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研究成果の概要（和文）：先端的計算手法（最適化法とデータ駆動型感度解析）を用いて汎用測定データ解析プ
ログラム2DMATを開発・公開し，次世代触媒や次世代電子デバイスなどの工学応用が期待されている２次元物質
（原子数層からなる極薄膜物質）構造解析実験にて実践した．具体的には，高エネルギー加速器研究機構
（KEK）低速陽電子実験施設における革新的非破壊測定実験である，全反射高速陽電子回折法（トレプト法）を
対象とした．さらに，スーパーコンピュータ富岳を用いた高速計算（弱スケーリング型並列計算）が達成され
た．また，プログラムを拡張し，解析できる実験の種類を増やした．

研究成果の概要（英文）：Using advanced computational methods (optimization method and data-driven 
sensitivity analysis), we have developed and released a general-purpose measurement data analysis 
program, 2DMAT, and applied it to structural analysis experiments of two-dimensional materials 
(ultra-thin materials consisting of several atomic layers), which are promising candidates for 
industrial applications such as next-generataion catalysts and electronic devices. In particuar, we 
used the total reflection high-energy positron diffraction (TRHEPD) method, which is an innovative 
nondestructive measurement method at the Low-energy Positron Experimental Facility of the High 
Energy Accelerator Research Organization (KEK). Furthermore, high-performance computations (weakly 
scaled parallel computations) using the supercomputer "Fugaku" were achieved. The types of 
applicable experiments are expanded.

研究分野：計算科学

キーワード： 超並列計算　計算統計　2次元物質　次世代触媒　全反射高速陽電子回折　データ駆動型感度解析　ポピ
ュレーションアニーリング型モンテカルロ法　スーパーコンピュータ富岳

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
先端的コンピュータと先端的計算手法を，計測技術と融合させることで，新たなイノベーションに挑む研究であ
る．本課題では全反射高速陽電子回折法を対象としたが，数理的アプローチは汎用であり，他実験（表面エック
ス線回折・低速電子回折）にも適用できる．成果物であるプログラム2DMATはネット公開され，学術・産業界の
実験系研究者が無償で利用することができる．こうした計測イノベーションにより，物質開発サイクルが圧倒的
に加速され，次世代触媒や次世代電子デバイスなどでの産業イノベーションへ昇華されることが期待される．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 本課題は，計算・データ駆動科学と実験科学の融合を背景とする．以下，各論を述べる． 
(1) 超並列計算時代の先端測定技術とデータ解析手法の融合 
先端測定技術は実測定とデータ解析からなり，データ解析手法の発展によってブレークスル
ーが生まれうる．近年のブレークスルーとしては，クライオ電子顕微鏡 (2017 年度ノーベル化
学賞)が記憶に新しい．一方，現・次世代計算機は，小型計算機（メニーコア CPU 搭載型 PC）
から大型計算機（富岳などのスーパーコンピュータ）までが並列計算機であり，並列アルゴリズ
ムの利用によって潜在能力が開花される．並列アルゴリズムとは，「手分け」できる，つまり，
ほぼ独立な多数プロセスに分解できるアルゴリズムのことである．上記より，並列計算機向けの
アルゴリズムを開発・実践することで，新たなブレークスルー誕生が予見される． 
一般に，測定データ解析の数理的基盤は，実験データ = ( ,… , )から，対象物理量(知り
たい量) = ( ,… , )を求めることである．実験系研究者からは，高速高信頼データ解析手法，
つまり，高信頼性が担保された上での高速データ解析手法が，望まれている．本課題では探索型
逆問題解析を想定し，測定手法ごとに物理法則に基づく順問題ソルバー ( )が与えられてい
るものと考える．順問題ソルバー ( )は，偏微分方程式求解などを含む，複雑な非線形関数で
あることを想定する．この場合，実験・計算の測定データの距離（残差)関数 ( )= ( , ( )) を
目的関数とした，探索問題となる．ここで距離関数は，典型的には 2 乗ノルム ( , ( ))=| −

( )|を意味する．計算手法の 1 つは，最適点 ∗ = argmin ( )を求める最適化法である．さ
らに，実験条件・実験装置由来の不確かさ(uncertainty)を陽に扱う解析手法に，大きな需要がある．  
(2) 2次元物質と全反射高速陽電子回折実験 

Sec. 1-(1)のアプローチは汎用であるが最初の応用として，2次元物質(原子数層からなる極薄
膜物質)向け非破壊構造測定である，全反射高速陽電子回折実験(Total-Reflection High-Energy 
Positron Diffraction, TRHEPD, トレプト) [1]に着目した． 

2次元物質は 3次元物質（結晶）にはない性質を持ち，次世代触媒や次世代電子デバイスなど，
革新的工学応用が期待されている．3次元物質の非破壊構造解析（原子座標決定）は，エックス
線回折が決定版として広く使われている．しかし，2次元物質の非破壊構造解析は，シグナルが
微弱，構造が多様，などの理由で，実験的に困難とされていた．近年，2次元物質非破壊構造解
析のブレークスルーとして TRHEPD が注目され，上記困難を打破することが期待されている．
TRHEPD は，科研費基盤 S(2012-2016 年度，代表: 兵頭俊夫(KEK))などを通じて実用化された，
日本発の革新的測定技術である．TRHEPD は，陽電子の物理的性質により表面選択性（表面付近
のサブナノメートル領域の原子のみを選択的にプローブしていること）があり，２次元物質（特
に原子数層からなるサブナノメートルの厚みを持った系）の構造解析に理想的である．一方
TRHEPD は高度な実験技術であるため，現状では，高エネルギー加速器機研究機構(KEK)物質構
造科学研究所(IMSS)低速陽電子実験施設(SPF)( https://www2.kek.jp/imss/spf/)でのみ，実用的
測定が実施されており，全国共同利用の対象となっている．TRHEPD 法は新しい測定手法であ
り，その超高精度をフルに活かすための，高速・自動解析手法が望まれていた． 
(3) 本課題に至る経緯  

Sec.1-(2)の状況で，実験系研究者である望月(KEK；本課題分担者)らが，計算・データ駆動科
学系研究者である星（鳥取大；本課題代表者）・福島（東大；本課題分担者）に，TRHEPDデー
タ解析向けソフトウェア開発について相談し，本課題に発展した．  
 
２．研究の目的 
 本課題の目的は，TRHEPD実験のデータ解析を先駆として，実験データ解析に並列計算手法
を導入し，高速高信頼データ解析(高信頼性が担保された上での高速データ解析)を実現すること
である
（図 1
に例）．
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せる．計算機は，小型計算機（PC）から「富岳」などのスーパーコンピュータを想定する．成
果物となるデータ解析フレームワークは 2DMAT(ツーディーマット)と呼称することにした． 
具体的項目は，項目(a) データ解析ソフトウェア「2DMAT」の開発，項目(b)  TRHEPD実験の
データ解析，項目(c) 対象実験の拡張，項目(d) データ解析ソフトウェアの普及に向けた活動，
である．ソフトウェア開発の一部については，吉見一慶（東大）らと行った． 
 
３．研究の方法 
 Sec.2 の項目に沿って，説明する． 
・ 項目(a) データ解析ソフトウェア 2DMATの開発・・・並列アルゴリズムに基づき，汎
用データ解析ソフトウェア（フレームワーク）2DMAT を開発・公開する．当座の目標は
TRHEPD であるが，他実験にも適用できるように，汎用性を持たせる．順問題ソルバー

( )をモジュール化したプログラムを開発することで，実現する．順問題ソルバーは，
試行座標 に対する量子散乱問題の数値解法をさす(図 1左下) ．具体的には，陽電子ビーム
波動関数 ( )に対する偏微分方程式 △ + + ( ) ( ) = 0 に帰着される．ここで ( )は
原子散乱ポテンシャル（原子による散乱ポテンシャル）を表し，原子座標 で決まる．プロ
グラム言語として Python を用いるが，高速性を要求される順問題ソルバー部分は，
Fortran/C言語による高速計算コードを接続する．以下の 5つの探索 アルゴリズムを実装
する；(i) Nelder-Mead 最適化(局所更新型最適化) ，(ii) グリッドサーチ，(iii) ベイズ最適
化(PHYSBO ライブラリ[2]利用) ， (iv) レプリカ交換型モンテカルロ法[3]，(v) ポピュレ
ーションアニーリング型モンテカルロ法[4]．このうち(i)以外は，標準的な並列化手法であ
るMessage Passing Interface(MPI)を用いている．また (iv)(v)は，福島（東大；本課題分
担者）が提案者の一人となっている． 

・ 項目(b)  TRHEPD実験のデータ解析・・・2DMATにより，TRHEPDの実験データを解
析する．その際，不確かさ(Sec.1-(2))を陽に扱う手法を開発・実践する． 

・ 項目(c) 対象実験の拡張・・・2DMATの発展として，TRHEPD以外の実験手法を対応させ
る．具体的には，TRHEPDと同様に 2次元物質非破壊構造解析実験である，表面エックス
線回折(Surface X-ray Diffraction, SXRD)・低速電子回折(Low-energy Electron Diffraction, 
LEED)に対応させる．TRHEPD・SXRD・LEEDは，同じ試料に対して測定が行われるこ
とが多い．全てが 2DMATでサポートされることにより，統合的解析が可能になる． 

・ 項目(d) データ解析ソフトウェアの普及に向けた活動・・・ドキュメント（英語・日本語）
作成・講習会開催などを行う．  

 
４．研究成果 
(1) 手法開発とプログラム公開 
 プログラム 2DMAT に Sec.3 に述べた 5つのアルゴリズム全てを実装し，公開した[5-8]．さら
に花田貴(東北大)らと，上記研究で利用された TRHEPD 順問題ソルバーを，sim-trhepd-rheed と
して公開し，第一原理計算(プログラムコード Quantum ESPRESSO)との連携機能などの機能強化
を行なった[9].2DMAT は，東大物性研スーパーコンピュータにプレインストールされるソフトウ
ェアとなった．波及研究として，2DMAT のレプリカ交換型モンテカルロ法機能を，２次元物質構
造解析以外への応用研究（並列型固有値計算アルゴリズムの性能予測）に用いた[10]．解析数理
手法の発展として，ポピュレーションアニーリング型モンテカルロ法を用いたベイズ推定の方
法を提案した[11]．また，順問題の数理基盤である固有問題向け高速数値計算解法研究[12][13]・
高精度計算研究[14]，および，波及研究としてベイズ最適化手法の発展[15]を行った． 
(2) 富岳などのスーパーコンピュタでの高い並列性能ベンチマーク 
 2DMAT の並列アルゴリズムは，小型計算機のみならず，スーパーコンピュータの潜在能力をフ
ルに引き出すことができる．特に，ポピュレーションアニーリング型モンテカルロ法[4]は，非
自明な超並列アルゴリズム（1万以上の並列計算）であり，富岳での並列性能ベンチマークを行
った（課題番号 hp210228, hp210267；論文準備中）．富岳における =2,048-32,768 並列(MPI プ
ロセス)数を使ったテスト計算（1 ノードあたり 4 プロセスを設定）で，ほぼ理想的な並列性能
を得た（弱スケーリング型並列効率α=0.994）．並列数 は統計学的サンプル数に比例するので，
「統計精度（サンプル数 ）をあげても実行時間が変わらない」と言う意味で，高速高信頼デー
タ解析(高信頼性が担保された高速データ解析)が実現されている． 
(3) TRHEPD 実験のデータ解析 
 TRHEPD 実験のデータ解析法として，新しい 2段階解析方法を提案し，炭化ケイ素（SiC）表面
上に作製した新しい２次元（極薄膜）半導体材料である，Si4O5N3/6H-SiC(0001)-(√3 × √3)R30°
表面（以下 SiON）（図 1右に側面図）ヘと適用した[7]．SiONは厚さ 0.7nm程度の多層構造で
あり，サブナノメートル領域のプローブを主対象とする TRHEPDにとって，理想的な系といえ
る．表面に垂直な方向を 軸として，原子最表面から8原子層分にあたる8変数 ≡（ , . . , ）
を決める問題として設定した． 



 2 段階解析方法の 1段階目は最適化手法である．用いた TRHEPD 法の測定データは、00 スポッ
ト（最も強い鏡面反射シグナル）強
度の視射角依存曲線（ロッキング曲
線）である．それを図 2に赤丸で示
した．これと，量子散乱理論を用い
て計算した結果（計算データ，図 2
の曲線）を比較した．最適化前のデ
ータ（今回は他の実験手法による先
行実験で報告されている構造デー
タに基づく曲線）より，最適化後の
データの方が，より実験に近づくこ
とが分かる． 
 2 段階解析方法の 2段階目は，不
確かさを陽に扱う，データ駆動型感
度解析法である．本系では座標情報
は，8次元データ空間におけるベク
トル ≡（ , . . , ）で与えられ
る．ここでの感度解析は，ベクト
ル量 のうちどの（8次元空間中の）方向の変位が，どの程度，目的関数 に影響を与えるの
かを解析している．8次元データ空間は人間による直接知覚は困難であるが，最適点を中心とし
た分散・共分散行列の固有値解析により，８次元空間内の感度の高い方向，低い方向を見つける
ことができた．図 3 では，解析結果のうち，対照的な特徴をもつ 2 次元部分データ空間を例と
して可視化した．図 3左図では、左上から右下に向かう太い矢印方向に色（目的関数の値）が大
きく変化し，この方向に感度が高いことがわかる．この方向は，第 1 層と第 2 層の層間距離
( − )が変化する方向になる．つまり，この層間距離を少し変えるだけで，目的関数（実験デ

ータと計算データの差）が大きく変わる．同様に，図 3右図では，左右方向に感度が高く上下方
向には低いことから，縦軸方向（ 変化の方向）に対しては相対的に感度が低いことがわかる．
このような解析により，この SiON 系に対する TRHEPD 実験では，陽電子が最表面から 6 層程度
の深さを選択的にプローブしていることがわかった． 
上記感度解析から，TRHEPD の表面選択性が，データ駆動科学の立場から立証されたことにな
る．感度解析は，どの範囲の原子座標を最適化法（第 1段階解析）の変数とするべきかの客観的
な指針も与える． 
(4) 対象実験の拡大 
対象実験の拡大として，TRHEPD と同様に 2次元物質非破壊構造解析実験である， SXRD・LEED
に 2DMAT を対応させた． SXRD は Voegeli(学芸大)らと，Voegeli の順問題ソルバーsxrdcalc を
公開した[16]．順問題ソルバーsxrdcalc を 2DMAT と接続することで，SXRD の解析が可能となっ
た．一方 LEED 解析は， LEED 解析の世界標準ソフトである SATLEED[17]を接続することで実現
した．ただし，SXRD, LEED への対応は，テスト計算だけにとどまり，実実験データの解析は，
今後の展望である．また，TRHEPD よりさらに新しい 2 次元物質非破壊構造解析実験である低速
陽電子回折(Low-energy Positron Diffraction, LEPD)[18]も，SATLEED を用いれば解析が可能
である．LEPD の解析も，今度の展望である． 
(5) データ解析ソフトウェアの普及に向けた活動 
 2DMATの普及のため，ドキュメント（英語・日本語）作成・公開のほか，実験系研究者向け



のオンライン講習会(2021年 4月，2022年 4月)・オンライン研究会(2021年 9月)を開いた(参
加者：各回約 30名)[19]. 
(6) その他の成果 
 望月(KEK；本課題分担者)は TRHEPD の成果により，日本陽電子科学会奨励賞を受賞した
[20]． 
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