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1. 研究実施の概要 

 

本研究は主たる課題２つからなる。 

第一の課題は、必要な計算資源が取り扱う系の大きさに比例する計算手法（オーダーN

電子構造手法という。一般の第一原理電子状態計算手法では、計算時間、メモリ容量とも

系の大きさの３乗に比例する。）を新たに構築し、具体的なナノスケール系のプロセスに応

用することである。第二の課題は、強相関電子系のモデル理論の発展を取り入れて、現実

的物質系に適用する新たな手法を開発することである。 

2008 年度の成果は以下のとおりである。 

第一の課題に対しては、Krylov 部分空間対角化法、Krylov 部分空間に基づいた

shifted-COCG 法、およびそれに対する Seed-switching 技術を開発した。また分割統治法

（Devide and Conquer）と Krylov 部分空間法の融合による手法（Open MX）法の具体的

なナノスケール系への応用を拡大し技術的整備を行った。第二の課題に対しては、GW 近

似の遷移金属酸化物への展開、U+GWA, LDA+DMFT 法、GWA+DMFT 法など多数の新た

な手法を開発しまた、スピンに依存する Hedin の方程式を導いた。 

また大規模系の線形計算手法を通じて、物理と数学、物理と産業の接点を作ることを行

い、高い評価を得ている。 

 

2. 研究実施内容（文中にある参照番号は 4.(1)に対応する） 

 

(1)大規模線形数理計算手法の開発：大規模線形数理手法を開発しつつある。現在、電子構

造計算に限らず、基礎科学、工学の多くの分野で大規模線形計算が行われ、また次世代

スーパーコンピュータの課題としても検討されている。しかしそれらは、大規模ハード

ウェアあるいは並列計算に対する依存度が高く、コンピューター技術の進展とともに生

き残るものではあり得ない。本来の科学技術の発展の中で生き残り、発展していく技術

の礎となる大規模系線形計算手法を開発することが本課題である。我々は名古屋大学の

張研究室と共同で、シフト COCG 法および seed-switching 法を開発した 9,12,16）。これ
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らを大規模電子系（1電子問題、多電子強相関系）に適用し、手法の有用性を示すとと

もに、大規模系のいくつかの問題を明らかにした。（東大） 

(2)大規模電子構造計算手法の開発：多元素化合物を念頭に置きつつ、大規模電子構造計算

として有効な強結合（タイトバインディング）モデルを検討し、プログラムパッケージ

を構築しつつある 5,10,14）。これまで大規模電子構造計算手法として、ワニエ軌道表現

の開発、NRL タイトバインディングモデルなど一般の強結合モデルを対象としたクリロ

フ部分空間法を発展させてきた。しかし、これらの手法では、任意の多種元素を含む大

規模系の取扱いが困難であることが明確になった。平成 20 年度は一般化ヒュッケル近

似を拡張し、また電荷自己無撞着（CSC＝Charge Self-Consistent）法と組み合わせた

手法開発を行ってきた。これらは今まで開発してきたクリロフ部分空間法（クリロフ部

分空間対角化法、Shifted COCG 法、Shifted QMR-SYM 法とも相性が良い。（東大） 

(3)分子磁性体 Vn(C6H6)n+1の磁気特性に関する第一原理計算：中島敦教授等（慶応大学）に

より Vn(C6H6)n+1と関連する物質群の強磁性が報告されている。GGA+U 法を用いて、この

分子磁性体磁気構造のエネルギー差に関して詳細な解析を行い、強磁性発現機構を説明

しうる最小強結合モデルを提案した 3）。(a)ベンゼン pπ-Vdπ結合はその分子構造を保

つために重要であるが、磁気エネルギー差に関与しない、(b) pσ-dσ結合は弱く、d

σ電子は局在するために完全スピン分極する、(c) pδ-dδ結合は中間的な強さを持ち

dσ電子とのフント結合のため、dσ電子と強磁性相互作用する、(d) pδ-dδ結合のた

めに pδ電子は dδ電子と反強磁性相互作用し、エネルギー利得を得ることなど、を明

らかとした。特に (d)が強磁性発現の機構であり、反強磁性の場合には(d)による利得

エネルギーは得られない。この強磁性発現機構は金森-寺倉により提案されたものであ

り、Vn(C6H6)n+1はその一つの例であることが明らかとなった。（北陸先端） 

(4)新規シリコンナノワイヤーの電子構造に関する第一原理計算：正２０面体構造を持つ

Si100ナノドットが数珠状に繋がった Si ナノワイヤーはこれまで実験的に合成に成功し

てない。しかし最近、産業技術総合研究所・計算科学研究部門・西尾憲吾博士等は分子

動力学法により、ナノシリンダー中でのシリコン融液からの徐冷により、この新規シリ

コンナノワイヤーの構造が自発的に生成することを理論的に予測している。この新規シ

リコンナノワイヤーの構造上の特徴は大きな空隙を持つ Si20構造が Si100ドットの中心

に存在することである。この空隙中に様々な元素を導入することで、電子特性の調整が

可能であることが期待される。そこで我々は産総研グループと共同で、新規シリコンナ

ノワイヤーの電子構造と光学特性に関する第一原理計算を行った 2）。その結果、(a) ゲ

ストフリーナノワイヤーは 1.2 eV の直接ギャップ半導体であること、(b) Si20 ケージ

への Na 及び Iドープにより、パイエルス転移を起こすことなしに金属となること、(c) 

Na 及び I ドープナノワイヤーの発光放射再結合係数は発光無定形シリコン構造とほぼ

同等であること、を見出した。（北陸先端） 



(5)LCPAO 法による最大局在化ワニア関数の計算手法開発：OpenMXにおいて用いられている

LCPAO 法の枠組みで最大局在化ワニア関数を計算する手法を開発し、プログラムコード

を作成した 18）。異なる k点に属する１電子軌道間の重なり積分は平面波を 4次展開し、

高精度に計算出来るようにした。また最大局在化ワニア関数はしばしば初期値依存性が

大きいことが知られているが、初期値の波動関数を与えるために、任意の混成軌道を実

空間上での任意の位置に置くことが出来るようにし、初期値依存性を詳細に調べること

が出来るようにした。（北陸先端） 

(6)数値局在基底による 2電子 4 中心電子反発積分の数値計算手法の開発：ハイブリッド汎

関数法は Hartree-Fock(HF)法の交換項と一般化密度勾配近似(GGA)による交換項を混合

する汎関数法であり、分子系において実験結果をよく再現する手法として、広範に用い

られている。また最近では遮蔽された HF-交換項を用いて固体系への応用も行われ、バ

ンドギャップの実験値を良く再現することが知られている。現在、このハイブリッド汎

関数法の OpenMX への実装を目指し研究を進めているが、数値局在基底による 2 電子 4

中心電子反発積分の高精度数値計算は容易ではない。そこで Talman によって開発され

た手法を数値局在基底に拡張する方法を開発した。この手法は Lowdin のα展開法と球

ベッセル変換法を用いる手法であり、任意の数値原子様基底へ応用できるものである。

今回、任意の数値原子様基底に対し、2 電子 4中心電子反発積分とその微分を計算する

プログラムを開発した。（北陸先端） 

(7)オーダーN 密度汎関数計算の OpenMP/MPI ハイブリッド並列コードの開発： OpenMX に

実装されているオーダーN 法はこれまで MPI によって並列化されていたが、メモリ使用

量が大きくなるという問題があった。この原因は MPI 並列において、プロセッサー間で

データ並列を行った際、通信を最小化するためにバッファー領域を付加する必要がある

ためである。このバッファー領域の付加により、分割メモリのサイズは完全には 1/N で

スケールせず、コア数が大きいプロセッサー上では使用メモリが増大する原因となって

いた。今年度、OpenMP/MPI ハイブリッド並列コードを開発し、メモリ使用量を従来の

半分以下に削減することに成功した。その理由はノード内において OpenMP を使用する

ことで、バッファー領域を付加する必要がなくなったためである。（北陸先端） 

(8)U+GW 近似の開発、GW 近似を用いた遷移金属化合物の電子構造： GW 近似（U+GW 近似）

を用いた計算を高速で行うために、①並列化、②新しい分極関数計算アルゴリズム、③

積基底の最小化、④結晶対称性の利用など、新しい試みを行いプログラムの加速を行っ

た。多数原子（単位胞に 40 個程度の原子）を含む系、エネルギー自己無撞着計算など

が可能となった。この手法を用い、NiO, MnO,  LaMO3 （Ｍ＝Ｖ～Ｃｕ）の GW（U+GW）

計算を行った。11）また U+GW 近似の際に不明であったクーロン相互作用 Uの決め方を明

らかにした。これにより、GW 近似とクラスター近似、分光実験などでまちまちであっ

た U の値の起源を明らかにし、また分光実験結果と良い一致を示した。現在、GW 近似



のプログラム公開に向けた準備を行っている。（GW 近似プログラム公開は

CREST-JST の枠外）（東大） 

(9)現実的な物質系を志向したクラスターLDA+DMFT 法の開発： LDA+DMFT を行う際、現実の

物質は化合物であり、孤立不純物モデルでは原子間の軌道混成や電荷移動の点で取り扱

いが不十分で問題があることが多い。現実的な物質系を対象として、IPT（逐次摂動近

似）を用いた LDA+DMFT法をクラスター系に拡張している 4）。予備的結果は国際会議(The 

11th Asian Workshop on First-Principles Electronic Structure Calculation)で発表し

Outstanding Poster Award を得た。 (東大) 

(10)Shifted-COCG 法の Seed Switching と多電子問題への応用：我々が大規模系のために

開発した巨大連立方程式の解法である shifted COCG法に加えて seed-switching技術を

開発し、計算のさらなる高速化を図った 12）。さらに La2－xSrxNiO４(x=1/2)の秩序状態を

より広いパラメータスペースで検討した(未発表)。 (東大) 

(11)“Screened Coulomb interaction in the maximally localized Wannier basis”： Using the 

constrained random-phase approximation (cRPA) method that we have developed, 

we have studied systematically the effective screened interactions or the Hubbard 

U for the 3d transition metal series calculated in the maximally localized Wannier 

functions.. The values of the Hubbard U so obtained are generally quite close to the 

values commonly used in model calculations, indicating the soundness of our 

procedure. The frequency dependenc of the Hubbard U can be significant in some 

cases, casting doubt on the validity of model Hamiltonians which use a static U. 

We have also calculated the Hubbard U by a new method whereby the on-site U is 

maximized. Very surprisingly the values so obtained are very close to the those 

calculated using the maximally localized Wannier functions.（千葉大） 

(12)"Generalized Hedin's equations for quantum many-body systems with 

spin-dependent interactions"： The original Hedin’s equations were derived for the 

self-energy of electrons interacting with the Coulomb interaction without the 

possibility of spin interactions. In recent years it has been increasingly recognized 

that spin interactions play a major role in determining many physical properties of 

systems such as nanoscale magnets and quantum dots. We have derived a 

generalized set of Hedin’s equations for quantum many-body systems with 

spin-dependent interactions 1）. Unlike model Hamiltonian approaches, this allows 

first-principles study of many physical phenomena involving spin interactions. 

Effective spin-spin interactions such as Dzyaloshinky-Moriya and Rashba effects 

should be encompassed in the spin Hedin’s equations. It also provides formalism 

for studying electron-magnon coupling from first-principles.（千葉大） 



“Fisrt-principles study of correlation effects in VO2”： The electronic structure of VO2 

has been a subject of controversy for many years. Experimentally it is an insulator 

but the local density approximation (LDA) yields a metal. On the one hand there is 

the view that VO2 is a conventional insulator and the failure of the LDA is attributed 

to a well known shortcoming of the LDA. On the other hand there is a view that VO2 

is a strongly correlated insulator or a Mott-Hubbard insulator. Our 

semi-self-consistent GW calculations yield the correct insulating gap and suggest that 

VO2 is not a truly Mott-Hubbard insulator6,8 ） . In agreement with previous 

calculations, we have found that self-consistency is crucial in opening up the gap. （千

葉大） 

 

3. 研究実施体制 

 

（１）「東京大学」グループ 

① 研究分担グループ長： 藤原 毅夫（東京大学 特任教授） 

② 研究項目 

(1) 大規模線形数理計算手法の開発 

(2) 大規模電子構造計算手法の開発 

(3) 分子磁性体 Vn(C6H6)n+1の磁気特性に関する第一原理計算 

(4) 新規シリコンナノワイヤーの電子構造に関する第一原理計算 

(5) LCPAO法による最大局在化ワニア関数の計算手法開発 

(6) 数値局在基底による 2電子 4中心電子反発積分の数値計算手法の開発 

(7) オーダーN密度汎関数計算の OpenMP/MPI ハイブリッド並列コードの開発 

(8) U+GW近似の開発、GW近似を用いた遷移金属化合物の電子構造 

(9) 現実的な物質系を志向したクラスターLDA+DMFT法の開発 

(10) Shifted-COCG法の Seed Switching と多電子問題への応用 

 

（２）「千葉大学（旧産業技術総合研究所）」グループ 

① 研究分担グループ長： 

 Ferdi Aryasetiawan （千葉大学大学院 教授） 

② 研究項目 

(1)  Screened Coulomb interaction in the maximally localized Wannier basis 

(2) Generalized Hedin's equations for quantum many-body systems with spin-dependent    

interactions 

(3) First-principles study of correlation effects in VO2 
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