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研究成果の概要（和文）：本申請課題では、第一原理GW計算を用いて、物質の電子構造に対するプラズモン励起
 (集団電荷励起) の効果を調べる。プラズモンは長距離クーロン相互作用の下で相互作用する電子系の低キャリ
ア濃度領域において発生するが、ドーピング量が小さいほど、励起エネルギーは低下し、低密度キャリア領域で
は、低エネルギー物性を支配する。固体表面・界面に対する電界誘起キャリアドーピング法、希薄磁性半導体合
成技術の進展によって、極低密度キャリア系が実現・制御可能となっており、基礎理論構築が望まれる。大規模
並列化された第一原理GWコードを用いて、この系の物質科学展開のための基礎的知見を得る。

研究成果の概要（英文）：We study an effect of the low-energy plasmon excitation (group electric 
charge excitation) on electronic structure of the material using ab initio GW calculations. We 
choose two benchmarks an organic compound (TMTSF)2PF6 and a transition-metal oxide SrVO3, which 
exhibit characteristic low-energy band structures around the Fermi level, which bring about 
interesting low-energy properties; the low-energy bands near the Fermi level are isolated from the 
other bands, and, in the isolated bands, unusually low-energy plasmon excitations occur. To study 
the effect of this low-energy-plasmon fluctuation on the electronic structure, we calculate spectral
 functions and photoemission spectra using the ab initio GW calculation. We found that the 
low-energy plasmon fluctuation leads to an appreciable renormalization of the low-energy bands and a
 transfer of the spectral weight into the incoherent part, thus resulting in an agreement with 
experimental photoemission data.

研究分野： 物性理論　第一原理計算

キーワード： 第一原理計算　多体摂動計算　GW計算　遷移金属化合物　有機化合物　低エネルギープラズモン励起　
プラズマロン状態

  ２版
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1. 研究開始当初の背景 
 
物質へのキャリア注入は母体構成元素を別
元素へ置換すること (化学ドーピング) によ
りなされるが,「キャリア空間分布の不均一性」
「濃度の定量的制御の難しさ」「乱れ効果」
など, 困難があった。電界効果トランジスタ
を用いた電場誘起キャリアドーピング (電界
ドーピング) の開発により, 電場印加による
キャリア注入が可能となった。電界ドーピン
グは, 化学ドーピングの諸問題を克服できる
ので, 申請課題提出当時, 物性理解の新機軸
として期待され, 様々な応用例が報告されて
いた。たとえば, 電界ドーピングのベンチマ
ークである層状窒化物超伝導体 ZrNCl では, 
化学および電界ドーピングの各々によって
超伝導転移温度が測定され, 同ドーピング濃
度でも電界ドーピングの方が約 20 % 高いこ
と, さらに, キャリア濃度を小さくすると転
移温度が増加することが報告された。これは, 
通常の転移温度のキャリア濃度依存性と逆
傾向であり, 注目を集めた。申請者もこのテ
ーマで論文を幾遍か報告しており, 低密度キ
ャリア系の物性理解に興味があった。 
 
現実物質の低密度キャリア系の理論研究で
は, 大胆な仮定が用いられていた。密度汎関
数理論 (DFT) に基づくバンド計算では, 人
工的に仮想電荷を注入し, それを保証する一
様背景電荷のもとで計算を行なわれた。この
やり方は, 注入電荷に起因する電子・スピン
密度変化および交換相関ポテンシャル変化
が小さいことを前提としており, 中程度フィ
リング (x～0.5) を想定している (x はフェ
ルミ準位をよぎる低エネルギーバンド内フ
ィリング)。低密度キャリア領域 (x 0.2) で, 
このアプローチは破綻する。現実物質では, 
電子は長距離クーロン相互作用を通して相
互作用するが, キャリア濃度を低下させると, 
プラズモン励起が低エネルギーで生じる。励
起エネルギーの大きさは, キャリア濃度が希
薄になるにつれて低下し, 最終的には, この
プラズモン励起が低エネルギー電子構造を
支配する。この現象は周波数依存ポテンシャ
ル, すなわち,「自己エネルギーの周波数依存
性」によって記述されるものであり, 静的取
扱いを基調とした DFT 計算では記述されな
い。低密度キャリア系の特徴を反映した計算
フレームワークを導入する必要があった。 
 
2. 研究の目的 
 
申請課題では, 第一原理 GW 計算コード (G; 
グリーン関数, W; 遮蔽クーロン相互作用) 
の開発と, これを用いた現実の低密度キャリ
ア系物性の基礎的知見を得ることを目的と
した。プラズモン異常は, G() と W() の周
波数 畳込み積分である GW 自己エネルギ
ーの極構造として定量的に記述される。低キ
ャリア濃度領域におけるプラズマ周波数の

キャリア濃度依存性, 自己エネルギー, 準粒
子バンド構造への影響を解析し, 低エネルギ
ープラズモン励起が電子構造をどのように
繰り込むか, そのメカニズムを明らかにする
ことに焦点を当てた。こうした解析は, 希薄
キャリア系を舞台とする物質科学のみなら
ず, 先の電界誘起型超伝導体のペアリング引
力の起源. 低エネルギープラズモン量子揺ら
ぎの性質を明らかにするための有益な基礎
的知見を与えると考え, 申請課題を構想した。 
 
3. 研究の方法 
 
この問題を取り扱う為に, 大規模並列対応の
第一原理 GW コードを開発し, これを用い
て, 低密度キャリア系のベンチマークである
遷移金属化合物  SrVO3 と有機化合物 
(TMTSF)2PF6 に焦点を当て研究を遂行した。
GW 低エネルギー電子構造を計算し, プラズ
モン励起による低エネルギー電子構造への
繰り込み効果を微視的かつ定量的に解析し
た。また, 低密度キャリア系特有の「プラズ
モン由来量子揺らぎ」の性質について考察し, 
これら二種の物質群の結果比較により「揺ら
ぎ」の類似点・相違点を明確化した。 
 
GW 計算のコストは膨大なので, 超並列環境 
(たとえば東京大学物性研究所 SystemB) での
稼働を想定してプログラムを製作した。GW 
計算は, 計算コストは膨大であるが, 長大な
並列自由度があるので, 並列化により計算時
間を大幅に縮減できた。申請者は, 研究開始
当時の平成 24 年 10 月, 東京大学から九州
工業大学に異動した状況であり, 早急に異動
大学内でプログラム制作のための並列計算
機環境を整える必要があった。環境整備には, 
新規並列計算機システム導入だけではなく. 
計算機室確保・電源および空調工事など , 
様々なインフラ整備を行う必要があった。本
申請課題にて支給された科学研究費の大部
分は, このインフラ整備に充てられ, 本研究
室の計算機環境構築に大いに役立った。 
 
4. 研究成果  
 
4.1 ベンチマーク 
 
GW 計算コードのベンチマークとして, 半導
体 Si と単純金属 Al の計算結果を図 1 および
図 2 にそれぞれ示す。青線が DFT バンド構造
であり, 背景カラーマップが GW スペクトル
関数である。Si ではバンドギャップが約 2 倍
になること, AlではDFTバンド構造とGW バ
ンド構造がよく一致していることから, 局所
密度近似が単純金属 Al でよく成立すること
が分かる。作成プログラムは, 対称性考慮や, 
ワニエ関数を用いた内挿も導入されており, 
世界的に見ても性能・安定性について遜色な
いものが作成できたと考えている。 
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