。開発プログラムは第一原理電子構造計算汎用ソフトウェアRESPACK
として公開された (2017年10月)。2020年3月までにダウンロード数1750である。2018年には東大物性研が公募す
るソフトウェア開発・高度化プロジェクトの対象ソフトウェアに採択され，高精度整備のもと，現在，東大物性
研スーパーコンピュータの公式アプリケーションとして多くのユーザに利用されている。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
超伝導は物性研究の活発な研究対象であり，BCS 理論によるフォノン系超伝導機構解明，1988
年の銅酸化物超伝導体，2008 年の鉄系超伝導体と新しい知見と興味をもたらしてきた。物性研
究は，実験による検証を通して研究が進むが，これまでは測定誤差や試料内不純物・不均一性
などのため，現象の定性理解を重視する傾向があった。近年では，測定・試料合成技術の進展
により，定量かつ物質合成の指針を与えうる非経験的計算の進展が期待されている。固体第一
原理電子構造計算は主に密度汎関数理論に基づき，計算機の性能進歩と相まって，基盤整備が
進んできた。現在では，電子構造だけでなく，電子物性，フォノン物性，電子格子相互作用な
どの物理量評価が進んでいる。第一原理計算は実験研究との親和性が高く，実験と理論がチー
ムとなって物質科学研究を行うことが年々増えており，実験の期待に応える整備が望まれてい
る。超伝導転移温度の第一原理評価においては，エリアシュベルグ理論に基づくマクミラン公
式を用いた BCS 超伝導体の転移温度評価も試みられるようになっているが，プログラムは予備
的なレベルにとどまっており，依然として物質の多様性に耐えうる基盤技術になっていない。 
 
２．研究の目的 
 
本研究では，超伝導転移温度評価と微視的機構解明を目的として，第一原理計算に基づくプロ
グラム開発とこれを用いた実証研究を行う。申請者はこれまで第一原理多体摂動計算コード 
(乱雑位相近似，GW 自己エネルギー) を自作し，多くの物質に対して実証研究を行ってきた。
この計算技術を超伝導に拡張し，第一原理計算の適用範囲を拡大させる。これまで申請者は電
子系の集団励起モードであるプラズモン揺らぎを研究対象としてきたが，本申請課題では，フ
ォノン物性のための第一原理計算と，電子格子相互作用評価に基づく超伝導転移温度の第一原
理計算に焦点を当てる。またこれを実現するための様々なモジュール (高精度状態密度評価モ
ジュール，ワニエ内挿モジュール等) 整備を進める。現実物質の超伝導理解のために実験との
共同研究を実施し，開発ツールが十分に機能するか検証する。開発プログラムの汎用ソフトウ
ェア整備をすすめ，ユーザのための研究インフラ構築を行う。 
 
３．研究の方法 
 
第一原理電子構造計算プログラム xTAPP，フォノン計算プログラム Phonopy，第一原理多体摂
動論プログラム RESPACK を併用して第一原理計算に基づく超伝導転移温度評価を行うプロ
グラムを開発する。エリアシュベルグ理論に基づく修正マクミラン公式を用いて，評価に必要
となる電子状態密度，電子格子相互作用，実効的電子間相互作用，デバイ温度等を評価するプ
ログラムを開発する。開発プログラムのチェックのために，BCS 系超伝導体に対して計算を行
う。また，この開発の中で得られる様々なモジュール (電子状態密度モジュール，フォノン分
散計算モジュール, 電子間相互作用モジュール等) の性能をチェックするため，実験研究者と
広範な物質に対する共同研究を実施する。 
 
４． 研究成果 
 
本申請課題で取り組んだ課題の内，超伝導研究およびこ
の課題を実施する中で開発された研究ツールを用いたも
の 6 つについて紹介する。 
 
①  Al, Nb の超伝導転移温度計算 
 
図 1 は開発プログラムより得られたフォノン分散曲線で
ある[(a) Al, (b) Nb]。赤線が計算結果で青点が実験結果で
ある。表 1 および表 2 は Al および Nb の転移温度を評価
するためのパラメータ(特性振動数ωlog，電子格子相互作
用λ，電子間相互作用μ*)とマクミラン公式より得られ
た超伝導転移温度 Tc の他の計算結果および実験との比
較である。まずまずの一致が得られている。 
表 1: Al の超伝導転移温度および主要パラメータ 

Al ωlog(K) λ μ* Tc (K) 
ours 248 0.46 0.10 2.0 
[1] 308 0.42 0.11 1.4 
[2] 270 0.44 0.12 1.2 

Expt. - 0.42 [3] - 1.2 [4] 
 

図 1: xTAPP-Phonopy より得られたフォノン 
分散曲線 [(a) Al, (b) Nb]. 赤: 計算, 青: 実験. 



表 2: Nb の超伝導転移温度および主要パラメータ 

Nb ωlog(K) λ μ* Tc (K) 

ours 199 1.36 0.14 18.2 

[1] 164 1.31 0.13 14.5 
[2] 185 1.26 0.21 10.5 

Expt. - 1.22 [3] - 9.3 [4] 
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② 銅酸化物の Tc に対する異方性圧縮効果 
 
実験グループとの共同で水銀系銅酸化物
HgBa2Ca2Cu3O14 (Hg-1223)の超伝導転移温
度に対する異方性圧縮効果を調べた。図 2 上
に Hg-1223 の結晶構造を示す。開発したプロ
グラム RESPACK ではワニエ関数計算モジュ
ール，状態密度計算モジュールが備わってお
り，これを用いて Hg-1223 に対する高圧実験
にて測定された転移温度の上昇メカニズム
を調べた。バンド計算およびワニエ解析より，
フェルミ準位近傍のバンドは，CuO2 面のバンド
だけでなく，Hg バンドの寄与もあることが分
かった。図 2 下に Hg-1223 に対する第一原理計
算によるフェルミ準位近傍の電子状態密度解析
の結果を示す。(a) 静水圧，(b) 等方圧縮，(c)
異方的 c 軸圧縮，(d) 異方的 ab 面内圧縮の 4 パ
ターンに対して，全電子状態密度（青），CuO2 ブ
ロックを構成するバンドからの状態密度寄与（赤），HgO ブロックを構成するバンドからの状
態密度寄与（緑）に分けて表示した。圧縮にともない，HgO ブロックの状態密度（緑）がレッ
ドシフトしていることが分かる[(a) と (b)，(c)，(d) の比較]；すなわち状態密度の裾が低エネ
ルギー側に広がる傾向が見て取れる。状態密度の変化は，各ブロックの占有数の変化に反映さ
れる。調査の結果，HgO ブロックの占有数は等方
圧縮に対して 0.1 程度の増加を示し，この変化量
は異方性圧縮の場合の増加量 0.05 よりも大きい。
電子数増加をホール数の観点から見ると，HgO ブロ
ックから CuO2 ブロックへのホールドープされたこ
とを示唆する。結果，Hg-1223 への圧力印可は HgO
ブロックからの CuO2 ブロックへのホールドーピン
グとみなされ, 結果, 転移温度のが上昇すること
が分かった。また実験で確認された等方圧縮にお
いて最も高い Tc 上昇効果がもたらされる傾向も
説明できた。 
 
③ Nb の Tc に対する高圧歪み加工効果 
 
実験グループとの共同で Nb に高圧ねじり(High 
Pressure Torsion; HPT）加工を施した際の超伝導転
移温度の上昇機構を調べた。Nb は単体金属の中では
常圧で最も高い超伝導転移温度 Tc を示す (9.2 K)。
我々は Nb の HPT 加工材に対して，高圧力下磁気
測定を実施し Tc の変化を追跡することで，せん断
ひずみを利用した高圧力下での Tc 上昇の可能性
を追求した。実験では，HPT 加工後，静水圧を 2 
GPa 程度かけることでTc は最大値 9.9 K をわずかに超えた。この観測事実を理解するために，

図 2: (上) Hg-1223 の結晶構造および (下) 電子状
態密度 (DOS) のワニエ分割. (a) 静水圧，(b) 等方
圧縮，(c)  異方性 c 軸圧縮，(d) 異方性 ab 面内圧
縮. 青: total DOS，赤: CuO2 由来 DOS，緑: HgO 由
来の DOS.  

図 3: Nb の HPT 加工による電子状態密度変化.  
(上) HPT 加工+加圧による bcc 工 bct 変形.  
(下) 状態密度の変化: 赤: 変形前, 青: 変形後 



HPT 加工を模した結晶構造に対して第一原理計算を行った。解析の結果，HPT 加工により bcc 
構造から bct 構造への変形が起こり (図 3 上)，この変形によってフェルミ準位近傍の電子状態
密度の増加が誘起された (図 3 下)。マクミラン公式に基づくとフェルミ準位での状態密度の増
加は Tc 上昇をもたらす。よって，理論計算の結果は実験結果を説明できることが分かった。 
 
⑤ 新規超伝導体 NdNiO2 の低エネルギー有効模型導出 
 
最近発見された超伝導体 NdNiO2 の低エネルギー物性を評価し，これの有効模型を第一原理的
に導出した。xTAPP+RESPACK による制限乱雑位相近似計算により，多軌道系拡張 Hubbard 模
型および Ni-3dx2-y2 単一軌道模型のパラメータを決定した。分かったことは以下の通りであ
る: (1) この物質の低エネルギー物性は単一軌道モデルで記述できる，(2) 強相関度 U/t ~ 8 程度
の強相関系である，(3) 電子-フォノン結合定数は Tc 10 K の超伝導を媒介出来るほど大きくな
い，(4) 転移温度を上昇させるためには Nd レイヤーをブロックレイヤーに置き換えるとよいこ
とを報告した。この論文は世界で最初に出版された NdNiO2 の理論系論文であることを評価さ
れ Physical Review B 誌の Editor suggestion に選ばれた。 
 
④ イリジウム酸化物 Ca5Ir3O12 のフォノン計算 
 
申請課題を実施する中で，実験グループからの強い
要請でスピン軌道相互作用を考慮できるバンド計算
プログラムの開発を行った。これを用いてイリジウ
ム酸化物 Ca5Ir3O12 の相転移機構調査を行った。ス
ピン軌道相互作用を実装した RESPACK を用いてバ
ンド計算，フェルミ面計算，フォノン計算，有効模
型導出計算を行い，相転移機構解明を進めている。
図 4 は xTAPP+Phonopy 計算より得られた Ca5Ir3O12
のフォノン分散である。(a) は超格子を 1x1x3 に選
んだ場合のフォノン分散であり，(b) は 2x1x1 の場
合のフォノン分散である。これから分かる通り，
2x2x1 スーパーセルでは不安定フォノンモードが検
出されており，この物質の相転移機構を理解するた
めの重要な証拠が得られた。Raman 実験，X 線非弾
性散乱を実施して，理論計算の示唆が実験でも検証
できるか調査を行っている。 
 
⑥ 汎用性ソフトウェア公開 
 
本申請課題で開発された計算アルゴリズムとプログラ
ムを汎用ソフトウェア RESPACK として公開した。す
でに日本語・英語マニュアルを整備し，計算アルゴリ
ズムに特化した論文を英文雑誌へ投稿中である。図 5
は公開に際して作成した RESPACK のロゴである。公
開を通して他分野の研究者や企業研究者との共同研究
がスタートし，現在応用研究を進めている。物性コミ
ュニティでは，2010 年代から高度化した第一原理計算
プログラムをコミュニティの共有インフラとして多く
のユーザが共有できるようにしようという機運が高ま
った。このような背景のもと，RESPACK プロジェク
トがスタートし，2017 年 10 月にバージョン 1 が公開
された。2020 年 3 月までにダウンロード数は 1750 で
ある。2018 年には東京大学物性研究所が公募するソフ
トウェア開発・高度化プロジェクトの対象ソフトウェ
アに採択され [5]，高精度整備のもと，現在，物性コ
ミュニティの共同利用施設である東大物性研スーパー
コンピュータの公式アプリケーションとして，多くの
ユーザに利用されている。また RESPACK を用いて行った鉄系超伝導体の低エネルギー有効模
型導出の業績が評価され，2018 年度日本物理学会第 23 回論文賞に選ばれた。 
 
[5] 第一原理有効模型導出プログラム RESPACK と模型解析プログラム HΦ/mVMC の融合によ
る非経験的強相関電子構造解析ソフトウェアの整備 (2018) 

図 4: スピン軌道相互作用を考慮できる
xTPAA-Phonopy に よ り 計 算 さ れ た
Ca5Ir3O12 のフォノン分散曲線. (a) 1x1x3
スーパーセルに基づく. (b) 2x2x1 スーパー
セルに基づく. 

図 5: RESPACK のロゴ 
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