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研究成果の概要（和文）：全電子混合基底法を用いた第一原理計算プログラムに自己無撞着な

GW計算をインプリメントし、さらに分極関数および自己エネルギーに１次のバーテックス補
正を取り込む改良を行い、本格的な GWΓ コードを完成させた。３種類のプラズモン・ポール
モデルと射影演算子の方法も導入することにより、計算量を大幅に短縮することにも成功した。

プログラムはMPI + OpenMPハイブリッド並列化され、分散メモリ化されている。 
 
研究成果の概要（英文）：We have implemented a self-consistent GW calculation in the 
first-principles program using the all-electron mixed basis approach. We have further 
improved the program by including the 1st order vertex correction in polarization function 
and self-energy and succeeded in completing it as a true GWΓ  code. We have also 
succeeded in reducing significantly the amount of computation by introducing three kinds 
of plasmon-pole model and the projection operator method. The program is hybrid 
parallelized with MPI + OpenMP and a distributed memory architecture.   
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１．研究開始当初の背景 
 強相関系の電子状態を第一原理から正確
に扱うことは困難とされてきた。いわゆる
Mott 絶縁体と呼ばれる種類の電子系に対し
ては既存の第一原理計算コードでは歯が立
たない。多体摂動論に基づいて自己エネルギ
ーの Fock 交換項に動的な遮蔽効果を取り入
れる GW 近似は半導体のエネルギーギャッ
プを正確に与えるものの、強相関電子系に対
しては無力である。GW近似をベースに２粒
子グリーン関数に対する Bethe-Salpeter 方
程式を解いて光吸収スペクトルを求める世
界最先端の第一原理計算技術があるが、申請
者は我が国で初めてこの計算コードを開発

し、２電子イオン化エネルギースペクトル、
on-site Coulomb energy U、Augerスペクト
ルの計算にも世界で初めて応用した実績を
もつ。 
 しかし、強相関電子系を扱うためには GW
近似にバーテックス補正を取り入れるGWΓ
計算が必要であるとされている。GWΓ法の
考え方は、多体摂動論に則り、自己エネルギ
ーΣから１粒子グリーン関数 Gを計算し、G
からバーテックスΓを計算し、Γから分極関
数Πを計算し、Πから繰り込まれた Coulomb
相互作用 W を計算し、W から自己エネルギ
ーΣを計算するというものである(図 1)。 
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図 1 ．GWΓ法のフロー 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
しかし、この方法では毎回非常に重い
Bethe-Salpeter方程式を解く必要があり、全
ての Feynman 図形を取り込むことは不可能
である。GWΓは Univ. of Wienの Kresseの
グループや Ecole Polytechniqueのグループ
が開発中であるが、何れもバーテックスを粗
く近似しており、強相関系をターゲットにし
ていない。 
 
２．研究の目的 
 強相関電子系の（光電子）準粒子スペクト
ルと準粒子波動関数を一挙にまとめて精密
に計算するための最高精度計算手法として、
多体摂動論に基づいて主要な全ての 
Feynman 図形を無限次まで取り込む、誤差
1%以内の全電子第一原理 GWΓ 計算コード
を開発し、強相関電子系に適用する。 
 申請者は 1 粒子グリーン関数に対する 
Dyson 方程式を解いて準粒子スペクトルを
計算する GW 近似から出発し、2 粒子グリ
ーン関数に対する  Bethe-Salpeter 方程式
(BSE)を解いて光吸収スペクトルのみならず、
2 電子イオン化スペクトル、Auger スペクト
ル、on-site Coulomb energy U を計算する
全電子第一原理 GW-BSE 計算コードを世
界で初めて開発した。このコードをベースに、
世界最高精度全電子第一原理 GWΓ 計算コ
ードを開発する。 
 
３．研究の方法 
 申請者らが作成した我が国が世界に誇る
ことのできる完全オリジナルな全電子混合
基底法の spin-polarized GW 計算コードに
まずバーテックス Γ を入れてセルフコンシ
ステントに計算できるプログラムを開発す
る。このプログラムは Γ = 1 とした場合に通
常の self-consistent GW 法に帰着する。一
方、Γ に対しては Bethe-Salpeter 方程式を
解くプログラムを開発する。Γ から W を計
算すると同時に、GWΓ に戻して、全体を 
self-consistent に計算するようにプログラ
ムをコーディングする。プログラムは可能な
限り厳密な式に則って計算を行うことがで
きるように作成するが、同時に、計算量の節
約のために数カ所に妥当な近似を導入する
こともできるように作成する。研究期間内に

研究協力者（大学院生）の力を借りて、２年
間かけてプログラムを完成し、NiO 結晶や 
TTTA ラジカル Mott 絶縁体結晶で誤差 1%
以内の精度を目指す。 
 
【平成２３年度】 
GWΓ の解き方として、Σ→G→Γ→Π→W→Σ 
を繰り返す方法は、毎回非常に重い Bethe- 
Salpeter 方程式を解く必要があり、非能率的
である。これに対して、本研究では高速計算
フローを用いる。毎回のループは Γ を取り
入れた Dyson 方程式を self-consistent に
解くだけのものであり、Bethe-Salpeter 方
程式は何回かに１度だけ解けばよいことに
なる。Dyson 方程式を self-consistent に解
く部分では、自己エネルギー Σ = iGWΓ を
全電子混合基底法のベースである平面波と
原子軌道関数に対する行列要素として計算
するので、Dyson 方程式は行列の対角化と同
じ手続きで計算でき、高速計算が可能となる。 
 
【平成２４年度】 
平成２４年度は積分核 Iij;kl = dΣ/dG の計
算ルーチンを作成する。このために安原・高
田方程式を用いる。の解を self-consistent 
に解くことは極めて難しいと思われるが、同
一点 r のグリーン関数 G(r, r) が電子密度
ρ(r)に関係しており、時間依存密度汎関数理
論（TDDFT）によれば、 Iij;kl = dΣ/dρとも
近似できることから、この関係式を用いて簡
単化する工夫を行う。平成２４年度は、研究
協力者として、２名の大学院学生にプログラ
ム開発補助を依頼し、協力して本研究を推進
する。 
 平成２４年度内にプログラムを完成させ、
NiO 結晶や TTTA ラジカルMott絶縁体結
晶などの系に適用する。NiO 結晶の計算では、
反強磁性基底状態が正しく計算できて、正し
いエネルギー・ギャップが得られるかどうか
が鍵になる。TTTA ラジカル Mott 絶縁体結
晶でも、反強磁性的な磁性秩序と正しいエネ
ルギー・ギャップが生ずるかどうかが鍵にな
る（密度汎関数理論に基づく単純な LSDA 
計算ではエネルギー・ギャップは生じない）。
この他、フェルミ面付近の全ての（光電子分
光）準粒子スペクトルと準粒子波動関数を計
算し、実験を再現しているかどうかを詳細に
検討する。プログラムで各種の近似を導入し
た場合と導入しない場合とで、計算結果なら
びに計算時間の比較を行い、実現可能な計算
時間の範囲内で超大規模な精密計算を行っ
て、最終的な目標計算精度である誤差 1%以
内を実現することを目指す。 
 
４．研究成果 
 強相関系の電子状態を第一原理から正確
に扱うことは困難とされてきた。いわゆる
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Mott 絶縁体と呼ばれる種類の電子系に対し
ては既存の第一原理計算コードでは歯が立
たない。多体摂動論に基づいて自己エネルギ
ーの Fock 交換項に動的な遮蔽効果を取り入
れる GW 近似は半導体のエネルギーギャップ
を正確に与えるものの、強相関電子系に対し
ては無力である。GW 近似をベースに２粒子グ
リーン関数に対する Bethe-Salpeter 方程式
を解いて光吸収スペクトルを求める世界最
先端の第一原理計算技術があるが、研究代表
者は我が国で初めてこの計算コードを開発
し、２電子イオン化エネルギースペクトル、
on-site Coulomb energy U、Auger スペクト
ルの計算にも世界で初めて応用した実績を
もつ。 本研究では、我々が開発してきたこ
の全電子混合基底 GW+Bethe-Salpeter 計算プ
ログラムをまず自己無撞着計算ができるよ
うに改良することに成功した。Na クラスター
などで one-shot G0W0 近似、グリーン関数 G
のみを繰り込む GW0近似、G も W も繰り込む
GW 近似の試験計算を行い、日本物理学会など
で発表した。 GW 自己エネルギーのω積分を
回避するために、Hybertsen-Louie の GPP モ
デルだけでなく、von der Linden-Horsch の
プラズモンポールモデル（PPM）、Engel-Farid
の PPM をインストールすることに成功した。
これにより、格段の計算スピードの高速化を
図ることができた。 さらに、分極関数およ
び自己エネルギーの評価において多数の空
状態の和を評価するのを回避するために、射
影演算子の方法を取り入れ、このようにして
も計算結果が変わらないことを確かめた。こ
れによりプログラムの大幅な改良に成功し
た。 
 この成果は The 7th General Meeting of 
Asian Consortium of Computational 
Materials Science ‐Virtual Organization 
(ACCMS ‐VO7)(2012 年 11 月仙台)で発表し、
研究協力者（D3）の桑原理一氏が Best Poster 
Presenter Award を受賞した。さらに、分極
関数および自己エネルギーに１次のバーテ
ックス補正を取り込むプログラムの改良を
行い、本格的な GWΓプログラムを完成させる
ことに成功した。 
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