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研究成果の概要（和文）：本研究課題の目的は、密度汎関数理論に基づく、高精度・大規模な量子論的電子構造および
分子動力学計算を、超並列アーキテクチャのコンピュータ上で可能にする新たな計算スキームの創出とプログラムの開
発を行い、その利活用により、ナノ構造・ナノ材料を舞台とする諸現象に内在する物理と化学を解明・予測することで
ある。本研究課題で得られた成果は、主要な学術雑誌に101篇の原著論文として公表され、また主要な国際および国内
学会での31件の招待講演として発表されている。

研究成果の概要（英文）：The main purpose of this project is to develop the density-functional approach 
which enables us to perform more accurate and larger scale static and dynamical calculations on massively 
parallel architecture computers, to clarify underlying physics and chemistry in phenomena in 
nano-materials and structures. We have adopted a real-space scheme as a principal methodology to solve 
the Euler equation in the density-functional theory (DFT). Thorough the computations using these 
calculation schemes on the K computer at Kobe, Japan and also on other multi-core parallel architecture 
computers, We have clarified and predicted various properties in nano-materials and structures. In 
particular, ACM Gordon Bell Prize in 2011 was awarded to our real-space DFT calculations for silicon 
nanowires consisting of more than 100,000 atoms. The obtained results in this project are disseminated as 
101 papers in scientific journals and presented in 31 invited talks of major international conferences.

研究分野： 計算物性科学

キーワード： 密度汎関数理論　実空間手法　ナノ構造・材料　シリコン・ナノワイヤー　グラフェン　京コンピュー
ター　量子論
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１．研究開始当初の背景 
構成元素の種類は物質の性質を大きく左

右するが、ナノ材料・構造体においては、そ
れに加えてナノ形状が重要な要素となる。こ
れは、ナノ形状が電子波動関数に作用し、新
たな量子論的機能を生み出すからである。ナ
ノメートル・スケールの構造体の構成原子数
N は 10,000-100,000 あるいはそれ以上であ
る。それらに対する量子論の第一原理に立脚
した電子状態計算はほとんど不可能なこと
と考えられてきた。しかしながら最近我々が
示したように、超並列アーキテクチャ計算機
に最適な実空間アプローチを用い、計算機科
学者との共同によるアルゴリズムの革新に
より、N が 10,000 を越えるような系に対す
る電子状態計算が可能になってきた。 

 
２．研究の目的 
ナノ構造体およびナノ複合体の原子構造

と電子状態を、量子論の第一原理に立脚した
大規模計算によって決定し、その電子機能、
構造安定性、物質創成のミクロな機構の解
明・予測を行う。物質デザインの具体的なタ
ーゲットとしては、次世代テクノロジーを支
える物質群に焦点を当て、(1) ドット、ワイ
ヤー等の Si、Ge ナノ構造の構造安定性、ナ
ノ形状と電子機能の相関解明、(2) チューブ、
グラフェン等の炭素ナノ物質群の新機能探
索と従来材料とのナノ界面特性の同定、(3) 
環境フレンドリーな窒化物半導体のナノ特
性解明を行い、それに基づく光、伝導、スピ
ン新機能探索とそれを生み出すナノ構造の
提案を目指す。こうした目的達成のために、
「3. 研究の方法」で述べる手法開発を行い、
それによって、コンピューティクス分野の確
立を目指す。 

 
３．研究の方法 
上記目的達成のために、次世代および次々

世代マルチコア超並列アーキテクチャを見
据えた、(1) 数万原子系までをターゲットと
する、実空間密度汎関数法（RSDFT: Real 
Space Density Functional Theory）コード
の並列高速化、(2) Car-Parrinello分子動力
学（MD: Molecular Dynamics）法の実空間ス
キーム化と並列高速化、(3) 十万を越える原
子系をターゲットとする、独自開発オーダー
N 手法（CONQUEST、OpenMX）の並列高速化、
(4) 密度汎関数理論の局所密度近似、密度勾
配近似を超えるハイブリッド近似の導入と
非局所演算の高速化の新アルゴリズム開発、
等の手法開発を行う。 
 
４．研究成果 
 手法開発の側面では、本新学術領域 A01 研
究項目の研究者との共同により、「京」コン
ピュータを主なるプラットフォームとして、
アプリケーションの飛躍的な高度化、高速化
が達成された。その先陣が RSDFT(Real Space 
Density Functional Theory)コードである。

A01高橋班と A02押山班の緊密な共同により、
計算負荷の大きい部分（グラム・シュミット
直交化、部分空間対角化）に、マルチコア超
並列アーキテクチャに最適な数理手法とア
ルゴリズムが導入され、高度なハイブリッド
並列チューニングが行われた。「京」コンピ
ュータ上でのナノメートルスケールの Si ナ
ノワイヤー密度汎関数法電子状態計算は、そ
の規模の大きさと実行効率の高さで世界中
を驚かせ、2011 年度の ACM/IEEE の Gordon 
Bell 賞（最高性能賞）を獲得した（図 1）。 
また、CONQUEST、OpenMX コードも「京」上で
高度にチューニングされた。とくに、OpenMX
コードは、様々なコンピューティクスの工
夫がほどこされ、その高い機能と高速性能
により、日本随一の計算パッケージになっ
ている。 
RSDFT を用いた大規模 DFT 計算の例として

は、積層捩じれを有する二層グラフェン
（twisted bilayer graphene: TBLG）の電子
状態の解明があげられる。層状物質グラファ
イトは、所謂 Bernal Stacking (AB stacking) 
を示すが、二層グラフェンの積層構造は様々
な形態を示すことが知られている。グラフェ
ンの層間相互作用は層内の共有結合エネル
ギーに比べて格段に小さいが、その対称性の
破壊により、大きな電子物性の改変を引き起
こす可能性がある。積層捩じれ角θが小さい
場合、超周期の存在するコメンシュレート系
に限っても、その一超周期内に存在する原子
の数は、数万を越え、本研究課題で開発した
大規模計算スキーム無しには、アクセス不能
な領域である。図 2 は、そうした TBLG のフ
ェルミ準位の電子速度（Dirac速度）をθの関
数として求めたものである。積層の微小捩じ
れによりモアレ干渉縞が発生し、その干渉縞
に電子波が捉えられ、Dirac 電子の局在化が
生じることがわかった。 
OpenMX 計算の成果としては、ZrB2上のシ

リセンの電子状態計算とその unfoldingに
より、ARPES 実験との定量的な比較を行っ
たこと、があげられる。シリセンは Si 原子

 
図 1: RSDFT 電子状態計算と電流輸送のコン
パクトモデルによって得られた Si ナノワイ
ヤートランジスター中を流れる電流密度のゲ
ート電圧依存性 



がグラフェンのようにハニカム構造をとっ
た層状物質であり、ディラック電子の振舞
いが期待されるが、Ag 上のシリセンでは、
下地との相互作用により、ディラック電子
が消失することが、我々の計算で示された。
しかし、ZrB2 上では、不思議なことにデ
ィラック電子が生き残ることが OpenMX
計算と ARPES 実験により示された。図３
が計算と実験の比較であり、その一致は良
好である。 

SiC(0001)表面では、エピタキシャル成長
中あるいは熱処理中に、ナノファセットが自
己組織化することが実験的に知られていた。
我々の RSDFT 計算により、このナノファセ
ットは原子レベルでは１双原子層の高さの
ステップがバンチングしたものであること、
ステップ間の斥力相互作用と表面エネルギ
ーの兼ね合いにより、ファセット面[(112-n)
面]が実験条件によらずほぼ一定であること
（魔法角）、が明らかとなった。さらに興味
深いことに、このバンチングした双原子層ス
テップに平行な方向に分布した特異な電子
状態が出現することが見出された。これは主

にステップ端での炭素原子のダングリング
ボンドの重ね合わせであり（図 4）、ステップ
端に沿った方向に平坦バンドを生み出すこ
とが明らかとなった。さらに表面に水素原子
を曝露すると、水素は表面テラスの Si 原子
さらにはステップ端の Si 原子を選択的に被
覆し、図１のステップ端 C原子から成る特異
的な状態がフェルミ準位に位置することが、
RSDFT 構造最適化全エネルギー計算からわか
った。被覆の程度により、平坦バンドの電子
占有率を制御することが可能で、その結果、
ナノファセットのステップ端に、強磁性状態
あるいは反強磁性状態が出現することが見
出された。磁性状態と非磁性状態のエネルギ
ー差が小さいため、磁性発現は低温に限られ
るが、非磁性元素だけから成る典型的な半導
体表面での、自己組織化ナノ構造における磁
性発現という意味で興味深い。 

密度行列最適化手法を用いたオーダーN 法
第一原理計算プログラム CONQUEST も
「京」上で高度化、高速化され、現在では 10
万原子規模のターゲットに対する、第一原理
DFT 計算が可能となっている。また計算時間
の、演算ノード数、ターゲット原子数の双方
に対するスケーリングも良好な結果が得ら
れている。さらに、大規模分子動力学計算も
可能であり、3 万原子規模のターゲットに対
する分子動力学計算に成功した。 
 図 5は、半導体表面ナノ構造の構造同定と
構造生成機構に対する CONQUEST 計算の結果
である。Si、Geは今日の半導体テクノロジー
を支える重要物質であるが、4%の格子不整合

 

 
図 2: 積層が互いに捩れた二層グラフェン（上
図）のフェルミ準位の電子状態（Dirac 電子）
での速度の捩れ角θに対する依存性。

0
Fv  は単

層グラフェンの Dirac 電子速度。捩れ角を小さ
くしていくと、ある臨界角から急激にフェルミ
速度が 0 に近づく。 

 
図 3: ZrB2 上のシリセンのバンド構造の実
験と計算の比較 

   

  
図 4： SiC(0001)面上に形成されたナノファセ
ットの１双原子層ステップエッジに沿って広
がった電子状態（上：上面図、下：側面図）。
黄色、緑色の丸が炭素原子、Si 原子の位置を示
し、左の上面図の点線がステップエッジの位置
を示す。電子状態の波動関数の正と負の等値面
が赤と青で示されている。波動関数は黄色の炭
素原子のダングリング・ボンド（赤色）と Si
との背後のボンド（青色）との線形結合となっ
ていることがわかる。 



のため、ヘテロエピタキシャル成長中に特異
なナノ構造が出現する。その成因と電子的性
質の解明は、重要な研究ターゲットである。
CONQUEST 計算により、ハット・クラスターと
呼ばれる、このナノ構造の原子スケールでの
構造と成因が明らかとなった。 
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