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研究成果の概要（和文）：第一原理電子状態理論および数理的な最適化手法を基礎として、超大規模電子状態計算の理
論構築と応用に取組んだ。最適化手法としては、多重アーノルディ法などのクリロフ部分空間型線形計算アルゴリズム
を開発し、「京」コンピュータ上での最大１億原子系までの超並列計算が達成された。また、第一原理計算にもとづく
最適化モデル（タイトバインディング型）理論の構築にもとりくんだ。アモルファス状共役高分子系での局在したπ電
子状態やナノ複合カーボン固体系でのナノドメイン解析などの研究を行った。

研究成果の概要（英文）：Ultra-large-scale electronic state calculations were developed, which is based on 
the ab initio theory and mathematical optimization methods. Optimization methods, in particular, Krylov-su
bspace linear-algebraic algorithms were investigated and implemented in the code. In result, massively par
allel computations with one-hundred-million atoms were realized on the K computer. Moreover, optimized mod
el (tight-binding-form) theory was obtained from ab initio calculations. Application studies were carried 
out for localized pi states in amourphous-like conjugated polymers and nano-domain analysis of nano-compos
ite carbon solid.
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１．研究開始当初の背景 
	 表面・界面・ナノ構造研究の基盤的理論手
法として、大規模(1000 原子以上)電子状態計
算法の研究は、世界的な傾向である。大規模
計算を実現する 1 つの方法は、次世代スパコ
ンなどの大規模計算機を効率的に用いるこ
とである。しかしながら、計算対象が無数に
存在する物性物理においては、小規模計算機
における超大規模計算（100 万原子以上）実
現も必須である。ここでいう小規模計算機は、
主に、マルチコア CPU が数個搭載されたワ
ークステーション(おおよそ 100 万円程度)を
想定している。 
	 これら状況をうけ、我々が中心となって開
発して来た、オーダーN 型電子状態計算コー
ド「ELSES」を発展させる形で、本研究を立
案した。 
 
２．研究の目的 
	 本研究では、100 万原子以上の電子状態計
算を、小規模計算機で、一般研究者にも自在
に使えるようにすることを目的として、第一
原理計算と最適化数理手法を組み合わせた、
大規模電子状態計算理論とプログラムコー
ド開発を当初目的とした。 
	 研究進展と共に、高い並列性をもった数理
アルゴリズムが開発されたため、小規模計算
機ならず、「京」などのスーパーコンピュー
タでの実用性を示すことも、目的に加わった。 
 
３．研究の方法 
	 手法の中核である大規模電子状態計算コ
ード「ELSES」[1]は、固有値問題の代わり
にシフト型線形方程式を数理基盤とし、多重
アーノルディ法[4]などの新しいクリロフ部
分空間型線形計算アルゴリズム[2,4,6,7,8]を
用いることで、オーダーN性(計算時間が原子
数 N に比例すること)や高い並列性能を有す
る。また、手法が数理的であるため適用対象
が広く、金属・絶縁体の双方に使える。また、
タイトバインディング型のモデル理論を用
いた電子状態計算となっており、第一原理計
算からモデル理論を自動最適化する研究も
行なった。 
	 
４．研究成果	 
	 
(1)	 新しい数理アルゴリズムによるオーダ
ーN 計算	 
	 
	 多重アーノルディ法[2]により、新しい数
理アルゴリズムによるオーダーN 計算が達成
された。	 
	 図 1 は、小型計算機（研究室ワークステー
ション）によるオーダーN 型ベンチマークで
ある。1000 万原子までの計算が達成され、
「100 万原子」という当初目的を大幅に上回
る成果が得られている。	 
	 	 
	 

	 

図 1 オーダーN(O(N))スケーリング

[4]。物質はアモルファス状共役高分

子系(poly-(9,9	 dioctyl	 fluorine))。	 

	 
	 
(2)	 「京」全体までを用いた超並列計算	 
	 
	 開発された多重アーノルディ法[2]は高い
並列性をもった数理アルゴリズムであった
ため、「京」コンピュータ全体を用いた超並
列計算を行い、高い並列性能が得られた。 
	 図２に結果をしめす。1 億原子までの計算
が達成された。1 億原子はシリコン単結晶
126nm 立方領域に相当するので、「100 ナノ
スケール」系計算が達成されたことになる。
物質は、ナノ多結晶ダイヤモンド(注 1)の研
究に用いた、sp2-sp3 ナノ複合カーボン固体
である。利用コア数 P=32,768 を基準とした
並列効率αが、P=98,304 でα=0.98、
P=294,912 でα=0.90、P=663,552（「京」全
コア）でα=0.73、であった。	 
	 

	 

	 

図 2:「京」での 103,219,200(約１億,世

界最大)電子状態計算における並列効率

(strong	 scaling)	 [1]。	 

	 



(3)	 応用研究：sp2-sp3 ナノ複合カーボン固
体におけるナノドメイン可視化解析	 
	 
	 手法の特徴を生かした大規模系研究とし
て、日本発の超強度材料である、ナノ多結晶
ダイヤモンド(注 1)の形成過程研究として、
sp2-sp3 ナノ複合カーボン固体におけるナノ
ドメイン可視化解析を行った。有限温度計算
の結果得た原子構造において、量子力学的局
所 結 合 解 析 理 論 で あ る 、 COHP 	 解 析
(crystalline	 orbital	 Hamiltonian	 
population)(注 2)、および、その理論拡張で
ある、π型 COHP 解析[3]を適用した。これら
はグリーン関数にもとづく計算であり、これ
ら解析自体も超並列計算として実行されて
いる。	 
	 図 3に結果をしめす。sp2(グラファイト的)
領域と sp3(ダイヤモンド的)領域を、量子（電
子状態）解析にもとづき定量的・自動的に判
別した。(a)では sp2/sp3 両方のドメインを
可視化し、(b)では sp2 ドメインのみに可視
化している。（c）はドメイン境界のクローズ
アップであり、sp2/sp3 構造が確認できるた
め、理論の有用性が確認されたことになる。 
	 

	 

図 3：COHP,πCOHP（量子解析）理論を用い

た、sp2-sp3 ナノ複合カーボン固体系

(NCCS)の可視化解析[1]。(a)	 sp2/sp3 ドメ

イン両方の可視化。(b)sp2 ドメインのみの

可視化。(c)	 sp2/sp3 ドメイン境界の拡大

図。	 

	 
	 
(4)	 第 一 原 理 か ら の モ デ ル 化
(tight-binding 型)システム構築。	 
	 
	 第一原理計算から、最適なモデル化システ
ム(tight-binding 型ハミルトニアン)を導出
する研究を行った。主な対象として、高分子
有機 EL 系の基礎物質である、poly-(9,9	 
dioctyl	 	 fluorene)(PFO)[4]、および、電池
関 連 物 質 で あ る イ オ ン 液 体 分 子 系	 
N-methyl-N-propylpiperidinium	 bis	 
trifluoromethanesulfonyl	 imide	 
(PP13-TFSI)[5]をとりあげた(注 3)。図 4 に
結果をしめす。参照とする第一原理計算は、
標準的なソフトウェア「Gaussian09」による
B3LYP/6-31G(d,p)法を用いた。結果として、

第一原理計算とモデル化計算は高い一致を
みた。	 
	 	 特に PFO についてはアモルファス状構造
で局在したπ電子波動関数(図 4(a))が得ら
れ、これらが光学物性の中心を担うことが推
測された。	 
	 
	 
	 

	 

図 4	 (a) アモルファス状高分子有機 EL

系物質 poly-(9,9	 dioctyl	 	 

fluorene)(PFO)[4]	 (b)	 イオン液体分子

系	 N-methyl-N-propylpiperidinium	 bis	 

trifluoromethanesulfonyl	 imide	 

(PP13-TFSI)[5]	 

	 
	 
	 
(注 1) T. Irifune, A. Kurio, A. Sakamoto, T. 
Inoue, and H. Sumiya, Nature 421 (2003) 
599. 
(注 2) R. Dronskowski and P. E. Bloechl, J. 
Phys. Chem. 97 (1993) 8617	 
(注 3)	 本研究と平行して、固体の第一原理計
算(平面波基底型計算)を参照してのモデル
構築化研究も、我々のコード(ELSES)を基盤
としておこなわれている：Y.	 Ohtani,	 T.	 
Fujiwara,	 S.	 Nishino,	 T.	 Suzuki,	 S.	 
Yamamoto,	 and	 Y.	 Zempo,	 MRS	 Proceedings	 
1523,	 mrsf12-1523	 qq06-08	 (2013)	 
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