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研究成果の概要（和文）： 

Ab initio downfolding法の開発とこれを用いた実証研究を行った。現実物質の多様性に適用
できるように、乱雑位相近似コード、GW 自己エネルギーコードの大規模並列化を行い、
これを用いて、遷移金属化合物、有機化合物、アルカリ金属充填ゼオライト、フラーレン
など様々な強相関電子系の有効模型導出を行った。得られた有効模型を実際に低エネルギ
ーソルバーを用いて解析し、ab initio downfolding法の有用性と信頼性を実証した。 

 

研究成果の概要（英文）： 

We developed an ab initio downfolding method to derive effective low-energy models for real 

strongly correlated materials. To treat large system, we performed a massively parallelization for 

random-phase-approximation and GW-self-energy codes in the downfolding scheme. We applied 

this method to derivation for transition-metal compound, organic compound, 

alkali-cluster-loaded-zeolite, fluerlen, to study low-energy properties. We checked reliability and 

usefulness of our method by solving the derived model with high-accurate low-energy solver.  
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１． 研究開始当初の背景 

 

研究開始当初、固体バンド計算の分野で幅広
く採用される局所密度近似下での密度汎関
数理論は、強電子相関系において破綻するこ
とがよく認識されており、それを克服するた
めの方法論開発が望まれていた。こうした欠

陥を改善する試みとして、交換相関汎関数の
改良、波動関数理論への転換、多体グリーン
関数理論への接続、モンテカルロ法の導入な
ど、数多くの提案がなされていたが、これら
「直接的第一原理計算手法」では、コストが
膨大になるため、実際には、適用可能な系が
二原子系程度の極めて小規模なものに制限
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されていた。 

 

一方、電子相関効果を高精度に評価するため
の理論・方法論はいわゆる「モデル計算」を
研究対象とするコミュニティーの中でも中
心的課題として研究されていた。そこでは、
有効模型 (ハバード模型に代表される) の存
在をア・プリオリに認めた上で、それを高精
度に解くためのソルバー開発に力が注がれ
たが、有効模型内パラメータは経験的に取り
扱われた。それで、有効模型のパラメータを
を定量的・非経験的に評価するための方法論
開発が求められていた。 

 

以上のような、状況を踏まえて、申請者は、
世界に先駆けて「ab initio downfolding 法」を
提案し、第一原理計算に基づいて物質の低エ
ネルギー有効模型を導出する試みを開始し
た。しかし、研究開始当初は、開発コードが
十分に整備されておらず、また、大規模並列
化もなされていなかったため、適用限界があ
った。そこで、こうした点を解決し、現実物
質に対して適用可能な「ab initio downfolding

法」の整備の必要性を強く感じていた。 

 

２． 研究の目的 

 

上記を踏まえて、本申請課題では、遷移金属
化合物や有機化合物など現実の強相関電子
系に対する第一原理計算手法確立を目指し
て、ab initio downfolding法の可能性の追求・
整備・実証研究を行った。開発手法を用いて
有効模型を第一原理導出することで、強相関
物性研究のための出発点を整備し、基礎研究
に寄与することを目的とした。 

 

３．研究の方法 

 

「Downfolding」とは、高エネルギー素励起自
由度＋低エネルギー素励起自由度からなる
全体を、低エネルギー物性を支配する低エネ
ルギー自由度のみの有効模型に「繰り込み
群」的に縮約する考え方を指す。この縮約に
おいて、高エネルギー自由度は消去され、こ
の消去に伴う自己エネルギーが低エネルギ
ー自由度に繰り込まれる。またこの過程で、
低エネルギー電子間の“裸”の相互作用は、高
エネルギー電子の分極のため遮蔽される。Ab 

initio downfolding とは、この低エネルギー自
由度に対する自己エネルギー補正と有効相
互作用を第一原理計算に基づいて評価する
試みを指す。構築された低エネルギー有効模
型はもはや少数自由度系であるので、「モデ
ル計算」の分野で開発されてきたソルバーで
高精度に解くことができる。このやり方は、
いわば第一原理計算の弱点を強相関モデル
計算の長所で、一方、モデル計算の弱点を第

一原理計算の長所で克服しようとする考え
方であり、しかも、計算において経験的パラ
メータは一切排除されている。こうした方法
論のさらなる信頼性の高度化を目指して、申
請課題では、「ab initio downfolding 法」のため
のプログラム開発とこれを用いた現実物質
群への実証研究を行った。プログラムは全て
自作し、大規模並列化されている。 

 

４．研究成果 

 

以下箇条書きに纏める。 

 

(1) 第一原理乱雑位相 (RPA) コードの大規
模並列化： 

 

第一原理 RPA 計算コードの大規模並列化を
行った。スーパーコンピュータ「京」での使
用を想定し、分散メモリ型仕様に全面改訂を
行った。東大物性研 System Bにて 2048コア
(512MPI プロセス) までの実証研究を行い、
85%以上の高い並列効率を引き出すことに成
功した。4096コア(1024MPIプロセス)・48時
間計算を行い、正常稼働することも確認した。
「京」にて194400コア (24300 MPI プロセス) 

を使用して計算を行った。並列性能は、2025 

MPI プロセスを参照として 77.62 %、ピーク
性能 18.75 %を実現した。 

 

(2) 周波数依存 RPA遮蔽クーロン相互作用コ
ードの作成： 

 

上記までの「大規模並列計算機用 RPA遮蔽ク
ーロン相互作用計算コード」を、有限周波数
および金属系に対しても適用可能なものに
拡張した。遷移金属酸化物 SrVO3でのベンチ
マークの後、有機化合物 (TMTSF)2PF6 につ
いて詳細な実証研究を行った。この物質では、
低エネルギー領域 (1eV 以下) において、プ
ラズモン励起 (集団電荷励起) が低エネルギ
ー素励起過程として出現することが実験的
に知られている。この素励起のエネルギース
ケールは、バンド幅 (～1eV) に比べて小さい
ので、基底状態物性に大きく影響することが
期待される。作成コードを用いて、
(TMTSF)2PF6 の反射率を計算したところ、
電場偏光を a 軸に取った場合のプラズマ周波
数は 1 eV、ab 面内でかつ a 軸に垂直な場合
は 0.2 eVであり、実験を再現することが分か
った。 

 

(3) 次元縮約法：LaFeAsOへの応用 

 

模型内の有効相互作用を導出するために採
用される制限乱雑位相近似 (cRPA) 法に改
善を加えた。この手法は三次元模型のパラメ
ータを導出する (3D-cRPA) のに対し、有効



模型解析でよく対象となる擬一次元・二次元
系では、純粋一次元・二次元模型が解析対象
となる。導出模型の次元と解析模型の次元は
異なっており、次元縮約された有効模型の導
出理論およびプログラム開発が必要である。
cRPA 法で導入される「制限」をバンド自由
度だけでなく空間自由度にも拡張すること
により、上記の問題を解決した。これを次元
縮約法 (2D-cRPA) と命名した。擬二次元系
鉄系超伝導体 LaFeAsO の純粋二次元模型の
導出を行った。FeAs層間の遮蔽効果を取り込
むことにより、(i) 三次元相互作用特有の長距
離型クーロン相互作用が短距離型に変わる
こと、(ii) オンサイト相互作用に対してさえ、
10-15%の値減少効果があることを見出した。 

 

(4) EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2 の低次元有効模型導
出： 

 

有機化合物強相関電子系の物性理解を目的
として、これらの系に対する第一原理低エネ
ル ギ ー 有 効 模 型 の 導 出 を 行 っ た 。
EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2 の量子スピン液体状態
に注目し、フェルミ面を構成する dmit 分子
の HOMO 反結合バンド(-0.1 ~ 0.1eV 領域)の
みを考慮した模型（単バンド模型）と、これ
に加えて LUMO 結合性および反結合性バン
ド(~ ±0.5 eV 領域) も考慮した模型(三バン
ド模型)の二つを導出し、比較を行った。単バ
ンド模型では、三角格子を構成する三つのト
ランスファーは、それぞれ、54.4, 44.9, 40.17 

meV となり、一軸異方性があることが分かっ
た。3D-cRPA計算による三次元有効クーロン
相互作用は、フェルミ面上 12.5 eV までの励
起を考慮する範囲で、オンサイト値に対して
0.80 eV であることが分かった。2D-cRPAに
より純粋二次元模型に次元縮約することで、
値は 0.61eVまで減少するが、依然として、バ
ンド幅 0.2eV に比べて大きく、また、LUMO

結合性・反結合性バンドへの遷移エネルギー
に匹敵している。これらはこの系を三バンド
模型で捉える事の必要性を示している。 

 

(5) 鉄系超伝導体の不純物模型作成： 

 

鉄系超伝導体の超伝導状態に対する不純物
効果の微視的理解を目的として、LaFeAsO  

に対する不純物模型の第一原理導出を行っ
た。鉄 3d 軌道がつくるバンドに対する最局
在ワニエ軌道を求めることにより、不純物サ
イトのイオン化ポテンシャル及び不純物-鉄
間のトランスファー積分を求める。不純物置
換前の純粋系に対する結果との差分をとる
ことより、イオン化ポテンシャルの差異ΔI、
隣接および次近接間のトランスファーの変
化Δtを求める。(I) 不純物をMn, Co, Niと変
えることにより、ΔI は正値から負値へ変化

する。Ru置換では ΔI の変化は小さい。(II) 

トランスファーの変化率 Δt/t0 (ここで t0 は
純粋系のトランスファー) は Mn, Co では
10% 程度だが、Niでは最大で 20%、Ruでは
30% 程度まで及ぶ。(III) 不純物の電子数の
解析により、余剰電子はほとんど不純物サイ
トに収容される。(IV) 一方で、フェルミ面近
傍の電子状態を考察したところ、Mn, Co, Ni

置換に伴う不純物電子状態密度の重心変化
のために、占有バンド全体が下法にリジッド
シフトする。この結果をさらに解析するため
に、LaFeAsO に不純物をドープしたときのフ
ェルミ面変形の微視的考察を行った。この目
的のために、Ku らによって提案された``BZ 

unfolding” 法を用いて解析を行った。各不純
物のフェルミ面のドープ量による変化を解
析したところ、Co および Ni 置換では、フェ
ルミ面は実効的に電子ドープされることが
分かった。特に、この「バンドシフト起源ド
ーピング」の量を、純粋 LaFeAsO の電子数
の増減と考えてドーピング量を求めたとこ
ろ、Fe 原子と不純物原子の d 電子の数の差
に相当することがわかった。 

 

(6) 第一原理 GW コードの開発および大規模
並列化： 

 

第一原理GW自己エネルギー評価プログラム
の開発を行った。GW 計算では、グリーン関
数 G(w) と有効相互作用 W(w) の周波数 w

についての畳み込み積分により、自己エネル
ギー評価を行うが、この計算の中に現れる長
大な並列化自由度に対して大規模並列化を
行った。遷移金属酸化物 SrVO3でのベンチマ
ークの後、有機化合物 (TMTSF)2PF6 につい
て詳細な実証研究を行った。近年、角度分解
光電子分光技術の進展に伴い、様々な物質の
低エネルギー電子構造の詳細が測定可能と
なっている。実験スペクトルは、低エネルギ
ー素励起に起因する自己エネルギー補正を
含む準粒子スペクトルであるが、慣習的密度
汎関数バンド計算は、静的近似に基づくので、
動的効果を考慮できていない。ここでは動的
効果を考慮した第一原理GW計算コードの開
発を行い、(TMTSF)2PF6 の計算に適用した。
(2) で述べたように、この物質では、低エネ
ルギープラズモン励起が存在するが、これの
電子構造への効果を調べたところ、(i) 占有/

非占有バンドの約 0.5 eV 下/上に、プラズモ
ン励起に由来する新たな状態が出現するこ
と、(ii) X-M 線に沿った電子占有領域におい
て特に大きな電子散乱が生じていること、が
分かった。 
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