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§１ 研究実施の概要 
 ナノスケールの自然現象では量子性が顕著となり、ナノ形状が電子状態に大きな影響を及ぼし、

それにより新物性、新機能が出現している。本研究課題の目的は、計算物質科学および生命科学

における量子論的シミュレーション手法を質的に革新し、コンピュータ・サイエンスとの共同により、

それを飛躍的に高速化し、１万～数万原子群のナノ・バイオ物質に対する量子論的シミュレーショ

ン技法を確立すること、それによりナノ・バイオ物質におけるナノアーキテクチャ（現象における微視

的機構の解明と予測・デザイン）の構築を目指すことである。 

 計算手法開発の側面では、(1) 実空間密度汎関数理論（Real Space Density Functional Theory: 

RSDFT）計算手法の高速化・高度化、(2) Car-Parrinello Molecular Dynamics (CPMD)法の高速

化・高度化とメタ・ダイナミクス（Meta Dynamics: MeD）法との結合、(3)時間依存密度汎関数理論

(Time Dependent DFT: TDDFT)に基づく、第一原理電子イオンダイナミクス(First Principles 

Simulation tool for Electron Ion Dynamics: FPSEID)コードの高度化、を３つの柱とした。(1)は数ナノ

メートル規模の構造体、物質を量子論的に扱う手法の開発であり、高精度空間マルチスケール・シ

ミュレーションの基盤となる手法とみなせる。(2) はサブフェムト秒の電子遷移とナノ秒の原子移動

を統合的に扱う量子論的ダイナミクス解明手法の開発であり、高精度時間マルチスケール・シミュ

レーションの基礎を形作る。(3) は電子励起状態を用いた物質デザイン手法の１つであり、より広範

な現象でのナノアーキテクチャ探索が期待できる。また(1)、(2)の開発の進捗状況に鑑み、当初は

予定していなかった、RSDFT と CPMD-MeD の統合手法開発も平成 20 年度から開始した。 

RSDFT の高速化、とくに並列アーキテクチャ・マシンでの高速化は、計算物質科学分野とコンピ

ュータ・サイエンス分野の共同で行われた。並列機に適したグラム・シュミット直交化計算のアルゴリ

ズム採用、分割統治法による固有値計算処理などを導入し、通信・演算の最適バランス設定、

BLAS3 レベルでのライブラリ使用等により、サイズ N の３乗に比例する演算量の最も重い部分は、

1,000CPU 使用で理論性能の 80%の実効性能を得ている。また全体としても 10 – 20％の実効性能

となっている。CPMD+MeD も並列アーキテクチャ・マシン上での性能向上がはかられた。しかし主

要演算として FFT(Fast Fourier Transform)が含まれるため、RSDFT ほどの性能は達成されていな

い。また RSDFT の高機能化の一つとして、スピン自由度に対応した部分が完成されている。

RSDFT と CPMD-MeD の統合については、本年度第１バージョンが完成し、現在実証計算が進ん

でいる。 

 以上の三手法に加え、平面波基底 DFT 手法、DFT+GW 手法、DFT+U 手法、キャパシタンス計

算手法などを用いて、以下の６つのトピックスでの物質科学計算が実行され、物質科学への貢献

が成された。主な成果を箇条書きにする（詳細は§４を参照されたい）。 

1-1 シリコン・ナノメートル構造の量子論的計算 

RSDFT を用いた世界最大規模の DFT 計算により、様々なサイズ（最大 10,000 原子）のシリコ

ン・ナノドットにおける電荷注入エネルギーの定量的計算とバンドギャップ問題の定量的解析、

様々な直径と断面形状を有するシリコン・ナノワイヤー（最大 15,000 原子）での電子状態解明

とトランジスタ性能予測。 

1-2 半導体ナノ表面・界面での原子構造、物質創成、電子機能の解明・予測 

歪 Ge 薄膜での転位芯構造の同定、半導体デバイス構造におけるショットキー障壁およびオ

ーミック接触機構の新しいモデルの提唱、MONOS 型メモリーでのデバイス劣化の微視的機

構解明、歪んだ Ge チャネルでのホールキャリヤーの起源解明、低次元ナノ構造での電子トン

ネル現象の解明。 

1-3 新物質相の予測 

体心正方晶系を有する Si、Ge 結晶の安定性解明と、共有結合結晶でありながら、金属的とな

ることの予測。光デバイスの基幹材料である窒化物半導体においては、カチオン空孔周辺で

電子スピンが偏極し、固有の磁性材料としての可能性があることの予測。 

1-4 炭素ナノ物質の原子構造と電子機能 

配線材料として有望な多重壁炭素ナノチューブ（CNT）のキャパシタンスは、波動関数の浸み

出しによるキャパシタンスの増大と有限状態密度によるバイアス電圧依存性が顕著であること

の解明。CNT での原子空孔は、チューブ形状そのものに影響を与え、細化、磁性発現などの
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新機能出現を促すことの予測。蜂の巣構造に配置されたπ電子系特有な豊かな現象の解明。 

1-5 炭素ナノチューブと異種物質のハイブリッド構造における原子構造と電子状態 

炭素ナノチューブのシリコン表面での整列の可能性予測。酸化シリコン上での安定吸着構造

の決定。炭素ナノチューブ内での新しいアイス構造の予測。 

1-6 タンパク質内イオン輸送のミクロ機構解明 

生体内エネルギー変換反応を担うシトクローム酸化酵素（Cytochrome c Oxidase: CcO）にお

けるプロトン輸送反応の世界初の量子論的計算と、ペプチド鎖を介した輸送機構の提唱、及

び反応の自由エネルギーの算出。CcO 内ヘム近傍での、電子捕獲によるボンドの弱化とプロ

トン輸送経路の広がり解明。 

 

§２．研究構想 

（１） 当初の研究構想 

  ナノメートルスケール構造体・物質を密度汎関数理論の枠内で量子論的に扱うこと

のできるシミュレーション技法の確立を第一の目標とした。これはRSDFTの高速化による

10,000原子系のDFT計算を可能にするという具体的なタスクとして設定した。時間軸で

の目標として、遅い反応（常温での生体反応など）を量子論的に追跡するための、

CPMD+MeD開発とその高速化を据えた。電子励起原子移動の豊かな現象のシミュレー

ションのために、TDDFTに基づいた独自手法のFPSEIDの高度化も目標の１つとした。 

RSDFT については、筑波大学のコンピュータ・サイエンスのグループとの共同により、並

列アーキテクチャ・コンピュータ上での高性能コンピューティング技術を注入し、いくつかの

新アルゴリズムの導入と演算・通信負荷バランスの最適化により、1,000CPU 程度の並列ア

ーキテクチャ上での、実効性能 10-20%の性能を記録し、当初の目標を達成した。科学的に

もシリコン・ナノ構造の基礎物性に関する重要な知見を得た。 

CPMD-MeD については、生体物質内の化学反応に対して精力的な計算を展開し、手

法の有用性を明らかにした。シトクローム酸化酵素でのプロトン輸送反応について、初めて

量子論のメスを入れた。ただし、大規模計算という観点からは、平面波基底を使用している

というアルゴリズム上の制約があり、超並列マシン上での先端的大規模計算までは達成で

きなかった。以下に述べるように、RSDFT との統合手法の開発が望まれる。 

FPSEID により、炭素ナノチューブ、カルベンなどのナノ分子系における電子励起原子反

応の量子論的解明が進んだ。また外部電場下でのシミュレーションのための手法の拡張を

行った。 

よ り 大 規 模 系 の 取 り 扱 い の た め に 、 第 一 原 理 量 子 論 （ First-principle Quantum 

Mechanical theory）、経験的量子論（Empirical Quantum Mechanical thoery）、分子力学

（Molecular Mechanics）をハイブリッド化した、QM/EQM/MM 手法の開発とそれによる 10 万

原子系シミュレーションを当初の目標に掲げたが、より高精度の RSDFT による数万原子計

算が可能になる目途がついたこと、ターゲットを人為的に切り分けるハイブリッド手法の原理

的困難の克服が難しいこと、の２点から、本研究課題での更なる手法開発は中止した。 

手法開発だけでは、計算物質科学の進展は望めない。半導体、ナノ物質、タンパク質等

の多くのターゲットでの、ナノアーキテクチャの探索が行われ、物質科学、生命科学への貢

献が成された。また開発した手法と従来手法の比較により、新手法の精度のアセスメントが

可能となり、精度、規模の両面からのシミュレーションの信頼性が検証できた。 

 

（２）新たに追加・修正など変更した研究構想 

修正した研究構想は、上記 QM/EQM/MM ハイブリッド手法である。代わりにより発展的

かつ将来のコンピュータ・アーキテクチャに整合した手法として、全体を量子論で扱う、実空

間(RS)-CPMD-MeD 手法の開発を平成 20 年度から開始した。本年度、その第１バージョン

が完成し、実証計算が行われている。本 CREST 研究課題期間中での、大規模高速計算は

難しいかもしれないが、次世代、次々世代コンピュータ・アーキテクチャ上での、主要な量
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子論的シミュレーション技法になることが期待される。この新たな CPMD-MeD スキームを用

いて、ナノ・シリコン系での原子拡散機構解明と拡散自由エネルギー障壁の計算が新たに

開始された。 

バイオ系での数万原子計算は、QM/EQM/MM ではなく、本研究課題開始以前に開発

が済んでいた既存のQM/MM手法を用いて行われ、各種蛋白質での生体反応機構が明ら

かにされた。 

RSDFT については、当初マルチコア計算機上での高速化は意識されていなかったが、

ここ数年の急激なコンピュータ・アーキテクチャの変化に対応して、平成 20 年度からは、ノ

ード間並列とコア間並列を併用した、ハイブリッド並列コードの開発とチューニングを行った。

現在は、1,000 ノード、8,000 コア程度の並列・マルチコア計算機上で、10,000 – 20,000 

原子計算が可能となっている。今後は次世代スパコンを意識した、より先端的高速化が必

用になってくる。 

DFT によるファンデアワールス力計算手法の開拓は、当初からの計画であったが、他の

研究課題との優先順位の観点から、本研究課題では取り上げるのを見合わせた。 

 

§３ 研究実施体制 
（１）「東京大学」グループ  

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

押山 淳 東京大学工学系研究科 教授 H17.10～ 

H17.10-H19.10 は筑波

大学で参加。以後東京

大学で参加 

内田 和之 同上 助教 H18.4～ 

H18.4 – H19.10 は筑波

大学で参加。以後東京

大学で参加 

藤本 義隆 東京工業大学 

理工学研究科 

特任助教 H18.4～ 

H18.4 – H19.1２は筑波

大学で参加。以後東京

大学で参加 

H21.1 東工大に異動 

合田 義弘 東京大学理学系研究科 助教 H19.11～ 

H20.7 より理学系研究

科に異動 

田中 倫子 東京大学工学系研究科 特任研究員 H21.5～H22.3 

Sung Dongchul 東京大学工学系研究科 特任研究員 H21.7～ 

松下 雄一郎 東京大学工学系研究科 D1 H22.4～ 

Abavare Eric 筑波大学 

数理物質科学研究科 

D3 H22.4～ 

京極 真也 東京大学工学系研究科 M2 H22.4～ 

吉村 仁秀 東京大学工学系研究科 M2 H22.4～ 

② 研究項目 

 ・10,000 - 100,000 原子群の量子シミュレーション手法の開発と応用 

 ・ナノ・バイオ量子シミュレーションでの HPC 技術開発 

 ・ナノ・バイオ物質での機能シミュレーション手法の開拓 

 ・ナノ・バイオ物質でのナノアーキテクチャ構築 
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（２）「筑波大学」グループ  

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

岩田 潤一 筑波大学 

計算科学研究センター 

助教 H17.10～ 

白石 賢二 筑波大学 

数理物質科学研究科 

教授 H17.10～ 

H19.10 – H21.3 のグルー

プリーダー 

H17.10 - H19.9 のグルー

プリーダーは押山（現東

大） 

岡田 晋 同上 准教授 H17.10～ 

高橋 大介 筑波大学 

システム情報工学研究科

准教授 H17.10～ 

高木 祥光 筑波大学 

計算科学研究センター 

産学官等 

連携研究員 

H20.4～ 

笹岡 健二 筑波大学 

計算科学研究センター 

産学官等 

連携研究員 

H22.4～ 

神谷 克政 筑波大学 

数理物質科学研究科 

助教 H17.10～ 

H17.10 – H20.3 筑波大学 

H20.9 - H22.8 兵庫県立

大学 

② 研究項目 

 ・10,000 - 100,000 原子群の量子シミュレーション手法の開発と応用 

 ・ナノ・バイオ量子シミュレーションでの HPC 技術開発 

 ・ナノ物質でのナノアーキテクチャ構築 

 

（３）「NEC」グループ  

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

宮本 良之 日本電気(株)グリーン 

イノベーション研究所 

主任研究員 H17.10～ 

Lee Hosik 日本電気(株)グリーン 

イノベーション研究所 

博士研究員 H19.4～H22.3 

② 研究項目 

・電子励起量子シミュレーション手法の開発と応用 

 

（４）「ETH」グループ  

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

Parrinello Michele スイス連邦工科大学 教授 H17.10～ 

Laio Alessandro スイス連邦工科大学 研究員 H17.10～ 

GervasioFrancesco スイス連邦工科大学 研究員 H17.10～ 

Iannuzi Marcela スイス連邦工科大学 研究員 H17.10～ 

② 研究項目 

 ・メタダイナミクス法を用いたCPMD法の応用・革新と新手法開拓 
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（５）「兵庫県立大学」グループ  

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

重田 育照 兵庫県立大学 

生命理学研究科 

准教授 H20.4～H22.7 

H22.8 に大阪大学に異動 

神谷 克政 兵庫県立大学 

生命理学研究科 

助教 H20.9～H22.8 

H22.9 に筑波大学に異動 

松井 亨 兵庫県立大学 

生命理学研究科 

博士研究員 

 

H22.4～H22.7 

H22.8 に大阪大学に異動 

② 研究項目 

  ・CPMD-MeD による、シトクローム酸化酵素のプロトン移動の機構解明 

  ・CPMD-MeD の実空間処理手法の開発 

 

（６）「ルイ・パスツール大学」グループ  

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

Boero Mauro ルイ・パスツール大学 教授 H17.10～ 

H20 年度に筑波大学より異動 

② 研究項目 

・ナノ・バイオ物質でのCar-Parrinello分子動力学法を基盤とする手法開発とその応用 

 

（７）「大阪大学」グループ  

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

重田 育照 大阪大学基礎工学

研究科 

准教授 H22.8～ 

H22.8 に兵庫県立大学より異動 

松井 亨 大阪大学基礎工学

研究科 

博士研究員 

 

H22.8～ 

H22.8 に兵庫県立大学より異動 

② 研究項目 

 ・CPMD-MeD による、シトクローム酸化酵素のプロトン移動の機構解明 

 ・CPMD-MeD の実空間処理手法の開発 

 

§４ 研究実施内容及び成果  
ナノメートルのスケールの自然現象では、光、電子の量子性が顕著となり、物質の性質・機

能の発現において量子論的効果が重要になる。さらに現象を分析してみると、物質設計の新

たな自由度として、ナノスケールの物質の形状（ナノ形状）が、重要になってきていることがわ

かる。すなわち、ナノ形状が量子論的に電子状態に影響を及ぼし、新たな物性・機能を発現さ

せている。 

こうしたナノスケール構造体での、ナノ形状の量子論の重要性は、バイオ物質にもあてはま

る。蛋白質等の機能発現においては、反応の核となる分子群近傍での原子スケールの素反

応が、高次構造におけるナノ形状変化を引き起こし、機能が発現している。 

こうしたナノ物質・バイオ物質における、原子構造・電子状態・ナノ形状・機能発現のからくり

の解明、それに基づく新機能ナノ・バイオ構造体の創出をナノアーキテクチャと捉え、量子論

に基づいた計算科学の手法により、その構築を目指すことが、本研究課題の目的である。 

こうしたナノアーキテクチャの構築は、空間的には、量子論が司る原子スケール及びナノメ

ートルから、幾何的高次構造が重要なサブミクロンスケールまで、また時間的には、電子遷移
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のスケールであるフェムト秒から、構造変化の典型的スケールであるナノ秒、ミリ秒まで、まさに

マルチスケールのターゲットである。このターゲットを攻略する計算科学の手法として、本研究

課題では、(1) 10,000 原子系の量子論的計算手法としての実空間密度汎関数法（Real Space 

Density Functional Theory: RSDFT ） 、 (2) 時 間 的 マ ル チ ス ケ ー ル 克 服 の た め の 

Car-Parrinello 分子動力学法（Car-Parrinello Molecular Dynamics: CPMD）にメタ・ダイナミク

ス（Metadynamics）法を結合させた手法（CPMD+MeD）、の開発とその応用科学計算に重点を

置いた。 

上記二手法に加え、電子励起・移動による構造変化・機能発現現象の重要性に鑑み、電

子励起下現象の量子論的計算手法としての、時間依存密度汎関数理論（Time Dependent 

Density Functional Theory:  TDDFT）に立脚した手法の開発、洗練化も目指した。こうしたい

くつかの手法を平行して開発し、実証計算を積み重ねることによって、量子論的シミュレーショ

ン全体としての精度の評価が可能になるものと考えた。 

こうしたいくつかの手法により、(1) 今日のテクノロジーを支えているシリコン関連物質群とそ

のナノ構造体、(2) 次世代テクノロジーの起爆剤候補である炭素系ナノ物質群、(3) バイオ科

学とテクノロジーで第一義的に重要な蛋白質および核酸、に対して、機能発現のからくり解明

計算、機能予測計算を行い、物質・バイオ科学への貢献を行うとともに、そうした実際の物質

群への応用科学計算を通じて、次世代シミュレーション技法の確立を目指す。 

本研究課題は、現在５拠点において研究が推進されているが、これは研究メンバーの異動

により、当初の筑波大学、ETH、NEC の３拠点が拡大したものであり、拠点間の共同は緊密で

不可分のものである。ここでは、３つのサブテーマに分けて報告する。 

 

４．１ 大規模 DFT 計算手法の開発とナノ物質への応用 

（東京大学／筑波大学 押山／岩田グループ） 

(1) 研究実施内容及び成果 

実施方法 

東京大学、筑波大学拠点においては、物質科学、コンピュータ科学、両分野の教員メ

ンバーに加え、延べ８名の博士研究員の参画を得て、研究を遂行した。また大学院生も

研究課題遂行に貢献している。 

プログラム開発の側面では、RSDFT コードを主要開発コードとし、次世代スーパーコ

ンピュータに採用されている超並列マルチコア・アーキテクチャに最適な高速化を行い、

現在もチューニングは進行中である。主要開発者は筑波大学の岩田潤一であり、東京

大学、筑波大学のメンバーとの共同で開発が進んでいる。本研究課題メンバーに加え、

筑波大学計算科学研究センター朴泰祐教授、佐藤三久教授、櫻井鉄也教授のアドバイ

スも受け、毎月の定期的ミーティングにおいて、アクションプランを策定し、物質科学とコ

ンピュータ・サイエンスの学融合により、高速化が進められている。 

RSDFT に加え、従来手法である平面波基底を用いた DFT コードも活用し、RSDFT

計算結果と比較することにより、常に計算精度のチェックを行いながら開発が進められ

ている〔平面波 DFT コード名＝Tokyo Ab-initio Program Package (TAPP)；本研究課題

メンバーである押山、白石等によって開発されたオリジナル・コードを、東京大学理学

部物理学科塚田研究室を中心にパッケージ化したもの〕。また、DFT での標準近似で

ある Local Density Approximation (LDA)、Generalized Gradient Approximation (GGA) 

を超える近似の導入も、精度の検証という位置づけで、本研究課題で試みられており、

これは TAPP コードをベースに進められている。 

計算リソースの側面では、主なる超並列機として、筑波大学計算科学研究センター

の PACS-CS （Xeon 5.6 GFLOPS x 2560 台：理論ピーク性能 14.3 TFLOPS）、同じく

T2K(648 ノード、1 node = 4 x Opteron quad-core 2.3 GHz：理論ピーク性能 

95TFLOPS)を活用している。また、平成 22 年 7 月に、東京大学物性研究所に導入され

たマルチコア並列機（3840CPU, 1 cpu=4 core: 理論ピーク性能 180 TFLOPS）も活用し、

神戸に建設中の次世代スパコン京（80,000 ノード、640,000 コア）での高い実効性能達
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成に向けてのチューニングが進んでいる。一方、大阪大学サイバーメディアセンター、

東北大学サイバーサイエンスセンターに設置のベクトル・パラレル機 SX9、SX8 での計

算も実行し、異なる計算機アーキテクチャへの対応も行っている。また本研究プロジェ

クト経費によって各研究室に導入した、クラスター型並列機、ベクトル・ミニスパコンは、

プログラム開発、小・中規模量子科学計算のリソースとして活用されている。こうした計

算リソース上で、RSDFT、TAPP さらには LDA、GGA を越える近似手法を様々な物質群

に適用し、ナノ世界での現象の微視的機構の解明と、それに基づく新現象・新機能の

予測を行っている。さらに、各種近似の妥当性と有効性を吟味することにより、さらに進

んだ計算方法論の構築を目指している。 

実験研究との共同も重要な要素であり、本研究課題メンバーも参加する、科学研究

費補助金特定領域研究「シリコンナノエレクトロニクスの新展開」、「生体超分子の構造

形成と機能制御の原子機構」、「カーボンナノチューブ・ナノエレクトロニクス」等におけ

る様々な機会を活用した、実験的研究との意見交換、共同研究も本研究課題遂行の

ための重要な側面である。 

 

実施内容・成果 

1) RSDFT によるナノ構造体直接シミュレーション 

A) RSDFT コードの高度化・高速化 

密度汎関数理論（DFT）では、物質を相互作用する電子と原子核から成る系と捉え

る。その全エネルギーが電子密度 ( )n r の汎関数として正確に書けるというのが、密度

汎関数理論で証明された基本定理である。電子の量子効果を表す交換相関エネルギ

ー [ ( )]XCE n r については、様々な近似が行われ、LDA、GGA はその典型例である。こ

れらは比較的簡単な近似にもかかわらず、多くの物質群に適用され多大な成功をおさ

めてきた。 

( )n r を各電子軌道の２乗の和で表し、各軌道について、全エネルギーの極小値を

導く変分方程式を導出することができる。それが各電子軌道に対する有効微分方程式

の形をしたKohn-Sham方程式である。Kohn-Sham方程式はその演算子の中に ( )n r 、

つまりは電子軌道を含んでいるので、自己無撞着（Self-Consistent）に解く必要がある。

この Kohn-Sham 方程式を解くために、通常は各電子軌道を基底関数系の和で表し、

微分方程式を、演算子の行列要素に対する行列方程式の形に変換して解いている。

計算精度を保証するために、基底関数系は完備（complete）な関数系であることが要

請され、物質計算で多用されるのは、平面波基底関数系である。そこでは平面波の数

を系統的に増やして収束性を吟味し、解の精度を保証している。この平面波基底関数

系を用いた場合、Kohn-Sham方程式の解法において、平面波基底すなわちk空間 と

実際の実空間の間の頻繁な変換が必要になる。数値的にはそれは、Fast Fourier 

Transform (FFT)の技法により高速化がはかられてきた。 

一つ一つの CPU の性能が飽和している現在、次世代、次々世代高性能コンピュー

タは超並列のアーキテクチャと成らざるを得ない。その際に、全ての CPU 間の通信が

必要になる FFT は大きな通信負荷を生じる。 

この困難を克服するひとつのアプローチが RSDFT である。RSDFT では、実空間に

格子を導入し、各電子軌道、電子密度、ポテンシャルなどの諸量を格子点上で計算し、

Kohn-Sham 方程式を解いていく。運動エネルギーに対応する微分演算子は差分演

算子で置き換える。格子点間隔を系統的に狭めていって諸量の収束性を検証するこ

とにより、精度の保証が成され、これはちょうど平面波基底を用いた計算で、平面波の

数を系統的に増やして精度の保証を行うことに対応している。RSDFT は、FFT などの

全 CPU 間の重い通信タスクが生じないこと、波動関数に対して、非周期系・周期系な

どの任意の境界条件を設定できること、などから、超並列アーキテクチャの次世代計

算機での主要シミュレーション・ツールになると期待される。 
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RSDFT における演算量そのものは、系のサイズ N に対して N の３乗でスケールし、

この点については平面波基底計算と変わりない。超並列アーキテクチャでの高性能コ

ンピューティング技術を駆使して、その
3( )O N 演算を高効率で行おうという目論見で

ある。 

本研究課題においては、平成 17 年度に RSDFT の第一バージョンを完成させた。

第一バージョンでは、ベクトル機上でのチューニングが成され、64GB/秒のバンド幅を

有するべクトルプロセッサでは、理論ピーク性能の 80% の実効性能を達成した。計算

技術的には、これは、計算ループ長の最適化を行う従来手法である。 

さらに次世代超並列計算機上でのシミュレーションを意識し、超並列計算機

PACS-CS 上でのチューニングが平成 18-20 年度に実施された。これは、計算機科学・

工学分野との密接な共同によって進められた。その結果、RSDFT コードは飛躍的に性

能が向上した。主なる開発点は、(a)
3( )O N 演算の代表であり、大規模計算全体の中

でのボトルネックになっている Gram-Schmidt 直交化計算のアルゴリズム変更を行い、

この部分の実効速度を、1024 cpu 並列計算において cpu ピーク性能の 77 % にまで

高めた点、(b) 部分空間対角化に新たなアルゴリズムである Divide and Conquer（分割

統治）法を採用し、同じく 1024 node 並列計算において 70%を超える実効性能を達成

した点、があげられる。 

前者の Gram-Schmidt 直交化アルゴリズムについて簡単に説明する。ベクトル{ }iφ
から直交化されたベクトル{ }jϕ を得るには、 
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のような演算を行えばよい。これは一見したところ、ベクトルの内積計算とスカラーとベ

クトルの乗算で構成されている。一般にコンピュータ上での線形代数計算は、Basic 

Linear Algebra Subprograms (BLAS) を用いて行われるのが普通である。ベクトル演算

は BLAS Level 1、行列・ベクトル演算は BLAS Level 2、行列・行列演算は BLAS Level 

3 で実行される。並列アーキテクチャ上での大規模線形計算においては、BLAS 

Level 1、Level 2 より、Level 3 の演算の方が、圧倒的に効率的に実行できる。ここで上

式の 4-6 行目の右辺に注目すると、これは、 

 

 

*
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*
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⎛ ⎞
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とまとめられ、これは行列・行列の演算となり、BLAS Level 3 で実行できる。すなわち、

ベクトルの集合を行列として表し、それをブロック化することにより、Gram-Schmidt 直交

化計算は高効率で実行できる。図１にその手続きを模式的に示した。再帰的に下三角

行列をブロック化し、BLAS Level 3 により演算を実行できる。ブロック化のサイズはシ
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ステムのハードウェアに依存して最適化できる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

こうした高性能コンピューティング技術を RSDFT に実装することにより、現時点では、

筑波大学 PACS-CS (2560 CPU、14.3 TFLOPS)上で、14,366 原子からなるシリコンワ

イヤーの、Kohn-Sham 方程式の自己無撞着解を、約３週間のコンピューティングで求

めることが可能となっている。計算全体での実効効率は 10 – 20%程度である。 

並列計算プログラムは通常 Message Passing Interface (MPI)を用いて記述され、実

際 RSDFT コードでも MPI が使用されている。しかし今後のコンピュータ・アーキテクチ

ャは、マルチコアさらにはメニーコアへと展開している。その場合、ひとつのノード内の

各演算コアにおいて並列計算を行うことが必須の要件となる。各演算コア間の並列（ス

レッド並列）は OpenMP を用いて記述される。従って、今後のコンピュータ・アーキテク

チャに対応したプログラムは、MPI と OpenMP で記述されたハイブリッド並列コードであ

ることが必要である。RSDFT のハイブリッド並列化は、平成 21 年度から開始され、ほぼ

終了している。T2K 等のマルチコア超並列機での高速化が進行中である。 

 

B) シリコン・ナノドットへの電荷注入エネルギーとバンドギャップ問題 

10,000 原子を超える大規模系に対する RSDFT 計算の最初の例は、シリコン・ナノド

ットである。シリコン・ナノドットは、半導体テクノロジーにおいて、メモリー等として既に

使われ始めている（例えば、Silicon Nanocrystals, L. Pavesi & R. Turan 編、

Wiley-VCH, 2010）。そこでのデバイス性能を決定する基本量として、ドットへの電荷注

入エネルギーとくにそのドットサイズ依存性があげられる。実際のデバイスサイズのドッ

トでのそうした基本量の信頼できる計算が望まれている。一方、科学的には、ドットは

分子と固体を結ぶ、ナノスケールの橋渡しであり、基本的物理量がどのように変化して

いくかを理解することは、ナノサイエンスにおいて重要である。とくに DFT での LDA、

GGA はシリコン結晶のバンドギャップを 50%程度過小評価することが知られており、そ

の原因を探ることは重要である。 

図 2は、直径7.6 nm の Siナノドットの計算された電子密度である。ドットには、10,701  

Si 原子と端を覆う 1,996 水素原子が含まれており、これは世界最大規模の DFT 電子

状態計算である。 

 

図 1： Gram-Schmidt 直交化計算の模式図。赤

い正方ブロック、橙の正方ブロックの順に、ベクト

ル内積、スカラー・ベクトル乗算を、行列・行列

乗算に書き直し、BLAS Level 3 により高効率で

実行する。 
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物質の基本的な量としてイオン化エネルギー I と電子親和力 A があげられる。これ

は、 N 電子系、 1N ± 電子系の全エネルギー NE 、 1NE ± を用いて 

 
1

1

N N

N N

I E E
A E E

−

+

= −

= −
 

と書ける。これより物質の第一励起エネルギー I AΔ = − は、 

 1 1 2N N NE E E− +Δ = + −  

となる。半導体・絶縁体結晶のバンドギャップも、この第一励起エネルギーである。

Kohn-Sham 方程式の固有値 iε は、有効的な一電子のエネルギー・レベルとみなすこ

とができるが、もし正確な交換・相関エネルギー XCE を用いれば、励起エネルギー Δ
は 1N + 電子系の最高占有準位と N 電子系の最高占有準位のエネルギー差、 

 1( 1) ( )N NN Nε ε+Δ = + −                          (1) 

とも書けることが知られている。ここで M 電子系の N 番目の準位を ( )N Mε とした。通

常の固体計算でのバンドギャップといわれているものは、 

 gap 1( ) ( )N NN Nε ε ε+= −                           (2) 

であり、これは Δ とは異なる量である。違いは 1N + 番目の準位に電子が詰まった時と

詰まっていないときのエネルギー差であり、量子論的交換・相関相互作用の効果も含

めた、電子相互作用の所産である。 Δ と gapε がどのように異なるのかを調べるのは、

LDA、GGA の問題点を明らかにするうえで重要である。 

 無限に広がった周期系に電子を１個付けくわえたり、差し引いたりした系の全エネル

ギーを計算することは不可能である。すなわち通常の全エネルギー・バンド構造計算

で Δ を求めることはできない。しかしながら、ドット系に対しては計算可能であり、ドット

サイズを大きくしていったときの、 Δ の振舞いを外挿することにより、無限結晶の Δ を求

めることができる。 

 図 3 は種々のシリコン・ナノドットに対して LDA で計算された Δ と gapε のドットサイズ依

存性である。図からわかるように、両者は系統的に異なることが判明した。正確な XCE
を用いれば、式（１）と（２）より、 

 gap 1 1( 1) ( )N NN Nε ε ε+ +Δ − = + −                   (3) 
であるが、今回のLDA計算でも、各サイズのドットの 1N + 番目の準位に、徐々に電子

を詰めていったときのエネルギー変化を調べてみると、式(3)が成立していることがわか

図 2：RSDFT の LDA 計算で得

られた Si 10,701 原子と周囲

の H 1,996 原子から成る、直

径 7.6 nm のシリコン・ナノドッ

トの電子密度分布。黄色が電

子密度の等値面を表す。 
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った。従ってドットサイズを大きくしていくと、(3)の gapεΔ − は 0 に漸近していくことが期

待される。すなわち gapε の代わりに正しい表式 Δ を用いてバンドギャップを計算しても、

LDA ではやはりギャップは過小評価されることがわかった。 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

バンドギャップの値は電子数の関数としてプロットした全エネルギーの、整数値 N
での不連続性に起因している。詳細な解析によると、今回のLDAにおける不連続値は、

もっぱら運動エネルギーとイオンからのポテンシャル・エネルギーに起因していることが

わかった。交換・相関相互作用のさらなる取り込みが、正確なエネルギーギャップの算

出には重要である。 

 

C) シリコン・ナノワイヤーの電子状態における量子閉じ込めと方位依存性 

Moore のスケーリング則が破綻しつつある半導体テクノロジーにおいては、次世代

のテクノロジーを支える新しい素子（emerging devices）、新しい材料（emerging 

materials）の登場と開発が待ち望まれている（International Technology Roadmap for 

Semiconductors: http://www.itrs.net/）。１つの例は、基幹素子である CMOS(相補型

金属酸化膜半導体電界効果トランジスタ)の微細化に伴う、いくつかの深刻な困難を打

破する新しいトランジスタ構造の開発である。ワイヤー上のチャネルとそれを取り巻く絶

縁膜と電極から構成されるワイヤー型トランジスタ（surrounding gate transistor）は、オ

フ時の漏れ電流の低減化、バリスティックな伝導の側面から、有力な次世代トランジス

タ構造と目されている。実際、すでに断面直径 10nm スケールのシリコン・ナノワイヤー

トランジスタが作成され、良好な性能を発揮している。 

しかし、その Si ナノワイヤー・トランジスタの設計指針は知られていない。どのような

結晶方位でワイヤーを作り、どのような断面形状を与え、またどの程度の直径のワイヤ

ーを作れば、最も高性能のトランジスタが期待できるのか？また、リソグラフィーと酸化

によるワイヤー作成が、既存のシリコン・テクノロジーと最も整合しているが、形成された

酸化膜のトランジスタ特性に対する影響を明らかにすることも重要課題である。 

ワイヤー・トランジスタの電流電圧特性を明らかにするためには、まずはワイヤーの

電子状態（バンド構造）そのものを明らかにする必要がある。それも実際の作成ターゲ

ットである数ナノメートル～数十ナノメートルの断面直径のワイヤーに対する電子状態

である。大規模計算が可能な RSDFT 法のターゲットである。 

図 4 は Si 結晶の伝導帯の底での等エネルギー面である（伝導体の谷とよばれる）。

ブリルアン域内の６つの等価な k 点で、伝導帯の電子は最低エネルギーをもつ。この

Si 結晶をワイヤー型にした場合、どの結晶方位をワイヤー軸に選ぶかにより、６つの谷

のワイヤー軸方向の有効質量が異なってくる。すなわちキャリヤー移動度が異なる。ま

たワイヤー軸に垂直な方向の有効質量は、キャリヤーのワイヤー内への閉じ込め効果

の大小を決定する。定性的には、垂直方向の有効質量が軽ければ、より量子効果が

効き、伝導帯の底(谷)のエネルギーが上昇し、キャリヤー注入のためには、より高いバ

図 3：RSDFT の LDA 計算で

得られた Si ナノドットのエネ

ル ギ ー ギ ャ ッ プ Δ と

Kohn-Sham ギャップ gapε 。

両者は無限に大きいサイズ

のドットでは bulk 値に漸近し

ていく。 
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イアス電圧が必要となる。 

 

 

 

 

         

 

 

    
 

 

 

 

 

 

HF 処理で作成された Siナノワイヤーでは、ワイヤー側面は水素原子で被覆され、ワ

イヤー内原子構造は結晶 Si のものと類似していると考えられる。そのような理想的なシ

リコン・ナノワイヤー構造を考え、様々な断面形状、サイズでどのように、伝導帯の底の

バンド状態が変化するかを、RSDFT で計算した。ワイヤー軸方向としては、まず(001)

方向を取り、ワイヤーの垂直断面形状として、正方［図 5(a)］、円［図 5(b),(c)］、楕円［図

5(d)］、ダンベル［図5(e)］を考える。断面サイズは3nm～6nmである。計算されたエネル

ギーバンドを図 6 に示す。 

 

 
 

 

 

 

 

伝導帯には k=0 と有限な k=k0 との２箇所にエネルギーの最低点が存在する。これ

は、図 4 の６つの谷の内、kz=0 の面内の４つの谷が k=0 の点の最低点に対応し、残り

の２つの谷が k=k0 での最低点に対応しているためである。２つの最低点のエネルギ

図 4：Si 結晶の伝導帯の底の等エネルギー面。６つ

の等価な k 点で伝導帯は最低エネルギー準位をも

ちエネルギー変化は異方的なため、有効質量が異

方的となる。 

図 5：理想的 Si(001)ナノワイヤーの様々な断面形状とサイズ。周囲は水素で終端

されており、HF 処理によって作成された Si ナノワイヤーに共通の特徴である。(a) 

3nm 正方形状ワイヤー。(b) 3nm 円状ワイヤー。(c) 6nm 円状ワイヤー。(d) 3-6 

nm 楕円状ワイヤー。(e) 3-6 nm ダンベル状ワイヤー。 

図 6：理想的 Si(001)ナノワイヤーのエネルギーバンド。図 5 の(a) 3nm 正方形状

ワイヤー、(b) 3nm 円状ワイヤー、(c) 6nm 円状ワイヤー、(d) 3-6 nm 楕円状ワイ

ヤー、(e) 3-6 nm ダンベル状ワイヤー、に対するワイヤー軸方向の波数 k に沿っ

たバンド。価電子帯上端をエネルギーの 0 としている。 
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ー差、各々の点での有効質量は、ワイヤー断面サイズ、断面形状に依存している。表

１に様々な Si(001)ナノワイヤーに対するエネルギーギャップ、電子の有効質量、正孔

の有効質量の計算値を示す。Si 結晶での、電子の有効質量は、真空中の電子の質

量を m0 として、ml=0.92m0、mt=0.19m0 と異方性を示し、また正孔の有効質量は、軽い

正孔、重い正孔、それぞれ mlh=0.15m0 、mhh=0.5m0 である。表１の RSDFT による計算

結果は、ナノワイヤー形状により、有効質量の値が結晶での値から大きく変調される

ことを示している。いくつかの結晶方位、ワイヤー断面形状、直径に関する系統的な

計算が現在行われており、そこから任意の Si ナノワイヤーでのエネルギーバンドの特

性値の表式を導くことが期待される。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

実際のナノワイヤー・トランジスタは酸化プロセスにより作成されている。従って、ワ

イヤー側面にはラフネスが生じ、それが電子状態に及ぼす影響を明らかにする必要

がある。ワイヤー酸化のプロセスを原子スケールで明らかにすること、生じた酸化膜

の構造と電子的性質を解明することは、今後の大きな研究ターゲットであるが、本研

究課題の中では、酸化によるラフネスをモデル化することを試みた。ワイヤー軸方向

の位置 z 、ワイヤー垂直面内での偏角θ の関数として、ワイヤー半径 ( , )R R z θ=
を表し、半径の平均値 0R からのずれ 0( , )R z RθΔ = − に対して、 

 
/2( ) ( ) mr L

me ′−′Δ Δ + = Δr r r  

の形を仮定し、統計的な半径のゆらぎ（ラフネス）を取り入れた。10nm の Si(001)円

形ワイヤーに対して、現在の酸化の典型的なプロセスを考え、 0.3nmmΔ = 、 

0.54nmmL = 、 0 5nmR = というパラメータでモデル化したワイヤーを図 7 に示す。 

ワイヤーの軸方向に適当な周期を仮定すると、単位胞中に 12,822 Si 原子、1,544 H 

原子が含まれる。この世界最大規模の系に対する RSDFT 計算により、状態密度を

求めた（図 8）。スパイク状の構造が見出された。ラフネスによる側面局在状態が出

現していることが示唆される。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

形状 サイズ エネルギーギャップ

(eV) 

有効質量 （m0） 

Γ                 k0         hole 
正方   1nm 

2nm 
3nm 

2.01 
1.12 
0.84 

0.404       －      0.443 
0.375       －      0.431 
0.344      0.981     0.487 

円     1nm 
2nm 
3nm 
6nm 

2.54 
1.12 
0.97 
0.63 

0.439       －      0.486 
0.426       －     1.02 
0.323      1.07     0.981 
0.236      0.972    1.95 

楕円 0.74 0.249      1.00     1.33 
ダンベル 0.78 0.263      1.03     1.07 

表 1：理想的 Si(001)ナノワイヤーのエネルギーギャップと有効質量。 
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2)  

3)  

4)  

5)  

6)  

7)  

 

 

2) RSDFT によるナノ物質の原子・電子構造計算 

A) シリコン結晶中の複原子空孔欠陥の原子構造と電子状態 

半導体中の原子空孔は、通常、エネルギーギャップ中に深い電子準位を引き起こし、

半導体の電気的・光学的性質に決定的な影響を及ぼす。従ってその性質は古くから、

実験的、理論的に調べられている。しかしながら、空孔周囲の原子の緩和状態につい

ては、最もよく調べられているシリコンでさえ、今なお論争の種となっている、典型的な

例は Si 結晶中の複原子空孔欠陥 V2 である。単原子空孔 V1 では周囲の４つの最近接

原子のダングリング・ボンド（共有結合する相手のいない電子軌道）が、２つずつペアに

なって、エネルギーを安定化させることが知られており（Jahn-Teller 効果）、これはすで

にコンセンサスが得られている問題である。複原子空孔 V2 についても、同様のペアリン

グ緩和が起こると信じられてきたが、1994 年に発表された DFT 計算（Saito & Oshiyama: 

Physical Review Letters 73, 866）で、V2 周囲の３つの最近接原子のダングリング・ボンド

からは、ダングリング・ボンドが奇数なので、エネルギー的に安定なペアリング状態は不

可能であり、共鳴的なボンド形成（resonant bond）による安定化が起きているという指摘

がなされた。その後、多くの計算・実験により、この問題が調べられてきたが、未だ決着

をみていない。これは原子空孔周囲の多数の原子の緩和の影響を定量的に取り入れ

る必要があるためである。 

本研究課題では、RSDFT による大規模計算でこの問題に取り組んだ。その結果、

1,000 原子系の全エネルギー構造最適化計算により、欠陥の荷電状態に応じて、共鳴

ボンド状態がエネルギー安定化機構であることが判明した。図 9 は計算された、複原子

空孔周囲の原子構造と、空孔によって引き起こされた深い準位の波動関数である。 

 

図 7：酸化プロセスによる側面

ラフネスをモデル化して取り

入 れ た 直 径 10 nm の

Si(001)ナノワイヤーの断面

図。黄色は計算された電子

密度の等値面を表してい

る。 

図 8：酸化プロセスによる側面

ラフネスをモデル化して取り

入 れ た 直 径 10 nm の

Si(001)ナノワイヤーの状態

密度。価電子帯上端をエネ

ルギーの原点としている。 
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B) Si 基板上歪 Ge 薄膜の転位芯の微視的構造と電子状態 

ポストスケーリング・テクノロジーにおいては、スケーリング則の破綻を、様々な新た

な構造体の導入によって、克服する努力が続いている。１つの例はチャネル部に歪を

導入し、電子あるいは正孔の移動度の向上をはかるというものである。歪導入の典型

的な手法は、格子が整合しない２種の異種物質の界面形成によるものである。１つの

例は Si 基板上に作成した Ge 薄膜であり、圧縮歪の入った Ge 薄膜自身、あるいはさら

にその上に堆積した引っ張り歪の入った Si/Ge 薄膜をチャネル材料として使う試みが

成されている。 

しかし、格子ミスマッチな界面では、通常、堆積膜は島状化し、薄膜形成が難しい。

サーファクタント（界面活性を変化させる異種原子）として水素原子を用いると、界面に

90 度転位がはいるものの、薄膜状 Ge が成長し、歪チャネル形成が可能になっている。

しかし、この 90 度転位の性質はミクロな見地からはわかっていない。 

 

 
 

RSDFT による構造最適化計算により、我々は、図 10 のような、界面での５員環と７員

環の形成が 90 度転位の生成のもとである（転位芯=Dislocation Core: DC）と提案した。

図 10 からわかるように、界面での５員環－７員環ペアは、上部薄膜の格子面を１つだ

け減じることになり、格子定数がSiに比べて4%大きいGe薄膜が成長し得ることになる。 

この界面系をモデル化するのに、我々は repeating slab 模型を導入する。それは図

10 の左パネルのような、Si 原子層と Ge 原子層のスラブを導入し、このスラブの上下を

十分な厚さの真空で挟み、それを周期的に並べたモデルである。Si 原子層の下には

Si ダングリング・ボンドができてしまうので、それは水素原子で終端する。また Ge 原子

層の上は成長表面に相当し、水素サーファクタント成長に対応して、やはり水素で被

覆されている。今回の計算では、スラブには Si が 7 原子層含まれ、水素で終端し、固

定することによって、Si 基板がシミュレートされている。また真空層の厚さは 16 Å 以上

である。界面の安定性を議論するのに適当な量は薄膜エネルギーであり、界面の面積

A 当たりの薄膜エネルギーは以下のように定義される。 

 t Si Si Ge Ge H H
F b

E n n n
A

μ μ μγ − − −
= − Γ  

ここで、 tE はスラブ模型の全エネルギー、 Sin 、 Gen 、 Hn はスラブ内に含まれる Si、Ge、

H の各原子数、 Siμ 、 Geμ 、 Hμ は対応する化学ポテンシャル、 bΓ は Si 原子層の下面

図 9：Si 複原子空孔周囲の電子雲。２個

の Si 原子が失われた複原子空孔では、

バンドギャップ中にこのような分布をもつ

電子状態が出現し、電気的・光学的性質

に影響を及ぼす。この波動関数の形は

ENDOR などのスピン共鳴実験で測定可

能である。 

図 10：Ge 薄膜中の

転位の模式図（左）と

界面での５員環－７

員環ペアからなる転

位芯構造 
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の表面エネルギーである。 

この転位芯（DC）構造と他の転位芯を含まない構造の薄膜エネルギーの比較を行

った。具体的には Ge 表面が 2x1 の超構造を取ったものと、表面で Ge ダイマーが欠損

して歪を緩和する 2x24 構造を考える、この３つの構造の薄膜エネルギーを、Ge の原

子層厚の関数としてプロットしたものが図11である。Ge原子層厚が薄い場合には、DC

構造はエネルギー的に不利であることが明瞭に見て取れる。転位芯生成の局所的エ

ネルギー増加がその原因である。しかし Ge 層が厚くなると、転位芯より上の Ge 層は歪

エネルギーが緩和されているので、厚くなればなるほど DC 構造は有利となる。実際、

図 11 より、Ge 層が 12 層を超えると、転位芯（DC）構造が最もエネルギー的に安定に

なることが分かる。転位発生の臨界膜圧が 12 原子層であることを示している。 

図 12 は転位芯構造の走査型電子顕微鏡のトポグラフ像の計算である。バイアス電

圧の正負により、異なるコントラストが見られ、占有状態と非占有状態の電子密度分布

の違いが顕著であることを示している。埋もれた界面を、表面から走査型電子顕微鏡

で観測できることの可能性をも示している。 

 

 
 

 
 

 

図 11：(a) ５員環－７員環

ペアからなる様々な転位

芯 (DC) 構 造 （ A1 、 A2 、

A3、B1、B2、B3、B4、B5）

の側面図。(b) Ge 薄膜の

厚さ（原子層数）の関数と

しての、DC構造および転

位芯のない構造（2x1、

2x24DVL）の薄膜エネル

ギー。 

図 12：転位芯構造（図１１

の B5 構造）の STM 像。

(a)占有状態の像と(b) 非

占有状態の像。左に示し

た矢印は表面ダイマー列

の位置を示している。 
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C) 炭素ナノチューブの巨大欠陥のモルフォロジー 

物質中の原子空孔は新しい電子状態を誘起し、物性に大きな影響を与える。さらに

ナノ物質における原子空孔は、ナノ物質そのものの形状を変化させることが予想され

る。実際、電子線を照射した単壁炭素ナノチューブでは、チューブの thinning（細化）

が起きることが報告されている。一方、二重壁炭素ナノチューブでは細化ではなく巨大

ホールが形成されている。こうしたモルフォロジーの違いは、チューブの物性を根本か

ら変調する可能性があり、モルフォロジーの違いの微視的機構を理解する必要があ

る。 

図 13 は RSDFT により構造最適化した、(10,0)単壁炭素ナノチューブでの様々な原

子空孔 Vn の構造である。サイズ n に依存して特徴ある構造を示している。とくに、炭素

ナノチューブでは、n が偶数の場合はすべての原子が３配位を取ることができるのに対

して、n が奇数の場合には、２配位原子が出現することがわかった。つまり偶数原子空

孔は奇数原子空孔に比べて安定となる傾向を示す。さらに、ジグザグチューブの軸方

向に沿って原子空孔が並んだ場合[線形空孔：図 13(e)、図 14(a)、(c)]には、空孔の連

なりの端には 5 員環と 7 員環が形成されるものの、間では完全に 6 員環の連なりが生じ

ることがわかった。線形欠陥は自然治癒するといえる。図 14(a)、図 14(c)で顕著である

が、その場合、炭素ナノチューブは細化する。 

 

    
 

 
 

単層ナノチューブでの、線形空孔と他の空孔の生成エネルギー計算値を図 15 に示

す。複原子空孔の生成エネルギーが単原子空孔のそれより小さい、という驚くべき結

果が示されている。また、Vn の n の数が大きくなると、線形空孔の方が他の空孔の形態

よりは、エネルギー的に安定になることが明瞭に示されている。このエネルギーの相対

関係は二重壁炭素ナノチューブ[図 14(c)、(d)]では逆転する。すなわち、(4,0)@(10,0)

二重壁チューブにおける V6 では、丸型の空孔の方が線形空孔より生成エネルギーが

低いことがわかった。これは外側のチューブが細化すると、壁間の斥力エネルギーが

増加し、細化を妨げるためであることがわかった。チューブの形状が電子論的な相互

作用によって制御されている例である。 

 

図 13：(10,0)単壁炭素ナ

ノチューブ中の原子空

孔の安定構造。(a) V1、

(b) V2 、(c) V3、(d)丸型

V4、(e)線形 V4、(f)V5。 

図１4：(10,0)単壁炭素ナノチューブと

(4,0)@(10,0)二重壁炭素ナノチューブ

中の原子空孔の安定構造。単壁チュ

ーブ中の(a) 線形 V6、(b) 丸型 V6 。

二重壁チューブ中の(c) 線形 V6、(d)

丸型 V6。 



- 19 - 

 

    
 

3) 半導体ナノ科学における現象解明 

A) オーミック接触の新しい物理モデルの提案  

金属と半導体のオーミック接触作製は、様々なデバイスや量子ホール効果等の物

性実験において欠かせない技術である。特に、将来の LSI に導入が期待されている金

属ソース/ドレインの作製のためには金属とシリコンの界面にナノスケールのオーミック

接触を作る必要があり、このとき仕事関数の制御が次の技術的な難題である。これま

でオーミック接触は、ショットキー障壁高さを制御することによって達成されていると考

えられてきた。しかしながら、これまでの界面物理の知見は、金属と半導体の界面でフ

ェルミレベルピニング現象が起こるため、ショットキー障壁高さの制御が困難であること

を示している。そのため、従来のオーミック接触のバンド・ダイアグラムはフェルミレベル

ピニング現象との矛盾を含んでいると考えられる。 

このような観点から、本研究では実験で得られるオーミック接触と第一原理計算で考

察した金属／半導体界面のフェルミレベルピニング現象の双方に矛盾のない、新たな

オーミック接触のモデル(図 16)を提案した。このモデルでは、ショットキー障壁の広い

範囲のエネルギー領域に多数の欠陥レベルが存在しており、電子はこの欠陥レベル

を介した共鳴トンネルによる伝導によってオーミック接触が達成されていると考えてい

る。さらに詳細について、今後の研究で本モデルの真偽も含めて検討してゆく予定で

ある。 

 

 

 

 

 

 

 

 

B) MONOS 型メモリーの電荷蓄積機構の研究  

MONOS型メモリでは、原子レベルの空間である窒化シリコン膜中の欠陥に電荷を

注入することによってメモリ機能を発現させているため、その小型化・高速化が可能と

なることから、次世代メモリの候補として期待されている。しかし、原子レベルの欠陥に

電荷（データ）を充電（放電）してデータの書込（消去）を行う際に窒化シリコン膜中の

欠陥がどのような振る舞いをするかは全く不明であった。上述の問題を解決するため

に、第一原理計算を用いて原子レベルでMONOS型メモリにおける窒化シリコン中の

欠陥がデータの書込・消去（電荷の充電と放電）に対してどのように振る舞うかを原子

レベルで詳細に明らかにした(K. Yamaguchi 他 IEDM 2009)。得られた結果は以下の

通りである。①窒化シリコン中に酸素が混入することによって生じた欠陥はデータの書

込・消去によって構造が元に戻らなくなる傾向があること（不可逆的構造変化を起こす

図 15：(10,0)単壁炭素ナノチューブに

おける原子空孔 Vn の生成エネルギ

ー。●は丸型原子空孔、■は線形原

子空孔に対する計算値 

図 16：本研究で提案した新たな

オーミック接触のモデル 
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図 17：SiN 中欠陥の書込／消去による大きな構造変化。 

傾向があること）を示す（図17）。 ②一方、窒化シリコン中の窒素空孔を起因とする欠

陥はデータの書込・消去を行っても構造が元に戻る。これは、①酸素混入欠陥はメモ

リ機能の劣化を引き起こすのに対し、②窒素空孔欠陥はメモリ機能の劣化を引き起こ

さないことを意味する。さらに、窒素空孔欠陥がデータの書込・消去によって引き起こ

す構造変化はヤン・テラー効果に伴う自発的対称性の破れであるため、原理的に可

逆的であることも示した。 

 

           

 

書込
消去

始状態 終状態

充電状態 充電状態

O
O

O
O
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Si

Si
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C) 歪んだGeチャネルのホールキャリヤの起源 

歪んだ Ge チャネルに空孔が生じると特に一軸性の圧縮歪みにおいて Ge 空孔レベ

ルが価電子帯の直上に出現しアクセプタ準位となることを示した。この結果は、実験で

観測されている Ge チャネルのホールキャリアの起源に示唆を与えるものである。 

 

D) 窒化物半導体における擬立方晶近似の妥当性の理論的研究 
窒化物半導体をベースにした光デバイスは擬立方結晶近似を用いて設計されるこ

とが多い。本研究では第一原理量子論によって擬立方晶近似の妥当性について議論

した。その結果、ウルツ鉱構造の窒化物半導体においては擬立方晶近似が大きく破

綻することが示された。 

 

E) 次元の異なるナノ構造間のトンネル現象の新しい物理描像の開拓 

デバイスサイズ縮小は、デバイスを駆動するための電子数の減少も同時にもたらす。

これらの事柄は、集積回路を構成するデバイスの性能・安定性を少数個の電子による

駆動によって保つという、大きな課題が生じつつあることを意味している。言いかえると、

数個の電子で駆動される将来のナノスケールデバイスにおいては個々の電子の動力

学を踏まえた少数個の電子の精密制御技術が要求される。この課題はポストスケーリ

ング時代の最大の課題の１つとなると考えられる。 
 

Siナノドット

２次元電子ガス
 

   
 
 

図 18：電子ガスから量子ドットへの電荷注入の模式図。ドットの真下に

局在するとトンネルできる。 
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本研究では当該課題を考える上で重要となる「ナノ領域における動的電子物性の

特徴」を理論実験両面から検討した。具体的には、将来のデバイスにあらわれる諸問

題を内包した系として、Siナノドット・フローティングゲート構造への電子注入過程を実

験、理論両面から検討した。この系においては電子がMOS構造の反転層から、絶縁

膜を介したトンネルによりナノサイズのSiナノドットへ注入され、２次元電子ガス-量子ド

ット結合系と考えられるが、この系におけるトンネルを考えてみる。２次元電子ガスの波

動関数が広がっているときには、０次元系の量子ドットへのトンネルは起こりにくいが、

図18に示すように、２次元電子ガスが量子ドット直下で局在したときにはじめて、トンネ

ルが可能となる。 

 我々は２次元電子ガスからSiナノドットへの電子注入が、従来はないとされてきた

直接トンネル領域で温度依存を示すことを見出した(図19)。この特異な温度依存性を

理解するには現時点では以下のような「大胆な仮定」が必要となっている。我々が現在

用いている大胆な仮定とは以下の通りである。「十分量子ドットの真下で局在し、あるし

きい値以上のトンネル確率をもつ波動関数だけが直接トンネルに寄与する」。上記のよ

うなトンネル確率の下限が存在するという仮定がなぜ必要となるかは今後の課題であ

るが、トンネル確率の下限は実験における電圧の掃引レートに依存することが実験的

に示されている。今後は、上記「トンネル確率の下限」の物理的起源を電子ダイナミク

スによって明らかすると同時に、当該物理的起源がポストスケール時代に使われる電

子デバイスにどのような要求をするか考察する予定である。 

 

        
 
 
 

4) 炭素および軽元素ナノ物質の物性解明と新機能予測 

1985 年のフラレンの発見とその後の固体相での超伝導発現、1991 年の炭素ナノチュ

ーブの発見と魅力あふれる物性の解明、さらには最近のグラフェンでの新たな量子相

の発見など、炭素系および軽元素系のナノ物質は、科学的に豊かな可能性を持った物

質群である。さらにテクノロジーにおいても、新しい材料（emerging materials）としての期

待 感 も 高 ま っ て い る （ International Technology Roadmap for Semiconduc- tors: 

http://www.itrs.net/）。高精度の信頼性の高い計算による物性機能の予測が重要であ

る。 

 
A) 炭素ナノチューブのキャパシタンス 

炭素ナノチューブは、その高い電流駆動力が Si を上回っていることより、次世代電

子デバイスのチャネル部あるいは配線材料として期待されている。実際コンダクタンス

計算が多くのグループによって実行され、欠陥に対してロバストな伝導が報告されてい

図 19：２次元電子ガス－量子ドット結合系における変位電流の温度依存性 
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る。しかしながら、チャネル部、配線部としてのもうひとつの重要な物理量、キャパシタ

ンス、については殆ど報告がない。我々は二重炭素ナノチューブを取り上げ、図 20 の

ように外側と内側のチューブ間に電界をかけたときの、キャパシタンスを DFT の枠組み

の中で計算した。 

 

      
 

通常の DFT では全エネルギーを最小化する変分方程式を解くが、キャパシタンス

計算においては、別の量を最小化する必要がある。それは、外側と内側の炭素チュー

ブ間にかけられたバイアス電圧 μ のもとで、 NΔ の電荷が、一方のチューブから他方

のチューブに移動するという状況のもとでの、自由エネルギーである。すなわち、 

 [ ( )] [ ( )] [ ( )]n E n N nμ μ μμΩ = − Δr r r  

である。第一項が通常の全エネルギー、第二項がバイアス電圧 μ を生み出すパワー

が付いていることを表している。この [ ( )]nμΩ r を最小化するような電子密度を自己無

撞着に求め、その電子密度から電極にたまった電荷 [ ( )]Q e N nμ= Δ r を求め、それか

らキャパシタンス、 

 
dQC
dμ

=  

を求めることになる。 

図21(a)は計算されたキャパシタンスのバイアス電圧依存性である。このように顕著な

バイアス電圧依存性が見られるのは、ナノ構造に特有な現象である。それは微細なナ

ノ構造では電子の状態密度が有限であり、電荷を移動させたときに、状態密度の大小

により、定まった電荷を注入するのに要するバイアス電圧が異なるためである。例えば、

図 21(a)のキャパシタンスのディップ(ii)は、図 21(b)の外側チューブの状態密度の極小

(ii)に対応している。また図 21(b)の状態密度のピーク(i)、(iii)、(iv)はそれぞれキャパシ

タンス－バイアス電圧の構造となって表れている。 

ナノ・キャパシタンスのもう一つの特徴は、図 21(a)の点線で示した古典的値よりは大

きなキャパシタンスを示していることである。これは波動関数のしみ出しにより、実効的

な電極間距離が減少しているためである。 

 

図 20： (4,0)@(24,0)二重壁炭素

ナノチューブキャパシタ。両チュ

ーブ間のバイアス電圧 μ により

Q± の電荷が蓄積されている。 
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さらに、多重壁炭素ナノチューブの典型として、三重壁炭素ナノチューブ(図 22)のキ

ャパシタンスも計算された。バイアス下で、図 22 のように電荷密度が変化していること

が計算でわかった。すなわち、各炭素壁は電場を遮蔽するように分極し、電極が接触

していない真ん中のチューブはその分極により誘電体として働くことがわかった。二重

壁キャパシタとの比較により、間に挟まれた(17,0)炭素ナノチューブの誘電率は 1.88 と

見積もられる。これはグラファイトの誘電率 4.5（光学領域）とは大きく異なり、ナノ構造

体での直接計算の重要性を示している。 

           

B) 炭素ナノチューブとシリコン表面 
炭素ナノチューブの魅力ある物性が次世代テクノロジーで活用されるためには、既

存のテクノロジーとの連続性が重要になる。端的にいえば、今までのテクノロジーを支

えてきたシリコン系表面におけるプロセスと整合する必要がある。また集積化を考えた

場合、ナノチューブを基板上に並べる技術が必要である。我々は、シリコンの原子層ス

テップを用いて、炭素ナノチューブを並べる可能性を探索している。同時にシリコン表

面と炭素ナノチューブとの相互作用により、炭素ナノチューブの物性がどのような変調

を受けるかも調べる必要がある。 

 Si(001)面が(110)方向に数度傾くと、二重原子層ステップが規則正しく並ぶことが知ら

れている。もし、炭素ナノチューブがテラス状に吸着するよりも、このステップ端に吸着

した方がエネルギー的に安定であるならば、このシリコン表面を鋳型として、炭素ナノ

図 21： (a) (4,0)@(24,0)二重壁炭素ナノチューブのキャパシタンスのバイアス電圧依存

性。Ccla は古典的キャパシタンス値。(b) キャパシタを構成する炭素ナノチューブの状態

密度。バイアス電圧分だけ、外側チューブと内側チューブのエネルギーをずらして表示

してある。 

図 22： (4,0)@(17,0)@(24,0)三重壁炭素ナ

ノチューブキャパシタ。両チューブ間のバ

イアス電圧 μ により Q± の電荷が蓄積さ

れている。 

図 23： バイアス電圧下での(4,0)@ 

(17,0)@(24,0)三重壁炭素ナノチュー

ブの電子密度分布 
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チューブを整列させることができる。 

 

 
 
 
 
 
 
 

図 24 は、Si(001)面上の炭素ナノチューブの考えられる吸着位置を示したものである。

表面テラス上の A、B、C、D の位置、ステップ端の E、F、G、H などの位置が考えられ

る。それぞれの位置で、炭素ナノチューブのシリコン表面に対する相対的な配置の自

由度もある。それらに対してDFT計算により、最安定構造を求め、そこでの吸着エネル

ギーを求めた。炭素ナノチューブとしては、計算リソースの問題もあり、最細の(5,5)金

属チューブを考えた。計算結果は、吸着エネルギーの大きい順に、A、E、G、B、H、D、

F となった。それぞれの位置での吸着エネルギーは、それぞれ、2.77eV、1.88eV、

1.76eV、1.76eV、1.00eV、0.89eV、0.60eV である。この(5,5)チューブの場合には、ステ

ップ端はかなり安定な吸着を示すものの、最安定吸着位置はテラス上の A の位置であ

った。この吸着エネルギーの大小は、炭素原子とシリコン原子のボンド形成によって決

まっており、従ってチューブの径に依存するはずである。最近の我々の RSDFT を用い

たより大規模高精度計算では、より太い(8,8)、(9,9)炭素ナノチューブでは、ステップ端

が最も安定な吸着位置となっている。炭素ナノチューブ整列の可能性と同時に、ステッ

プを用いたチューブ径のスクリーニングの可能性もでてきた。 

 
C) 炭素ナノチューブ中の氷の構造 

炭素ナノチューブはその内包ナノ空間を用いた新ナノ物質生成の鋳型としての可

能性を秘めている。図 25 は、水分子が５角形を形成している新しい方の氷が(14,2)炭

素ナノチューブ内に存在している様子である。氷は多くの多型を有しており、Ih という

結晶型が最もエネルギーが低い。このチューブ内の５角形氷は、今まで自然界ではそ

の存在は見つかっていない。しかしながら、いままで見つかっている氷と共通の特徴を

持っている。それは各々の水分子の水素原子は隣り合う水分子の酸素原子と水素結

合を形成している点である。５角形がチューブ軸に沿って単純に重なっている構造［図

25(a)］に加えて、らせん状に連なった構造［図 25(b)］、二重らせん状の構造［図２５(c)］

が考えられる。 

 

図 24： Si(001)表面上での炭素ナノチューブの様々な配置。A, B, C,D

はテラス上での配置、E, F, は 2 原子層再結合ステップ端近傍での配

置（図の下部が上方テラス）であり、G, H は 2 原子層非再結合ステップ

端での配置。 
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計算された凝集エネルギーは、積層 5 角形氷、らせん状 5 角形氷、二重らせん状５

角形氷に対して、水分子１個当たり、543 meV、509 meV、431 meV であった。これは自

然界で最も安定なIh氷の凝集エネルギー713 meVに匹敵する値である。また、炭素ナ

ノチューブが太くなれば、５角形から６角形、７角形と形を変えていくことも計算で見出

された。ナノ空間に閉じ込められた物質は、新しい相を形作ることが示されたと言える。 

 

D) 炭素ナノチューブのトポロジカル欠陥の新機能 
2)-C)の項で、炭素ナノチューブ中の線状欠陥は自然治癒して細化すること、また複

原子空孔 V2 は単原子空孔 V1 よりも生成しやすいことを示した。複原子空孔が線状に

連なると、６員環ネットワーク中に、５員環、８員環からなるトポロジカルな線状欠陥を導

入することができる。このトポロジカル欠陥では、強磁性的な基底状態が発現する事が

示された（図 26）。この線状トポロジカル欠陥に沿って広がった電子状態は、そのエネ

ルギーが電子の波数に依らないことが見出された。言い換えれば平坦なエネルギー

バンドが出現する。この平坦バンドに電子が充填されることによって、強磁性状態が出

現している。通常の遷移金属磁性、有機導体磁性とは異なる、非局在電子による磁性

である。 

 

E) ナノグラフェンの端形成のエネルギー論 
ナノスケールのグラフェンフレーク形成において重要となる、グラフェンへの端導入

に関わるエネルギー論の解明を行った。具体的には、２つの特徴的な端形状：アーム

チェア型端とジグザグ型端の端生成エネルギーの見積もりを行った。清浄端、水素化

端の両ケースについて調べたところ、共にアームチェア端の方がジグザグ端に比べて

より安定であることが明らかになった。清浄端の場合のエネルギー差は端の炭素原子

あたり 1eV(図 27)、水素化端の場合は 0.2eV であることがあきらかになった。すなわち、

機械的な引裂等の条件下においてはナノスケールのグラフェンではアームチェア型の

端形状が選択的に形成されることを明らかにした。 

 

図 25： (14,2)炭素ナノチューブの包まれた５角形チューブ状氷の安定構造。(a)

積層５角形構造、(b)らせん状 5 角形構造、(c)二重らせん状 5 角形構造。黒丸、薄

灰色丸、濃灰色丸が、酸素原子、水素原子、炭素原子を、それぞれ表している。 
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F) C60 ピーポッドのエネルギーギャップの変調 

C60 を内包した炭素ナノチューブ（CNT）の蛍光分光スペクトルは、チューブ直径、カ

イラリティーに依存した規則的な変調を受けることが実験的に明らかになった。そこで、

種々のピーポッドに対して、C60 の内包前後でのバンドギャップの変化を調べ、さらに

価電子分布、波動関数分布、原子構造の詳細な解析から、その起因はチューブ直径

の小さい領域では内包によるチューブの機械的変形であるのに対して、太い領域では、

CNT と C60 の間の波動関数の混成が有効的に CNT の直径を変調しているためである

ことがわかった。 

 

G) エッジ状態の探索 
ジグザグ端を有するグラファイトリボンの端に局在する特異な電子状態、エッジ状態

は磁性の発現、グラフェンを用いたスピンフィルターの設計など、大きな広がりを見せ

ている。このエッジ状態が、グラフェンのような蜂の巣格子のみならず、他の格子系、具

体的にはダイヤモンド格子においても出現することを明らかにした。具体的に Si の

(111)表面において、清浄、水素化表面いずれの場合も価電子帯頂上から5eV程度深

い領域に、２次元 BZ の端に平坦バンドが形成され、その波動関数は K 点において完

全に表面 3 配位 Si に局在する（図 28）のに対して、それ以外の領域では広がった振る

舞いを示すことが明らかになった。さらに、この状態の解析解の提示と、平坦バンド出

現の領域の提示を行った。 

 

図 26： ５員環、８員環から成るネットワー

ク・トポロジーを持つ炭素ナノチューブに

おけるスピン密度雲。線状のトポロジカル

欠陥に沿ってスピンが強磁性的に偏極し

ている。 

図 27：清浄端を有するグラフェンリボンの端形成エネルギーのリボン幅依存

性。(a)アームチェア端と(b)ジグザグ端。 
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H) グラファイトの積層構造と電子状態 
グラファイトの電子構造において、積層パターンの違いが及ぼす影響の探索を行っ

た。その結果、AB 積層を出発として並進移動した全ての積層構造において、フェルミ

レベル近傍のバンド構造の特徴である、Dirac cone が消失する事がわかった。特に

AA, AB 積層構造をのぞく全ての積層構造において、２層グラフェンは有限のバンドギ

ャップを有する半導体となることをあきらかにした。他方、回転対称性をもつ積層構造

では、Dirac cone が保存されることも明らかとなった。 

 

I) SiO2 基板上に吸着された CNT の電子構造 

α クォーツ(0001)表面上に吸着された CNT(図 29)の電子構造とエネルギー論の解

明を行った。表面の原子配列を反映して、CNT の吸着エネルギーは吸着位置に強く

依存することが明らかになった。また、電子状態は基板の酸素原子 2p 軌道と CNT の

π 軌道の間の混成が見られ、その結果 CNT の E11 ギャップが吸着により 50meV 程度

減少し、逆に E22 ギャップが 180meV 増加することが明らかになった。これらの結果を

基に、CNT のデバイス応用においては基板等との複合構造の下での物性を用いた機

能設計が必要であることを示した。 

 

   
 

 

J) CNT の紫外吸収スペクトル 

CNTの可視、近紫外吸収スペクトルはCNTの直径のみならず螺旋度決定の強力な

ツールである。ここでは、可視領域に加えて、紫外領域の吸収においても、ナノチュー

図 28：Si(111)面ブリルアン域の各対称点（K、Γ1、Γ2、M1、M2）での波動関数分

布。K 点では波動関数が表面に局在し、K 点付近のバンド分散は平坦となる。 

 

図 29：α−クォーツ上での炭素ナノチュ

ーブの安定原子構造と非占有軌道の

波動関数。 
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ブの直径、螺旋度といった詳細な原子構造に依存したスペクトル構造が出現すること

をあきらかにした。この吸収構造は、グラフェンにおける M 点のファンホーベ特異性に

起因する吸収であり、CNT の螺旋度の違いにより、M 点周りでのカッティングラインの

違いがチューブ指数の偶数奇数で異なるものである。すなわち、既存の可視吸収スペ

クトルの解析に加えて、紫外を組み合わせることによりチューブ指数の偶奇の同定が

可能となる。 

 

K) グラフェンの機械的引裂 

グラフェンシートの物理的な引裂の MD シミュレーションをおこなった。その結果ア

ームチェア方向に沿った引裂においては、その破断面が完全に直線となること、ジグ

ザグに沿った引裂では、その破断面が自発的にアームチェア方向へと変更されること、

が明らかとなった。 

 

L) CNT キャップ近傍に生じる自発分極 

CNT の先端は一般的に５員環と６員環からなるキャップを有していることが知られて

いる。一般に、５員環近傍の炭素原子サイトの分子軌道は、６員環周りのそれに比べて

深いことが知られている。ここでは、片側キャップされた CNT の電子構造の詳細な解

析を行い、チューブ状領域からキャップ領域への電荷異動が生じ、その結果として方

キャップ CNT は自発分極を有することを明らかにした 

 

M) ダイヤモンドナノワイヤー表面におけるグラフェン構造の構築 

直径数 nm のダイヤモンドナノワイヤーのエネルギー論と電子状態の解明を行った。

その結果、ダイヤモンドナノワイヤーの表面は構造緩和により平滑化し、内側の層と緩

く結合を形成したグラフェンと見なせることを明らかにした。また、この構造緩和により、

ワイヤー表面は水素終端されていないにもかかわらずワイヤーはエネルギー的に安定

であり、その１原子あたりのエネルギーは直径 1～2nm の単層 CNT とほぼ同じオーダ

ーであることが明らかになった。また、電子状態の解析から、確かに表面においてパイ

電子の２次元ネットワークが形成されていることを明らかにした。 
 

5) 新物質相・新機能の予測 

DFT の LDA、GGA は、物質のエネルギー、さらには各原子に働く力を比較的精度

よく求めることが可能なため、物質相の探索に大きな力を発揮してきた。一方、強相関

電子系物質の物性を定性的に間違って予測することもあった。その意味で、現時点で

の新物質相の探索、新機能の予測には、構造を LDA/GGA で調べ、物性機能の予測

には、必要なら、より適当な近似を用いる、ハイブリッドなアプローチが実際的とも言え

る。本研究課題で行った、ハイブリッド手法による新物質相、新機能探索の例を以下

に報告する。 

 
A) LDA+GWA による Si、Ge 新物質相の予測 

Si、Ge はダイヤモンド構造を有する典型的な共有結合半導体であり、半導体テクノ

ロジーの根幹を支える物質である。化学的には sp3 混成軌道の結合および反結合軌

道間のエネルギー差が半導体のエネルギーギャップに相当している。圧力を加えると、

より密なβスズ構造などが出現する。様々な環境下でどのような構造を取り、どのような

物性を示すかは基礎科学的に重要な問題であるが、現在のナノテクノロジーでは応用

上の重要性も高い。なぜなら、異種物質間の様々なナノ界面の存在は、各種物質に

異方的ストレスを加え、もともとの物質の性質を変え得るからである。 

図 30 は我々が発見した、体心正方格子（body center tetragonal: bct）の Si、Ge の

新しい結晶相である。この構造は、東京工業大学斎藤晋教授のグループにより、炭素

ナノチューブの高温でのアニーリングのシミュレーションにおいて見出された構造であ
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る。DFT による詳細な計算により、Si、Ge に対してもこのような構造が可能であることが

明らかとなった。この bct 構造では全ての原子は４配位構造をとっている。ボンド長もダ

イヤモンド構造のそれと極めて近い。ボンド角は sp3 に特徴的な 109 度に近いものもあ

るが、ひとつだけ図 30 に見られるように、90 度のボンド角も存在する。 

 

        

             
 
図 31 は bct 相の全エネルギーを体積に対してプロットしたものである。ダイヤモンド

構造の体積に対して 7%ほど大きな体積で安定な構造を取ることを示している。最安定

のダイヤモンド相に比べて、凝集エネルギーは、１原子当たり、わずか0.1 eV 少ないだ

けである。新しい準安定な結晶相が発見されたと言える。図 31 の結果を、熱力学関係

式 /P E V= −∂ ∂ に当てはめると、ダイヤモンド相からbct相へ変化する臨界圧力が求

められる。Si の場合、それは-11.2 GPa、Ge の場合、-9.2 GPa となった。すなわち負の

圧力、引っ張り応力をかけることにより、bct 相が得られる可能性を示唆している。 

図 32 は、LDA および GWA（無限次摂動理論における自己エネルギーをグリーン関

数 G と繰り込まれた相互作用 W の積で表す近似）で計算された bct 相のエネルギー

バンドである。LDA はバンドギャップを過小評価することが知られているが、GWA を用

いると、ダイヤモンド構造でのバンドギャップは、ほぼ実験値を再現する。bct-Si の場

合、価電子帯の上端は Z 点、伝導帯の下端はΛ線に位置している。間接ギャップ半導

体であり、バンドギャップは 0.47 eV である。ダイヤモンド構造でのギャップ値 1.17eV に

比べると大きく減少している。 

bct-Ge の場合はさらに劇的な変化が見出された。すなわち、エネルギーギャップが

消失し、半金属となっている。価電子帯の上端が Z 点に位置し、伝導帯の下端は P 点

に位置しているが、伝導帯の下端が価電子帯上端より 0.12 eV 低くなっており、電子と

正孔が共存する半金属である。４配位の共有結合物質であるにもかかわらず、エネル

ギーギャップが消失するという驚くべき結果である。 

図 30：Si、Ge に対する新しい結晶相である bct 相の原

子構造。LDA で計算された構造パラメータは、Si、Ge

に 対 し て 、 d1=2.36Å 、 2.45Å 、 d2=2.32 Å 、 2.41Å 、

θ1=113.8°、114.0°、θ2=110.4°、109.7°である。 

図 31：bct 相の Si、Ge

に対する全エネルギ

ーの体積変化。ダイ

ヤモンド相に対する

カーブも示す。体積

はダイヤモンド相で

の平衡体積に規格化

してある。 
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B) 窒化物半導体でのカチオン原子空孔の磁性 
GaN、InN、AlN はすべて直接ギャップ半導体であり、InN の 0.6 eV から AlN の 6 eV

まで、可視光領域は勿論のこと、赤外から紫外までの広い波長領域をカバーし、実際

GaN あるいは InGaN は青色発光ダイオード、レーザーに用いられ、光エレクトロニクス

における基幹材料である。この窒化物半導体、とくに GaN に磁性金属元素をドープし、

強磁性体を作り出す試みが行われており、実際、室温での強磁性が報告されている例

もある。しかしながら、ドープ元素当たりの磁気モーメントが巨大な値になっていること

等、強磁性のミクロな機構については、不明な点が多い。 

我々は、窒化物半導体のカチオン原子空孔が強磁性発現の鍵を握っていると考え

ている。半導体中の原子空孔では、もし、周囲の原子が緩和しないとすると、ダングリ

ング・ボンドに起因する電子準位がエネルギーギャップ中に縮退して現れる。電子は

その準位を部分的に占有するので、ヤーンテラー効果により、周囲の原子は緩和して、

縮退が解けて安定化する。実空間では、これは、隣り合うダングリング・ボンドの再結合

が起きることに対応している。窒化物半導体の場合、カチオンと窒素の原子半径は著

しく異なる。そのために、カチオン原子空孔では、最近接の窒素原子でさえ、隣の窒

素原子との距離が遠すぎて、ダングリング・ボンドの再結合が抑制される。 

実際我々のGGA計算によると、GaN、InN、AlNいずれの場合も、カチオン原子空孔

周囲の窒素のダングリング・ボンドは再結合せず、対称性が保たれたブリージング型の

緩和しか生じない。この場合、スピンの自由度を考えないと、価電子帯中に共鳴準位と、

ギャップ中で価電子帯近くに３重に縮退した準位が生じる。全部で５個の電子がこれら

の欠陥準位を占有するので、結局、３重（スピンを考慮すると６重）縮退準位に３個の電

子が収容される。スピンの自由度を考慮すると、これらの電子の間の交換相互作用に

より、スピンが偏極する可能性がある。図 33 は GaN 中 Ga 原子空孔の状態密度［上向

き（多数）スピンと下向き（少数）スピンの状態密度］が示してある。３重縮退準位が上向

きスピンと下向きスピンに対して分裂し、上向きスピン状態は価電子帯の中に埋もれて

共鳴状態となる。下向きスピンに対する３重縮退準位は、ギャップ中に存在し、非占有

状態となる。従って全スピンは3 Bμ となり、Ga 原子空孔は高スピン状態となる。GGA で

は、このスピン偏極により、偏極していない状態に比べて 0.69 eV のエネルギー利得が

あることがわかった。AlN、InN のカチオン原子空孔に対しても同様の高スピン状態が

基底状態として得られ、スピン偏極によるエネルギー利得は、それぞれ、0.90 eV、0.58 

eV であった。窒素原子のダングリング・ボンドに起因する、いわば sp 電子のスピンであ

る。 

さらに、GaN において、複原子空孔 VGaN、３原子空孔 VGaNGa のスピン状態を調べると、

荷電状態に依存して（母体半導体の極性に依存して）、高スピン状態が出現すること

がわかった。また複数の Ga 原子空孔を配置した場合、スピン間の結合は多くの場合、

図 32：bct-Si（左）bct-Ge（右）に対するエネルギーバンド。ブリルアン域の対称線線

に沿ったバンド。実線が LDA、ドットが GWA の結果。 
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強磁性的であった。 

 

           
 

         
 

図 34 は GaN 中に 2 個の Ga 単原子空孔と Gd 不純物を導入した場合の状態密度で

ある。Ga単原子空孔のspスピンとGd原子のfスピンが、全て強磁性的に結合し、13 Bμ
という磁気モーメントが生じている。ここで、強く局在している f 電子を扱うために、

GGA+U のスキームを採用した。（Gd の 4f 軌道を２個目の電子が占有しようとすると、オ

ンサイト・エネルギーU だけエネルギーを損するモデル）。Ga 単原子空孔の数を増やし

て、様々なスピン配置状態の全エネルギーを比較すると、単原子空孔の数によらず、強

磁性的な配置が最もエネルギーが低くなることが判明した。窒化物半導体の磁性を議

論する際には、カチオン原子空孔の役割を十分考慮すべきであることを、明瞭に示して

いる。 

 

成果の位置づけと類似研究との比較 

RSDFT の開発と次世代超並列マルチコア計算機を見据えた高速化は、今後の計算

科学の方向性を示している。すなわち、ハードウェアとソフトウェアの構造を認識し、そ

れに最適の数理手法、アルゴリズムの採用、さらには具体的なチューニングを、コンピュ

ータ・サイエンス分野との緊密な共同のもとに行っている。次世代、次々世代の激変す

るコンピュータ環境のもとで、そのリソースを活用するためには、こうした物質科学とコン

ピュータ・サイエンスの学融合が不可欠であろう。マセマティクス（Mathematics）に加え、

コンピューティクス（Computics）というべき新しい分野の幕開けである。 

実空間処理の大規模 LDA 計算は、我々以外では、アメリカ合衆国テキサス大学の

Jim Chelikowsky 教授のグループで行われている。そこではクリロフ分解法、チェビシェ

フ多項式を用いた射影法などの、線形数理技法が採用されている。今後、我々もこうし

た手法の有効性の検証をすべきであると考えている。一方テキサス大学グループでは、

我々のような、超並列マルチコア対応の高速化は行われていない。 

RSDFTによる Siナノ構造に対する大規模電子状態計算は、他に例をみないものであ

る。次世代テクノロジーを支えるナノ構造に対する知見は、応用上の重要性が高い。ま

た上述したように、LDA/GGA などのバンドギャップ問題に対する知見も得られ、基礎科

図 33：GaN 中 Ga 原子空孔

の上向き（多数）スピンと下

向き（少数）スピンに対する

状態密度。エネルギーの

原点は価電子帯上端。下

向きスピンの３重準位が価

電子帯近傍のギャップ中に

出現する。 

図 34：GaN 中 2 個の Ga 単

原子空孔と Gd 不純物を配

置した場合の、上向き（多

数）スピンと下向き（少数）

スピンに対する状態密度。

エネルギーの原点は価電

子帯上端。 
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学への貢献度も高い。 

RSDFT による 1,000 原子系での構造最適化および電子状態計算は、10,000 超原子

系の下方展開ともみなせ、RSDFT の高度化、洗練化に寄与する。 

一方、RSDFT を含む様々な手法による、シリコン系、炭素系などでのナノ構造と電子

機能の解明では、ナノ形状の量子論が展開され、ナノ科学の基礎を形作る重要な貢献

であると考えている。 

 

(2)研究成果の今後期待される効果 

RSDFT の次世代スパコン「京」上での性能実証については、現在真摯な努力が続いて

いる。10,000 演算コアでの 10%程度の実効性能発揮には目途が立ちつつあるが、さらに一

桁上の超並列マルチコア機である「京（80,000 cpu、1 cpu = 8core）」においても 10%の実効

性能が達成できるかが、ペタフロップスの実効性能達成の鍵である。MPI+OpenMP のハイ

ブリッド並列の一層の高速化が必要である。 

シリコン・ナノ構造に対する計算は、今後、実際のデバイス構造における特性、例えば電

流・電圧特性の予測にまで進みたい。そのためには、10,000 原子系での構造決定計算と

それに続く電子状態計算が必要である。また、コンダクタンス、キャパシタンスの大規模系

での計算も必要となる。大規模計算と同時に、方法論の洗練化も必要となる。 

これらの大規模・機能探索計算により、次世代テクノロジーを支える半導体ナノ構造の物

性を明らかにすることは、次世代テクノロジーの起爆剤を探索することであり、社会への貢

献度は高い。 

炭素系ナノ物質は新材料（emerging material）としての期待が高い。とくに、これまでのテ

クノロジーとの連続性を考えた場合、既存物質とのハイブリッド構造の物性・機能の解明が

重要であろう。その際には、現在行っている LDA/GGA の近似をさらに高度化する必要が

出てくる。密度汎関数理論の基礎に立ち返った手法開拓が望まれる。１つの例として、

我々はハートリーフォック近似との混合法を試みており、バンドギャップを定量的に算出で

きる可能性を見出している。 

一方、物質生成の機構解明というターゲットも重要であり、その場合、４．２で記述する

CPMD などのダイナミカルな手法が欠かせない。RSDFT と CPMD を統合した新手法は、大

規模系のダイナミクスを明らかにするための有望なアプローチと考えている。 

こうした、応用上重要な物質群、現象に対する量子論に立脚した計算により、経験と蓄

積のものづくりを、より演繹的な効率のよいものに変えていくことが期待される。一方、物性

科学のフロンティアをものづくりにまで広げることにより、基礎科学の方法論の発展に寄与

することが期待される。 

 

４．２ CPMD 計算手法の開発とバイオ物質への応用 

（ルイ・パスツール大学／兵庫県立大学／大阪大学／ETH。東京大学、筑波大学 

も協力  Boero／重田／Parrinello グループ）  

(1)研究実施内容及び成果 

実施方法 

本研究課題においては、時間スケールの研究ターゲットに対する量子論的アプローチ

の手法として、CPMD を中心に据えた。さらに遅い反応を取り扱うための手法として、位

相空間のサンプリングを加速するメタ・ダイナミクス（Meta Dynamics）法を導入した。従っ

て最初の手法開発は CPMD と Meta Dynamics を結合した CPMD+MeD の開発とチュー

ニングであった。当初の主要メンバーは、本プロジェクト開始時は筑波大学に在籍した

Mauro Boero と CREST で雇用した博士研究員の神谷克政であった。また、CPMD の創

始者であるスイス連邦工科大学（ETH）の Michele Parrinello のグループの参画を得て、

緊密な連携のもとに開発が進められた。連携は、常時メールベースで行っているが、

face-to-face によるプログラムコードの共同開発と実証計算が重要であるので、18 年度

には、A. Laio、M. Iannuzzi、19 年度には F. Gervasio 各博士研究員を筑波大学に招聘
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し、延べ４週間程度に亘り、CPMD+MeD の開発を行った。それにより、CPMD+MeD の

開発は達成された。 

平成 19 年 2 月に筑波大学に着任した重田育照も、この CPMD+MeD 開発に参加し、

その後、兵庫県立大学に神谷とともに拠点を形成し、チューニングに傾注している。兵庫

拠点には新たに博士研究員１名が参加し、活動を活性化した。現在それは大阪大学拠

点となっている。Boero がルイ・パスツール大学に異動後は、半年に１回のペースで、

Boero が東大に１ヶ月滞在し、その機会を利用して、メールで解決できない問題に取り組

んできた。 

CPMD+MeD の超並列マルチコア機でのチューニングについては、RSDFT と同様に、

筑波大学計算科学研究センターのメンバーとの定期的な議論を重ねた。その結果、現

時点としては、次世代機「京」での FFT（Fast Fourier Transform）の高速化に期待する一

方、より抜本的には実空間処理 CPMD の開発が重要であると認識している。これについ

ては本研究課題において、重田を中心に可能な限りの開発を行ってきた。今後の発展

に期待している。 

CPMD+MeD に加え、QM/MM ハイブリッド法、量子化学的アプローチにより、生体反

応の機構解明が行われた。また今まで比較的行われていなかった、CPMD による半導体

中の原子拡散のシミュレーションも行われた。 

生命科学としての質の高さを維持するためには、メンバーが参画する、科学研究費補

助金特定領域研究「生体超分子の構造形成と機能制御の原子機構」、および押山が参

画する、その後継プロジェクトとの共同が重要な役割を担っている。 

計算機リソースの側面では、本研究課題研究経費で導入したミニスーパーコンピュタ

（SX8-4B: 64GFLOPS）、および各種クラスターマシンを、グループ内専用機として活用し

ている。本格的プロダクションランのためには、様々な外部リソースを活用している。 

 

実施内容・成果 

1) CPMD-MeD を用いた生体反応機構の解明 

A) シトクローム酸化酵素におけるプロトン輸送機構の解明 

シトクローム酸化酵素は、細胞内のミトコンドリア膜に位置し、生体の呼吸と代謝の最

終段階で、電子をインプットとし、プロトンをミトコンドリア膜内から輸送し、その後のプロト

ンの流れを利用して体内電池である ATP を合成する ATP 合成酵素の働きを助ける、生

命の維持に欠かせない重要なタンパク質である（図 35）。 

 

         
 

近年の構造生物学の進展により、このシトクローム酸化酵素（CcO）の構造が決定され

た。その結果、プロトンの輸送経路として、ひとつの有力な経路が同定された。それは図

36 の H-path である。膜の内側から外側まで貫通していること、H-path 近傍では、電子捕

獲による構造緩和が顕著なこと、などがその根拠である。しかしながらその輸送経路には

S441、Y440 等のアミノ酸付近のペプチド結合の鎖が存在し、従来から信じられてきた水

中のプロトンリレー機構（Grotthuss 機構）は役立たない。 

 

図 35：シトクローム酸化酵素(CcO)はミ

トコンドリア膜に位置し、プロトンを

matrix から intermembrane space に輸

送し、ATP 合成酵素は、今度は逆の

プロトン流れのエネルギーを利用して

ATP を合成する。CcO のプロトン輸送

は CcO 内のヘムあるいは銅原子での

電子捕獲と共役している。 
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我々は、CPMD+MeD により、このペプチド鎖を乗り越える生体反応を探索した。その

結果、S441、Y440 だけではなく、隣の D442 アミノ酸が関与する新しいプロトン輸送経路

を見いだした。その経路では、水中をリレー機構で移動してきたプロトンは、D442 に自ら

を委ね、代わりに D442 に付着していたプロトンが H-patｈを進んでいく（図 37）。こうした

協奏的原子移動は、半導体の不純物拡散、表面拡散などでしばしば見られる現象であ

り、ナノ系とバイオ系に共通の物理を示唆していて興味深い。この新たに見出された反応

経路に対する、計算された自由エネルギー・ランドスケープが図 37 に示してある。計算さ

れた自由エネルギーバリヤーは実験とコンシステントな値となっている。 

 

    
 

 

 

 

 

 

図 36：シトクローム酸化酵素

(CcO)の X 線回折実験によっ

て決められた構造と、プロトン

の輸送経路の候補。最も有力

な H-path では matrix から水

で満たされた領域があり、また

intermembrane space 近くの

D51 が最終的にプロトンを吐

き出すと考えられている。しか

し、その前にペプチド鎖のバ

リケードが存在する。 

図 37：シトクローム酸化酵素(CcO)の H-path に沿ったペプチド鎖を乗り越えるプロトン

輸送経路。図下方から近づいたプロトン（白丸）は、Tyr440 と Ser441 の間の酸素（赤

丸）に捕獲され(a)、一方 Ser441 のプロトンは上方 Asp51 に引き抜かれ(c,d,e)、同時に

下方から到達したプロトンは Asp442 の窒素（青丸）に引き抜かれ(e,f)、結局実効的に

プロトンが 1 個、ペプチド鎖の下から上に輸送されたことになる。 
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B) シトクローム酸化酵素におけるヘム a における電子捕獲とプロトン輸送経路の拡張 
プロトン輸送と電子捕獲は互いに共役している。我々はヘム分子の電子状態がたった

１つの電子の授受によりドラスティックに変化することを見出した。計算された一電子還元

によるヘム a の電子密度変化によると、中央にある鉄原子の周りでスピンに依存しない球

状の変化が生じていることがわかった。この結果より、酸化還元によって電子状態が変化

する物理的起源は、分子中央に位置する鉄原子の強い静電斥力に由来する事が示唆

される。 

 

C) D-path 近傍におけるプロトンの取り込み 

図 36 の D-path も酸化還元のためのプロトン取り込みを担っている。そこでは、特異な

水素結合補償効果が見られることが判明した。２個のアミノ酸の異なるプロトン化状態の

エネルギー差 EΔ が、周囲の水素結合環境を段階的に再構成することにより大きく減少

し、現実系の水素結合環境の場合に丁度補償されることがわかった。当該部位の特異な

水素結合環境は、そこにあるアミノ酸の異なるプロトン化状態のエネルギー差を丁度補

償するような環境であり、そのエネルギー差は結晶水 1～2 個程度の解離により容易に逆

転することができる機能的な環境であることが明らかになった。 

 

2) QM/MM による生体反応解明 

より大規模な系、例えば水和した生体分子の反応に CPMD+MeD を直接適用すること

は、現時点では不可能である。その際には、ボンドの組み換えなどが起こる領域を量子

論（QM）で扱い、周囲の静電相互作用等を古典論（MM）で扱う QM/MM 法が有効であ

る。本グループでは、QM 部分に CPMD、MM 部分に Amber 古典力場を用いた QM/MM

法を開発し、いくつかの応用計算を行った。 

HSC70 は様々なストレスから細胞を保護する蛋白質の一群であり、ストレスに反応して

ATP の分解が生じ、その形状を変化させることにより、細胞保護の機能を発揮する。しか

し、その ATP 分解機構については謎であった。今回 CPMD+MeD 計算により、この分解

が周囲の水分子、1 価および２価の金属イオンが参加した協奏的加水分解反応であるこ

とが判明し、計算された自由エネルギーは実験と良く一致している。尚、この計算では、

CPMD+MeD に加えて、QM/MM ハイブリッド手法が新たに導入され、50,730 原子群のシ

ミュレーションが実行された。 

また QM/MM 手法を、約 50,000 原子から成る、完全に水和したリボザイム分子（触媒

機能を有する RNA）の自己切断反応に応用し、遠距離静電効果により反応障壁が減少

することが見出された。 

 
3) 金属を内包した人工および核酸塩基分子に関する理論研究 

本研究の目的は近年生体分子を用いた新たなナノアーキテクチャとして注目を浴び

ている金属を内包した核酸塩基およびそれに類似した錯体に関して実験と相補的な知

図 38： 図 37 のプロトン輸送

経路(a)-(f)近傍での自由エネ

ルギー変化の様子。s1、s2 は

見出された反応座標。 
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見を得ることで機能性材料への発展を目指すことにある。以下の２点に関して量子科学

計算を実行した。 

A) 新規人工 DNA の物性評価 

硫黄原子で修飾したヒドロキシピリドン(S)を用いることで HSAB 理論から Pd2+, Pt2+イオ

ンを取り込むことを明らかにした。この錯体についても銅イオンの場合のように二重らせ

ん中でスタックする可能性もある。イオン間の距離 r と相互作用エネルギーの関係を図

39 に示す。金属イオンの大きさに伴い、安定化エネルギーの極小を与える r の値が大き

くなるが、塩基対間は依然として引き合うことから、これらの錯体も一列に並べられる可能

性が示唆された。また TDDFT 法による励起状態計算の結果, 金属イオンを含む人工

DNA の励起状態には d-π*励起が含まれており、元来あった π-π*励起をレッドシフト

させることを初めて明らかにした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   

 

B) 金属イオンを含むミスマッチ塩基対に関する理論的研究 

本研究において、我々は PCM を用いて図 40 のように、線型近似を施す新しい酸解離

定数(pKa)の計算方法を提案した。その結果、5 位置換したウラシルの pKa を実験値との

誤差が 0.5 pKa unit 以内に収まることを確認した。また、この方法を用いることで AgI と結

合することで N の pKa は図 40 のように 2-3 unit 下がるということが示された。このように、

我々の導入した方法により金属イオンを加えることによるpKaへ与える影響を定量的に評

価することが可能となった。この手法を応用することで、より多くの生体分子の酸解離定

数を算出、予測することが可能になることが期待できる。 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

4) 実空間処理 CPMD 法：RS-CPMD の開発 

1985 年に Car と Parrinello は、古典 MD 法と密度汎関数理論とを巧みに組み合わせ

た第一原理分子動力学法（CPMD）を提唱した｡それ以来今日までの 25 年ほどの間に、 

種々の基底やアンサンブルに対する拡張系 CPMD 法が提案され、多様な系に適用され

図 39 

図 40 
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てきた｡実空間差分法に基づくCPMD 法はSchmidtらによって初めて実装されたものの、

精度をコントロールするのが難しく、その適用例が極めて少ない。そこで我々は、RSDFT

法に基づく CPMD 法を周期系・非周期系の両方のコードに対して実装し、テスト系として

Si 結晶等に適用した。 

図 41 は、Si の結晶（単位格子長 a=20.522 a.u.、単位セル内に 64 原子配置）の NVT

分 子 動 力 学 の 計 算 結 果 （ T=300K ） で あ る 。 用 い た 交 換 相 関 汎 関 数 は LDA 

Ceperlay-Alder、メッシュ長は dx〜0.43 a.u.（Ecut〜54 Ry に相当）である。保存量である

擬エネルギーの誤差は最大約 3×10-7 a.u/atom であり、非常に高い精度でエネルギー

保存が成り立っている。この結果は、速度ベルレ法を用いた能勢・フーバー熱浴法が、

ベルレ法に基づく 2nd generation thermostat を使った Schmid らの実装でのエネルギー

保存性よりも優れている事を示している。64 原子程度であれば Xserve 2.8 GHz 8core で

１ps 当たり約 12 時間と、第一原理 MD としては許容範囲の計算時間である。より小さなカ

ットオフでも十分ダイナミクスが安定である事も確認している。 

次に、より粗いメッシュサイズでの、さらに大きな系の計算例を示す。Si の結晶（単位格

子長 a=30.78 a.u.、単位セル内に 216 原子配置）の NVT 分子動力学の計算結果

（T=500K）である。用いた汎関数は LDA、メッシュ長は dx〜0.85 a.u.と非常にメッシュの

粗い計算例である。図 42 に擬エネルギーの誤差の時間-仮想電子質量依存性を示す。

（a）の dt=0.05 fs では全ての仮想質量の値に対して安定なダイナミクスを与えるが、(b)の

dt=0.1fs では μ=200 a.u.以下のダイナミクスは破綻するが、それ以外の μ での誤差は

最大約 2×10-6 a.u./atom とエネルギー保存が非常に良く、以前、Schmid らが行った 2nd 

generation thermostadt を用いた実装よりも、ダイナミクスの安定性が著しく増す事が判っ

た。(c)の dt=0.2fs では安定性は μ の値に大きく依存する結果となった。全体的に平面

波を用いた CPMD の実装よりも重い仮想電子質量が必要である。さらにメッシュ長を小さ

くすると、より重い仮想電子質量でないとダイナミクスが安定しない事が判明した。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

図 41

図 42
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成果の位置づけと類似研究との比較 

CPMD+MeD の開発はスイス連邦工科大学の Parrinello 教授のグループとの共同で

行った。この方法論のバイオ系への適用も、Parrinello グループで独自に行われている。

本研究課題での応用計算での特筆すべき点は、シトクローム酸化酵素に対する計算に

その典型が見られる。それは、構造生物学との共同により、現在注目を浴びているタン

パク質に対する X 線回折実験で得られたデータをもとに、反応の主要部を切りだした現

実的なモデルを立て、その部分に対する量子論的ダイナミクス計算を行ったところにあ

る。生命科学への貢献度は高い。 

超並列マルチコアのコンピュータ・アーキテクチャを念頭に、実空間処理の CPMD の

開発を開始したが、これは世界的にみても前例がなく、大きなチャレンジである。 

 

(2)研究成果の今後期待される効果 

本研究課題の当初の目的にはなかったが、RSDFT と CPMD+MeD との統合化は、今後

の大きな可能性を秘めている。タンパク質は 10,000 原子程度から構成されている。現在の

CPMD+MeD 計算では、数百原子程度から構成される反応部位を取りだし、その部分に対

する量子論的計算を実行している。その際にはいつも、反応部位の大きさが十分であるの

か、反応部位の端はどう扱うか、などの諸問題がつきまとう。10,000 原子系全体の

CPMD+MeD 計算が可能になれば、タンパク質反応のシミュレーションの精度は飛躍的に

向上する。さらに単一の構造だけでなく、統計力学的な配置（エントロピー）の寄与が重要

となってくる現象も、取り扱う事が可能となってくる。 

また、ナノ系に対しても RSDFT と CPMD+MeD は有用である。エピタキシャル成長、リソ

グラフィー等のプロセス加工技術に対する、量子論的ダイナミカル計算は、次世代の量子

論的プロセス・シミュレータへの発展が期待される。 

 

４．３ 電子励起ダイナミクス計算手法の開発と光反応への応用（NEC 宮本グループ）  

(1) 研究実施内容及び成果 

NEC では物質における電子励起の引き起こすダイナミクスの計算手法の開発を行い、

強電界下・高輝度光下での物質応答、有機分子における光励起反応にそれを応用して

きた。H17 年から H18 年に、強電界下での電子と原子核のダイナミクスを時間依存密度

汎関数理論により追う計算プログラムを開発した。強電界を表現するために周期的境界

条件下において仮想的電荷を空間に想定した。このプログラムの実証計算として、強電

界下での水素原子の電子と原子核の分離のシミュレーションの最中の、数値安定性を確

認した。図 43 はそのデモンストレーションである。このプログラムは仮想電荷に時間依存

性を持たせて光の照射と同じ効果をシミュレートする計算手法へと発展できた。 

H19年度からH22年度には有機分子における光化学反応を、ポスドクで採用した李博

士と共に研究し、触媒として無毒な物質として期待されている carbene 分子を、光励起反

応によりその前駆体から高効率で生成する機構を発見した。図 44(a)に示すように、

carbene 前駆体である C2H2N2 分子から CH2＋N2 分離を生じさせるには、電子の基底状

態では活性化障壁が 1.8eV もあるのに対して、電子の励起状態では障壁が 0.7eV に低

下することを見出した。また生じた carbene 分子の電子軌道が図 44(b)に示されており、

carbene は電子の励起状態のまま生成され強い触媒作用を有していることが解った。この

結果は、近年報告されている carbene を用いた実験における著しい反応性の高さをうまく

説明し、Journal of Organic Chemistry の 2008 年版に掲載された。従来の理論的研究で

は、carbene 生成の前の前駆体の状態にて電子の基底状態への非断熱緩和が生じるプ

ロセスばかりが注目されていたが、今回の我々の計算では、非断熱緩和が今まで言われ

ているほど頻繁に起きているわけでないことが示唆されており、実験の温度では励起状

態のまま解離すると考えたほうが自然である。 
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エネルギー創出技術への昨今の要求の高まりを受け、水素エネルギー創生に関わる

基本的な問題として古くから知られている水の光分解反応に着目し研究した。光触媒に

よる水の光分解の高効率化が報告されている一方で、水分子の分子軌道の性質からの

基礎的な知見がまだ確立していない。そこで、水分子単体において電子励起が引き起こ

す水素生成反応機構の研究を行い、量子化学の分野で予測されている通り、水分子の

第 2 占有軌道から第１非占有軌道への光励起が水分子から H＋イオンの脱離を生じさせ

ることが TDDFT 計算でも再現できることがわかった。さらに、水分子 2 個から 5 個までの

クラスター系も試した。 

2 個の水分子の例がわかりやすいので図 45 に示す。この図よりわかることは、水分子

がおのおの独立して分解するのではなく、発生した H+イオンのリレーが起きることである。

一方で H＋イオンを放出した水分子は OH-基になるので、H+と OH-の効率よい分離には、

電極反応と光励起の組み合わせが有効であることがわかる。これまでの規模の計算でわ

かったことは、水分子クラスター全体の対称性が下がるとプロトンリレーの効率が増大す

ることであり、触媒表面の存在による対称性の下がりが水分解効率増大に寄与することを

示唆している。現在、この結果を論文投稿中である。 

H17-18 年に開発した外部電界下での計算技法を改良して、外部電界が時間に依存

する場合にもエネルギー保存則が成り立つことを確認した。この計算コードを利用して、

パルス幅 90 fs、波長 800 nm のフェムト秒レーザーパルスをグラファイト表面に照射する

計算を行い、このレーザー照射により原子層 1 層ずつ表面からグラフェンが剥がれていく

ことがシミュレーションで解った。パルス幅を 10fs に縮めると、剥離の効率は更にますこと

もわかった。これは、従来のグラフェンの生成方法(スコッチテープによる剥離、SiC 基板

からの CVD 成長、界面活性剤を用いた溶液中超音波分散など)に比較して、高効率で

 
図 43 水素原子の電離の様子。グラフ縦軸は電子密度(任

意の単位。) グラフ横軸に示された塗りつぶされた丸は、

表示された時刻における陽子の位置を示す。 

 
図 44 (a)carbene 生成の断熱ポテンシャル図。(b)励起状態での carbene 発生時の分子

軌道の時間発展。 
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不純物を含まない方法として注目され、Physical Review Letters 2010 年版に掲載され、

日経新聞のグラフェン研究動向の記事でも紹介された。日経新聞の取材の際に提供し

たのは剥離を模式的に示した図 46 である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(2)研究成果の今後期待される効果 

この研究期間に開発してきた計算手法をより大規模な計算モデルに適用すれば、近年

実験的研究が進んできたフェムト秒レーザーによる材料の構造変化や加工技術、水素な

どのエネルギー高効率創出につながる、光触媒反応機構といった問題に応用できることを

示している。 

 

 
図 45 HOMO-2→LUMO-1 励起後に発生するプロトンリレー 

 
図 46 左）グラファイト表面へのレーザー照射 右）表面グラフ

ェンの剥離 
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日本物理学会春季大会 （鹿児島大学、2007 年 3 月） 

8.   内田和之、岡田晋、白石賢二、押山淳、“ナノ・キャパシタにおける電荷分極状態の第

一原理的な計算手法の開発と量子効果の解析”、日本物理学会春季大会 （鹿児島

大学、2007 年 3 月） 
9.  Y. Fujimoto and A. Oshiyama, "Formations and Stability of Misfit Dislocation in Ge on 

Si(001)", 9th International Conference on Atomically Controlled Surfaces, Interfaces 
and Nanostructures (November 11-15, 2007, Tokyo, Japan) 

10. H. Lee, Y. Miyamoto, and Y. Tateyama, Photo-reaction Process of CH2N2 Explored by 
Time-dependent Density Functional Theory, American Physical Society March meeting 
(New Orleans, March, 2008).  
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11. 合田 義弘、押山 淳：窒化物半導体における陽イオン空孔による磁性、日本物理学

会 （2008 年秋季大会）, （2008/9/21、岩手大学）.  

12. 岩田潤一、白石賢二、押山淳: 数 nm サイズ Si 量子ドットの大規模第一原理計算, 日

本物理学会（2008 年秋季大会）,（2008/9/21、岩手大学） 

13. 藤本義隆、岩田潤一、押山淳: 第一原理計算による Si/Ge 膜中の転位の原子・電子
構造, 日本物理学会(2008 年秋季大会),（2008/9/23、岩手大学） 

14. 藤本義隆、是常隆、三宅隆、斎藤晋、押山淳: シリコンとゲルマニウムの四配位新物

質, 日本物理学会（2008 年秋季大会）, （2008/9/23、岩手大学）. 

15. 岡田晋: SiO2 上に吸着された半導体ナノチューブの電子構造とエネルギー論, 日本

物理学会（2008 年秋季大会）, （2008/9/23、岩手大学）. 

16. 岡田晋，柳和宏，片浦弘道: ・カロテン内包ナノチューブの電子構造, 日本物理学会

（2008 年秋季大会）, （2008/9/23、岩手大学）. 

17. 河合孝純，岡田晋，宮本良之，日浦英文: グラフェン引き裂きにおける原子スケール

端構造の安定性：分子動力学シミュレーション, 日本物理学会（2008 年秋季大会）, 

（2008/9/23、岩手大学）. 

18. 大谷実，岡田晋: 電圧印加による 2 層グラフェンの再金属化, 日本物理学会（2008 年

秋季大会）, （2008/9/23、岩手大学）. 

19. 内田和之、押山淳: ナノキャパシタの電気容量における静電遮蔽の効果、日本物理

学会（2008 年秋季大会）, （2008/9/23、岩手大学）. 
20. Shigeta Y, Matsui T, Miyachi H, Nakanishi Y, Kitagawa Y, Okumura M, Hirao H,  

"Structural Stability of Artificial DNA: Theoretical Study", 第 3回ACCMS-VO国際会

議, Feb 16th 2009, Tohoku Univ., 仙台, 日本 
21. 神谷克政、重田育照、マウロボエロ、白石賢二、押山淳, ``蛋白質の立体構造・電子状

態・生物機能の間の相関関係の研究”, 第 64 回日本物理学会年次大会, Mar. 28, 

2009, 立教大学, 東京, 日本 
22. J.-I. Iwata, A. Oshiyama, K. Shiraishi, "Large-scale first-principles calculations for 

nano-meter size Si quantum dots", 10th International Conference on Atomically 
Cotrolled Surfaces,Interfaces and Nanostructures (September 21-25, 2009, Granada, 
Spain). 

23. 内田和之、押山淳、“シリコン結晶中の格子欠陥V10の原子構造と電子構造の第一原

理的研究”、日本物理学会（立教大学）、2009 年 4 月． 

24. 合田義弘、押山淳、「窒化ガリウム複空孔におけるスピン分極と構造緩和の第一原理

計算」日本物理学会第 64 回年次大会（立教大学）2009 年４月 
25. S. Okada, "Formation of Multi-walled Nanotubes from Diamond Nanowires", Int 

Sympo on Carbon Nanotube Nanoelectronics (CNTNE2009), (June 9 -- 12, 2009, 
Matsushima). 

26. K. Yamaguchi, A. Otake, K. Kobayashi, K. Shiraishi, "Universal Guiding Principles for 
Charge-Trap Memories with High Program/Erase Cycle Endurance", 2009 IEEE 
Electron Devices Meeting (Baltimore, USA, Dec. 7-9, 2009). 

27. H. Lee, "Possible origins of defect-induced magnetic ordering in carbon-irradiated 
graphite", Recent Progress in Graphene Research, June 29, July 2 (2009), KIAS, Seoul. 

 

③ ポスター発表    （国内会議 3 件、国際会議 22 件） 

（国際学会を中心に一部のみを掲載） 
1.   K. Kamiya, M. Boero, M. Tateno, K. Shiraishi and A. Oshiyama, "Theoretical 

Investigation into Proton Transfer Mechanism Involving Peptide Bonds", 第 44 回日本

生物物理学会／5th East Asian Biophysics Symposium, (Okinawa, November 2006). 
2.   C. Yulong, Y. Hagiwara and M. Tateno, "Computational Analyses of Mechanisms of 

Large Conformational Changes for Switching of Distinct Catalytic Reactions of an 
Enzyme", 第 44 回日本生物物理学会／5th East Asian Biophysics Symposium, 
(Okinawa, November 2006). 
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3.   Y. Hagiwara and M. Tateno, "Calculation of Binding Free Energy Based on a 
Variational Principle for QSAR", 第 44 回日本生物物理学会／5th East Asian 
Biophysics Symposium, (Okinawa, November 2006). 

4.   K. Uchida, S. Okada, K. Shiraishi and A. Oshiyama, "Quantum Effects in Cylindrical 
Capacitor of Carbon Nanotubes", Int. Conf. on Quantum Simulators and Design, 
(Hiroshima Univ, December 2006).  

5.   K. Kamiya, M. Boero, M. Tateno, K. Shiraishi and A. Oshiyama, "Molecular 
Architecture of Cytochrome c Oxidase for a Novel Mechanism of Proton Transfer", C. 
Yulong, Y. Hagiwara and M. Tateno, "Computational Analyses of Mechanisms of Large 
Conformational Changes for Switching of Distinct Catalytic Reactions of an Enzyme", 
第 44 回日本生物物理学会／5th East Asian Biophysics Symposium, (Okinawa, 
November 2006). 

6.  H. Lee and Y. Miyamoto, Photo-excited Dynamics of CH2N2; A Time-dependent Density 
Functional Theory, Asian Workshop on First-Principles Electronic Structure 
Calculations ( Hiroshima , October 2007) 

7.  K. Uchida and A. Oshiyama: Multi-Walled Carbonnanotube Capacitor, International 
Conference on Quantum Simulations and Design (QSD2008), (2008/6/2, Tokyo). 

8.  Y. Gohda and A. Oshiyama: Magnetism due to cation vacancies in group III nitrides, 
International Conference on Quantum Simulations and Design (QSD2008), (2008/6/2, 
Tokyo). 

9.  K. Uchida and A. Oshiyama: Screening of Electrostatic Field by Dielectric 
Carbonanotube, 1st Int Conf of The Grand Challenge Next-Generation Integrated 
Nanoscience, (June 4, 2008, Tokyo). 

10. Y. Fujimoto and A. Oshiyama, Formation and Stability of Dislocation Cores in 
Ge/Si(001) Heterostructures, 1st Int Conf of The Grand Challenge Next-Generation 
Integrated Nanoscience, (June 4, 2008, Tokyo). 

11. S. Okada: Energetics of Nanographite: Edge Geometries and Electronic Structure, 9th 
Int Conf on the Science and Application of Nanotubes (NT08), (June 29 - July 4, 2008, 
Montpellier). 

12. T. Kawai, S. Okada and Y. Miyamoto: Mechanical-Tearing Simulations of Graphene for 
the Validation of Favorable Atomic Edge Structures, 9th Int Conf on the Science and 
Application of Nanotubes (NT08), (June 29 - July 4, 2008, Montpellier). 

13. M. Otani and S. Okada: Electric-field induced semiconductor-metal transition of 
bilayer graphene, th Int Conf on the Science and Application of Nanotubes (NT08),   
(June 29 - July 4, 2008, Montpellier). 

14. 岡田 晋: SiO2 上に吸着された半導体ナノチューブの電子構造とエネルギー論, フラ

ーレン・ナノチューブ学会, 第35回フラーレン・ナノチューブ総合シンポジウム(2008年

8 月, 東京工業大学)． 
15. Y. Shigeta: Dynamics quantum isotope effects  on mult iple proton transfer  

react ions,  WATOC2008 (Sydney, Sep., 2008).  
16. H. Miyachi, T. Matsui, Y. Shigeta, K. Hirao: Density functional theory study on the 

stacking and exciation of metal ion containing DNA, WATOC2008 (Sydney, Sep., 
2008). 

17. 横山紀典、重田育照、平尾公彦: 量子効果を取り入れた分子動力学法によるクラスタ
ーの動的構造解析, 第２回分子科学討論会 （Sep. 24th, 2008, 福岡）． 

18. 田中朝紀、神谷克政、重田育照、白石賢二: タンパク質内環境下における新しい pKa
の第一原理計算による提案, 第 46 回日本生物物理学会 （Dec. 4th, 2008, 福岡）． 

19. Y. Shigeta, "Structural Transition of Small Quantum Cluster", 49th Sanibel symposium, 
Georgia, USA, Feb. 26, 2009 

20. J.-I. Iwata, K. Shiraishi, A. Oshiyama,"First-principles calculations for Si nanowires in 
nano-meter diameters", PICE International Symposium on Silicon Nano Devices in 
2030: Prospects by World’s Leading Scientists (October 13-14, 2009, Tokyo, Japan). 

21. K. Uchida and A. Oshiyama. "Atomic and Electronic Structures of the Deca-vacancy 
V10 in Crystalline Silicon", 25th Int Conf on Defects in Semiconductors (St Petersburg, 
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Russia, July 20, 2009) 
22. Y. Gohda and A. Oshiyama, "Structural bistability and spin polarization of 

multivacancies in GaN identified by first-principles calculations'', 25th Int Conf on 
Defects in Semiconductors (ICDS-25), (Sankt-Peterburg, RUSSIA, Jul. 20, 2009). 

23. Y. Takagi and S. Okada, "Optical Properties of Single-Walled Carbon Nanotubes in 
Ultra-Violet Region", Int. Sympo. on Carbon Nanotube Nanoelectronics (CNTNE2009), 
(June 9 -- 12, 2009,  Matsushima). 

24. M. Otani, S. Okada, Y. Okamoto, "A novel mechanism for the electron polarization on 
capped carbon nanotube", Int Sympo on Carbon Nanotube Nanoelectronics 
(CNTNE2009), (June 9 -- 12, 2009, Matsushima). 

25. M. Tanaka, T. Kawai and S. Okada, "Electronic Structure of Oxygen Molecules 
Encapsulated in Carbon Nanotubes", Int Sympo on Carbon Nanotube Nanoelectronics 
(CNTNE2009), (June 9 -- 12, 2009, Matsushima). 

 

(４)知財出願 

① 国内出願 (3 件) 

平成２１年度特許出願内訳  

「水分解装置及び水分解方法」             特願 2009-071301 

「洗浄装置」                         特願 2009-120294 

「炭素系磁性材料を用いたスピントロニクス素子」  特願 2009-279487 

② 海外出願 (0 件) 

③ その他の知的財産権 

なし 

 

(５)受賞・報道等  

①受賞 

1. 高井健太郎（白石賢二が指導の大学院生）：第１２回ゲートスタック研究会－材料・

プロセス・評価の物理－服部賞 

2. 岡田 晋、日本物理学会若手奨励賞賞 

3. 藤 本 義 隆  ほ か ：  原 著 論 文 31 番 が 英 国 物 理 学 会 IOP Select ） に 選 出

http://www.iop.org/Select/。 
4. 藤本義隆 ほか： 原著論文 31 番が New Journal of Physics Best of 2008 に選出

http://www.iop.org/EJ/journal/-page=extra.bestof2008/1367-2630。 

5. 合田義弘、The J.W. Corbett Prize for the Best Paper Presented by a Young Scientist 
at the 25th International Conference on Defects in Semiconductors, (Sankt- 
Petersburg, Russia, July, 2009). 

6. 重田育照、第 58 回日本化学会進歩賞(2009), 受賞タイトル「量子ゆらぎと熱ゆらぎ

の動的分子理論」、日本化学会(Japan). 

7. 重田育照、文部科学大臣表彰・若手科学者賞 

8. 山口慶太（筑波大学博士課程）IEEE EDS Japan Chapter Student Award 2009 (第 8
回) "Atomistic Guiding Principles for MONOS-Type Memories with High 
Program/Erase Cycle Endurance" (2009 IEDM) 
http://www.ieee-jp.org/japancouncil/chapter/ED-15/ed15_award.htm 

9. 白石賢二、日本表面科学会フェロー 

②マスコミ（新聞・ＴＶ等）報道 

日経産業新聞 2010 年 1 月 25 日「RSDFT: １万数千個原子の計算」 

③その他 

なし 

 

(６)成果展開事例 

① 実用化に向けての展開 
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② 社会還元的な展開活動 

        いずれも該当なし 

 

§６ 研究期間中の主なワークショップ、シンポジウム、アウトリーチ等の活動 
  

年月日 名称 場所 参加人数 概要 

2005 年 

10 月４日 

「計算量子科学によるナ

ノアーキテクチャ構築」

キックオフミーティング 

筑波大学総

合研究棟 C

30 人 本プロジェクトのメンバーお

よび筑波大学数理物質科学

研究科、情報システム工学

研究科メンバーによる研究

会 

2008 年 

6 月 24 日 

One-day workshop 「 計

算量子科学によるナノア

ーキテクチャ構築」 

東京大学工

学部６号館

40 人 本プロジェクトのメンバーお

よび外部メンバーによる研究

会 

 

 

§７ 結び 
目標等から見た達成度と成果の意義 

本研究課題の活動には、計算手法の開発とそれを用いた物質科学への貢献という二つの側面

がある。前者においては、(1) RSDFT の超並列コンピュータ上での高速化と 10,000 原子計算、(2) 

CPMD と Meta Dynamics を結合した新しいスキームの開発、(3) TDDFT に基づく FPSEID コード

の高速化、という当初の目標を設定した。(1)については、５年間でどの程度達成できるか心許なか

ったが、平成 19 年度末から平成 20 年度初頭にかけて Si 10,000 原子からなるナノドット計算が可

能となった。これはコンピュータ・サイエンス分野との共同によるところが大きい。サイズ N の３乗に

比例する演算コスト部分を 80％の実効性能で行えたことが大きい。(2)については、Meta Dynamics

における数多くのノウハウを蓄積できたことは大きい。超並列コンピュータ上での高速化までには

至らなかった。むしろ既存のスキームでは限界があることが認識され、実空間 CPMD へのスタート

がきれたことの方が重要かもしれない。TDDFT-FPSEID については、必ずしも先端的な高速化を

達成することはできなかった。今後の課題である。 

RSDFT コードは次世代スパコンプロジェクトの中核アプリケーションとして、現在、理研-筑波大

学-東京大学のコラボレーションが進んでいる。その核となっている高速化されたコードは、本

CREST プロジェクトで開発されたものであり、文部科学省の次世代スパコン事業をアプリケーション

の側から支えているとも言える。 

後者の物質科学計算については、次世代テクノロジーの発展の起爆剤となり得るシリコン系、ゲ

ルマ系、炭素系ナノ物質・ナノ構造に対する精力的な計算が実行できた。ナノ形状の量子論ともい

うべき分野が開拓できたと自負している。成果の質の高さは、主要国際雑誌への発表と、数多くの

招待講演で実証されていると考えている。またタンパク質でのプロトン輸送に関しても、世界で初め

ての CPMD+MeD 計算によって、輸送機構と自由エネルギー障壁が求められたことは評価したい。 

 

今後の研究の展開 

計算手法的には RSDFT を中核として、ダイナミクス、電子相関、電子・熱輸送の現象解明と予測

にアタックできる手法を開発し、ナノ・バイオ系でのミクロなからくりを明らかにしていきたい。こうした

信頼性の高い大規模計算手法は、先の見えにくい今後のテクノロジーの起爆剤の発見につながる

ものと期待している。 

この CREST プロジェクトでの経験をもとに、今般、文部科学省科学研究費補助金新学術領域研

究「コンピューティクスによる物質デザイン：複合相関と非平衡ダイナミクス（平成 22 年―26 年、領

域代表＝押山）」がスタートした。計算物質科学分野とコンピュータ・サイエンス分野、さらには実験
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家の参画も得た、新しい物質デザインのパラダイム構築を目指している。これも平成 17 年度－22

年度に戦略的創造研究推進事業からの支援で、今回の CREST プロジェクトを遂行できたことが大

きい。またマルチスケール・マルチフィジックスというキーワードによる領域の設定は先見の明があり、

領域代表への敬意を感じる。 

また、神戸に搬入稼働試験中の次世代スーパーコンピュータ「京」において、RSDFT は 2011 年

3 月にテスト計算を行い、221,184 コアを用いた 100,000 原子から成る Si ナノワイヤーの並列計算を

行い、実効効率 36.4 % を達成したことを付記する。 

 

プロジェクト運営について 

本プロジェクトの研究経費は、主に博士研究員の人件費と若干の計算機使用料、計算機導入

費用であった。述べ 10 名の博士研究員を本プロジェクト経費で雇用した。全員よく力を発揮し、プ

ロジェクトの成功に貢献したと考えている。10名の内、現在助教等の職を得ているのは6名である。

残りの4名は、来年3月には別の道を探す必要がある。計算科学の分野では、プログラム開発に多

大なエネルギーが必要である。若い優秀な研究者が、持続してこの分野に参画できるような、キャリ

ヤーパスの構築が極めて重要である。国をあげての人材養成・確保が喫緊の課題であると考えて

いる。 


