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研究成果の概要（和文）：本課題では現実の物質の励起状態を第一原理により正確に求めることの出来るグリーン関数
法プログラムの開発を行った。本手法は膨大な計算時間を要するために、取り扱うことのできる系のサイズは少数原子
系に限られてしまっていた。一方で、本手法は現在のスーパーコンピュータのトレンドでもある大規模並列計算に適し
た手法であるために、並列計算向けにプログラム開発を行うことでより大規模な系の取り扱いが可能になる。そこで本
課題ではOpenMPとMPIを用いたハイブリッド型の並列計算向けにプログラム開発を行った。本課題最終年度には、110原
子系にたいして高精度光吸収スペクトル計算にも成功した。

研究成果の概要（英文）：In this project, we have developed hybrid (OpenMP+MPI) parallel version of 
first-principles Green's function method based on the many-body perturbation theory beyond the framework 
of density functional theory. Now, our program employing an all-electron mixed basis approach and a 
GW+Bethe-Salpeter method can handle more than 1500 CPU cores. In the last year of this project, we 
succeeded in simulating UV-vis absorption spectra of grossly warped nanographene (C80H30) and the 
defective/defectless nanographene family and discussed the structural and optical properties in detail. 
And we also applied our program to the UV-vis absorption simulation of firefly luciferin anion and 
investigated the basis set dependence on Rydberg and resonance excitation.

研究分野：物性物理
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１．研究開始当初の背景 
密度汎関数理論（DFT）に基づく局所密度近
似（LDA）や一般化勾配近似（GGA）は現在
もっともに使用されている非常に強力な第
一原理計算手法であり、物質の基底状態を記
述することに大きな成功を収めてきた。しか
しこれらの手法は変分原理に基づいている
ために基本的には DFT は基底状態理論であ
り、物質の励起状態を記述するためには DFT
の枠組みを超えた新たな第一原理計算手法
が必要である。近年開発された多体摂動論に
基づくグリーン関数法は各種励起スペクト
ルを高精度かつ効率的に求めることのでき
る新たな第一原理計算手法である。 
グリーン関数法ではグリーン関数の極が励
起エネルギーに対応するために、ダイソン方
程式あるいは Bethe-Salpeter 方程式（BSE）
を解く必要があるが、これらの方程式には無
限個の無限種類の項が含まれているために
厳密に解くことは不可能である。80 年代には、
一電子自己エネルギー演算子（Σ）を単純に
一粒子グリーン関数（G）と乱雑位相近似
（RPA）による動的遮蔽クーロン相互作用
（W）の積で近似する GW 近似（GWA）を
用いた第一原理計算が初めて Louie教授らに
よって行われた [1]。これによりこれまで
LDA（または GGA）では過小評価されてい
た結晶のバンドギャップや、分子やクラスタ
ーの第一イオン化ポテンシャルや電子親和
力といった一電子励起エネルギーを精度良
く求めることが可能になった。90 年代後半に
は、GWA で求めた一電子励起状態の情報を
元にして光吸収スペクトルなどの二粒子励
起スペクトルを求める GW+Bethe-Salpeter
法が開発された。GWA の電子—ホール相互作
用核を通じて非局所化された動的な励起子
効果が計算に取り入れることができるため
に、物質の光吸収スペクトルを高精度に第一
原理により求めることが可能になった[2]。ま
た GW+Bethe-Salpeter 法と同様に、GWA
から出発して電子—電子（あるいはホール—ホ
ール）二粒子グリーン関数を構築することも
可能である。申請者は二粒子グリーン関数を
梯子近似（T 行列）で展開する GW+T行列法
を独自に開発し、ダブルイオン化ポテンシャ
ルやオージェスペクトルの計算に成功した[3、
４]。 
グリーン関数法が精度良く物質の励起エネ
ルギーを求めることができる一方でこれら
の手法は通常の DFT 計算に比べ数百倍程度
の膨大な計算時間を要するために、その適応
可能な物質のサイズはスーパーコンピュー
タを用いたとしても数十原子程度に限られ
てしまう（例として DFT の計算コストは
O(n3)であるのに対して GWA は O(n4)そして
BSE は O(n6)に比例する）。そのために大規
模な物質にも適応可能なグリーン関数法の
手法・プログラム開発は急務である。 
２．研究の目的 
グリーン関数法は計算の特性上、大規模並列

計算に向いた手法であるために、その膨大な
計算コストの問題はプログラムコードを並
列化させることである程度解決することが
できる。 
本研究課題ではこれまで申請者が独自に開
発を続けてきた第一原理グリーン関数法プ
ログラムを再設計し大規模並列向けに開発
することを目的とする。また本研究で開発し
たプログラムを用いて100原子を超える規模
の系に対して第一原理 GW+Bethe-Salpeter
計算を行った。 
３．研究の方法 
GW+Bethe-Salpeter を計算するプログラム
は完成しており、すでに少数原子系の光吸収
スペクトル計算に成功している[5]。本課題で
は こ の プ ロ グ ラ ム を Message Passing 
Interface (MPI)と OpenMP を用いたハイブ
リッド並列バージョンに向け開発を行い、数
千 CPU コア程度を用いた並列計算を目指し
た。プログラムの並列化作業（とくに MPI
並列化）に当たっては、プログラム構造が複
雑化することが予想されるために、事前準備
として十分にプログラムをスリム化・整理整
頓を行う必要があった。その上で既存プログ
ラムを並列計算向けに再設計し、プログラム
作成に取り組むこととした。本課題の最終年
度には並列化されたプログラムを用いて「研
究成果」に示すいくつかの応用計算を行った。
またその結果は雑誌に投稿し、国内外の学会
で発表を行った。 
４．研究成果	
 
（１）図１に GW 計算の各項における並列効
率（strong	
 scaling）を測定した結果を示す。
Fujitsu	
 FX10 の 96 ノード（=1536CPU コア）
を使用し、Flat	
 MPI で実行した際にも本プロ
グラムは高い並列効率を示している。

1536MPI 並列時に見られるわずかな並列化効
率の低下は、使用した計算機資源に対して問
題サイズがあまりにも小さくなるために、通
信にかかる時間が演算時間で隠すことがで
きなくなっていることが原因と考えられる。
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図  1 。 GW 計 算 の 並 列 効 率 （ strong 
scaling）。	
 



実際の計算では、問題サイズに対してこのよ
うに過剰な計算機資源を使用するような状
況はあまり現実的では無いために、この並列
化効率の低下は問題にならないと考えてい
る。図１に示すベンチマークテストの結果を
持って本プログラムは日常的に使用するこ
とのできるスーパーコンピュータの計算機
資源を十分に活用することができると判断
し、並列化作業は完了とした。	
 

（２）本課題で開発した並列化バージョンの
第一原理 GW+Bethe-Salpeter プログラムを用
いていくつかの応用計算を行った。プログラ
ムの並列化作業が進むにつれて取り扱うこ
とのできる系のサイズは順調に大きく向上
した。実際に、本課題開始 2 年目となる 2012
年度には 6 量体の CdSe クラスター（12 原子
系）の光吸収スペクトル計算に成功したのを
皮切りに、2013 年度には有機太陽電池のアク
セプター分子として有力視されているアル
カリ金属イオン内包フラーレン（61 原子系）
の計算、2014 から 2015 年度にかけて欠陥を
持ったうねったナノグラフェン（110 原子系）
の光吸収スペクトル計算に成功した。図２に
は本課題で行った主なプログラム開発とそ
れによって取り扱い可能となった原子数の
推移を示す。これら大規模計算を達成するに
当たっては、プログラムのチューニングと並
列化のみで対応しており、計算の信頼性や精
度を損なうようなアルゴリズムの採用や計
算自体を省略するといったことは一切して
いない。Bethe-Salpeter の結果は上記の物質
において実験のスペクトルを良く再現する
ことができている事に加えて、これらの計算
はすべて全国共同利用施設を通じて提供さ
れるスーパーコンピュータを用いて行って
いる。以上のことから本プログラムは計算の
信頼性と実用性を両立することができてい
る。	
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