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　ナノテクノロジーの発展に伴い、シミュレーションの役割は、フラーレンやカーボンナノ
チューブなどのナノ炭素物質の機能や物性を解明することだけでなく、形のそろったナノ炭素
物質の製造や軽くて硬い新素材の創製などのために、その生成の過程を解明することも望まれ
るようになってきた。また、大規模計算機の発展により、膨大な計算を必要とする生成過程の
解明のための大規模シミュレーションが可能になってきた。そこで、カーボンの網目構造が組
み変わる変換（GSW変換）に着目し、その変換が連続して生じたときに変形できる全ての構造
をシミュレーションし、その中から目的とする構造へ変形するまでの経路を探索する手法を開
発した。さらに、その手法を大規模並列化、高速最適化することで、高速で広範な生成過程の
探索を実現した。地球シミュレータを用いてこの大規模探索シミュレーションを行うことで、
新奇材料として有望なマッカイ構造へ至る生成経路を世界に先駆けて解明できた。そこで本稿
では、研究開発した大規模探索シミュレーション手法とマッカイ構造へ至る生成経路探索の結
果を紹介する。

１．はじめに

　フラーレンやカーボンナノチューブなどに
代表される新奇な機能をもつナノ炭素物質
は、新素材、電子デバイス、医療など広範な
分野への応用が期待されている。現在、それ
らのナノ炭素物質の機能・物性を予測するた
めには大規模シミュレーションが必須となっ
ている。今後、さらなるナノテクノロジーの
発展にはトップダウン的な物質の生成からボ
トムアップへの技術のシフトが重要となる。
これに伴い、高品質な物質（太さやカイラリ
ティーのそろったカーボンナノチューブな
ど）の生成や目的に合う新奇な物質（ナノマ
シンやそれを構成する材料、軽量高硬度な部
材など）の創製が重要な鍵となる。そのため
には大規模シミュレーションによるナノ炭素

物質の生成過程の解明が必要となる。そこで
本稿では、大規模シミュレーションによる生
成過程の解明に着目した研究を紹介する。
　ナノ炭素物質を対象としたシミュレーショ
ンには分子動力学が広く用いられている。し
かしながら、生成過程においては、中間生成
物がエネルギー準位の高い不安定な構造とな
るため、基底状態を扱う分子動力学だけで生
成過程を解析することは難しい。
　ナノ炭素物質の生成過程では、原子間の結合
が組み変わり、変形する現象、Generalized 

Stone-Wales（GSW）変換［１］、が連続的に
生じ、エネルギーが高い原子構造を経由して
安定な原子構造へ到達すると考えられてい
る。本研究では、原子間の結合のみに着目し
て、GSW変換を繰り返して新物質の創製に
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繋がる生成経路を探索する［２］。この方法は
GSW変換を通じて起こりうる全ての原子構
造の生成をシミュレーションし、可能な経路
をもれなく考慮するため、大規模で高速な計
算を必要とする。そこで、地球シミュレータ
でこの探索シミュレーション手法を大規模高
速最適化し、次世代スーパーコンピュータへ
の拡張も可能な大規模探索シミュレーション
手法を開発した［３］。
　これまでに、この探索シミュレーションを
用いて、Ｃ６０の２量体からカーボンナノ
チューブへの変形や、カイラリティーの異な
るカーボンナノチューブへの変換などさまざ
まな変形経路の探索を行ってきた［２］。さら
に、まだ実現されていないが新物質として期
待されているマッカイ構造［４］を対象として
探索を行い、世界に先駆けて得られた初期材
料の候補となる物質とマッカイ構造に至る生
成過程を解明した。以下、研究開発した大規
模探索シミュレーション手法とそれにより得
られた生成過程について紹介する。

２．GSW変換による生成経路探索

　本研究では、ナノ炭素物質の生成過程で生
じるGSW変換に着目し、それが連続的に生
じてナノ炭素物質が生成されるという特性に
基づき、生成経路を探索する手法を用いる。
そこでまずGSW変換について述べ、次に生
成経路の探索法について示す。
２．１　GSW変換

　Stone-Wales（SW）変換［５］とは、図１に
示すようなナノ炭素物質中の原子間結合が回
転し、結合がつなぎ替わる変換である。SW

変換はm '＝m＝６、n '＝n＝５に限るが、そ
の制限をはずして一般化したものがGSW変
換［１］である。
　この変換が生じることは第一原理計算によ
るシミュレーションにより検証されている
［６］［７］［８］。また、実験においても走査トン
ネル顕微鏡により直接観察され、その探針か

らのキャリア注入によりStone-Wales欠陥が
可逆的に生成・消滅することが確認されてい
る［９］。
２．２　生成経路探索

　図２にはフローチャートとそれぞれの処理
にかかる時間を模式的に示す。また、この探
索を行ったときの概念を図３に示す。この図
をもとに、連続的なGSW変換によりどのよ
うに生成経路の探索を行なうかを述べる。
１．対象構造の設定：GSW変換の対象と
する構造を設定する。

２．GSW変換：１回だけGSW変換して変
形させることを全ての原子間結合につ
いて行い、多数の構造を得る。（図３
の多数の矢印）

３．形状判定：５員環と６員環以外の数と
５員環同士の隣接数があらかじめ設定
しておいた数と比較し、超えていれば
除外する�。（図３の×印）

４．エネルギー計算：ヒュッケル法により
軌道エネルギーを求め、エネルギーが
高く実現性の低いものを除外する�。
（図３の×印）

図１　GSW変換

�　この処理は、実現が困難であろうと予測さ
れる構造を取り除くことで探索範囲を狭め
る働きがある。

�　ヒュッケル近似によるエネルギー計算を行
う場合、永年行列を作りその固有値を利用
するが、これはネットワークとしてみたと
きにもグラフの同値判定として有効な方法
である。
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５．同型判別：そのエネルギーを基に、こ
れまで得られた構造と比較して同型と
判別されれば除外し（図３の×印）、新
しい構造であればその後の探索対象と
する。

　この探索の特徴として、同型が現れにくい
周期的な構造や構成する原子の個数（原子数）
が多い構造などの場合は、１回のGSW変換
で生じる原子構造が多くなる（図３では横方
向が広がる）。さらに、目的とする構造�に至
るまでに多くの変換が必要となる（図３では
縦方向が広がる）。したがって、周期的な構
造や原子数の多い構造を扱う場合、探索の回
数が膨大化し、探索が困難になり易い。そこ
で、高速計算処理と多くの原子数を扱うこと
が可能な大規模探索シミュレーション手法が
必須となる。次節にて、開発した大規模探索
シミュレーション手法について述べる。

３．大規模並列シミュレーション

　前節にて示した探索シミュレーションは大
量の計算を必要とするため、大規模高速並列
計算機を利用した大規模探索シミュレーショ
ン手法を開発した。まず、探索シミュレー
ションの大規模並列化の方法について示す。
次に、開発した大規模探索シミュレーション
手法の性能特性を示す。

３．１　大規模並列化

　並列化は時間がかかる処理を数多くのプロ
セッサそれぞれに任せられれば都合がよい。
この探索シミュレーションでの処理にかかる
時間は図３の下段に示すようにエネルギー計
算に多くの時間がかかる�。探索シミュレー
ションで行われる５つの処理のうちエネル
ギー計算、GSW変換と形状判定の３つは各
プロセッサで独立に行うことができる。一
方、残りの構造設定と同型判別は情報を管理
する処理であるため、一つのプロセッサが行
うことが望ましい。そこで、使用できるプロ
セッサのうち１つだけをマスタとして、その
他全てをスレーブとしたマスタ・スレーブ型
で並列化を行った。このときのフローチャー
トを図２に従って表すと図４となる。
 

　また、探索を高速で行うためには、並列化
効率を高く保ちながら大規模並列処理を図る
必要がある。しかし、スレーブが対象構造を
処理してマスタに再度アクセスしたときにマ
スタが他の全てのスレーブからの処理を終え
ていなければ、このスレーブはアクセス待ち

図２　探索のフローチャート

図３　探索方法の概念

�　ある特定の構造（例えば６員環のみで構成
など）や最も安定な構造などの構造

�　例えば４８０原子からなる構造を対象として
それぞれの処理を１回だけ実行するのにか
かる平均的な時間として、エネルギー計算
は他の全ての手順を合計した時間に比べて
約１００倍以上かかる。
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の状態となる場合が生じることが起きるため
並列の効率は下がる。このアクセス待ちを生
じさせない条件は以下として表せる。

それぞれの変数は以下とする。
�　Tm：マスタが一つのスレーブから送

られたデータを処理するのにかかる平
均的な時間

�　Ts：スレーブが一つの対象構造の処
理にかかる平均的な時間

�　n：スレーブ数
　この条件を満たしながら、nを大きくでき
れば大規模並列化できる。そこで、以下では
TmとTsについて述べ、原子数が多くなるほ
ど大規模並列が実現できることを示す。これ
により次世代スーパーコンピュータへの応用
の可能性を紹介する。
マスタの処理時間　Tm

　この時間の大部分は同型判別にかかる。そ
こで我々は二分木判別法を拡張し、ベクトル
型計算機で高速に判別する手法を開発した。
図５は例として整数部３桁、小数部３桁で構
成される値の分類を示している。
　

　まず、ハッシュソートを行い二分木の木を
選ぶように変更した（図５の青色の部分）。こ
れにより判別が高速化できることが期待され
る。ハッシュ値にはランダム性の高い値を用
いると、それに続く二分木に均等に値を割り
振れるため、この図のように小数部を使用す
ることは有効な手段といえる。
　次に、ベクトル型計算機はベクトル長の数
だけ一度に比較し、同値判定できる。そこ
で、ベクトル長分だけ一度に比較する二分木
を開発した（図５の黄色の部分）。地球シミュ
レータでは最大ベクトル長に対応して２５６個
の値を一度に判別できることとなる。これら
を組み合わせることで、Tmを短縮でき、ベ
クトル化率も向上するはずである。なお、マ
スタの処理時間Tmは判別基準の数だけ増加
するので、原子数の１次のオーダで増える。
スレーブの処理時間　Ts

　この時間は主にエネルギー計算が占める。
地球シミュレータではハウスホルダー法と無
平方根QR法を用いた固有値ライブラリを使
用して計算した。このため、Tsは原子数の２
次のオーダで増える。

　以上より、原子数を多くしたときに増加す
る処理時間はTsの方がTmよりもより長い。
よって、原子数が多い対象を扱う場合には、

図４　探索のフローチャート

図５　ハッシュソート付ベクトル型
二分木探索

n×Tm＜Ts
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スレーブ数nを増加させることができる。そ
のため、より多くのスレーブ数の使用が期待
できる次世代スーパーコンピュータを使え
ば、原子数が多い問題を扱うことができるよ
うになる。なお、地球シミュレータを利用し
たシミュレーションでは、４０９６CPUs（＝５１２
ノード）、８．９６Tflops、ピーク性能２７．４％を得
ている。

３．２　性能評価

　まず、同型判別を高速化する手法として提
案するハッシュソート付ベクトル型二分木の
性能測定を行う。次に、この判別法を含めた
全体性能について実行時間の観点から性能測
定を行う。なお、本節で用いる初期構造は図 

６に示すようなＣ６０を３方向に重合させた周
期的な構造を仮定して行った。

ハッシュソート付ベクトル型二分木法の高速

性の評価

　測定は地球シミュレータ８CPUs（＝１ノー
ド）用いて行った。ハッシュ値の長さを１と
１００にした場合と、二分木のベクトルの長さ
を１と２５６とした場合の４つの組み合わせで
行った。なお、ハッシュ値の長さと二分木の
ベクトルの長さを共に１とした場合は通常の
二分木探索となる。探索の終了は生成される
構造の数が７０万に達したときとした。

　図７に実行時間を示す。ハッシュソート付
にした場合と、ベクトル型二分木にした場合
のどちらにおいても効果があり、実行時間を
短くできた。しかしながら、どちらか一方の
場合はスレーブがマスタにアクセスしたとき
にアクセス待ちが生じ、並列の効果が小さく
なっていることが確認されている。また、ベ
クトル型二分木を用いた場合だけベクトル化
率が向上する。
　以上よりハッシュソート付ベクトル型二分
木を用いると同型判別の処理を高速化させる
ことができるだけでなく、ベクトル化率の向
上も実現できた。

実行時間を基にした全体性能の評価

　開発した探索シミュレーションの性能を実
行時間にて評価する。この時間は生成される
構造が２５０万に達するまでの時間とした。性
能の測定は構成する原子数を変化させた４種
類の対象構造を用いてそれぞれ使用するス
レーブ数と対象構造を変えて行った。対象構
造の原子数を変えるために前項の同型判別の
性能測定で用いた３方向に重合させたＣ６０を
応用し、Ｃ６０を２つつないだ形として１２０原子
を初期構造とした。同様に、４つと８つつな
いだ２４０原子、４８０原子の構造を初期構造とし
た。ハッシュ値の長さは１００００とし、二分木
のベクトル長は２５６とした。

図６　Ｃ６０を３方向に重合させた初期構造
（８個のプリミティブセルを表示）

図７　実行時間
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　性能測定の結果を図８に示す。図中の実線
は1/nの直線で、切片はそれぞれの対象構造
の原子数において最も少ないスレーブ数で実
行したときの時間を通るように決めた。

　まず、原子数ごとのスレーブ数の変化に着
目する。スレーブ数の増加に比して実行時間
が実線に沿って理想的に減少していることが
分かる。このことから、高い並列性を持つ探
索シミュレーションであることが確認でき
た。また、対象とする構造の原子数に対して
スレーブ数を多くする（例えば、原子数６０で
スレーブ数約１６０や原子数１２０でスレーブ数約
８００などにする）と実行時間が減少しなくな
る。このときはスレーブにアクセス待ちが生
じていることが確認されており、３．１節の予
測どおりアクセス待ちが生じると並列の効果
が下がることも確認できた。
　次に、対象とする原子数の変化に着目す
る。同じ実行時間でもスレーブ数を多くする
と、より多くの原子数からなる構造の探索が
行えることがわかる。
　これらの結果から、次世代スーパーコン

ピュータを用いることで、より原子数が多く
複雑な構造を対象として探索できることが期
待できる。

４．マッカイ構造を対象とした探索シミュ

レーション

　この探索シミュレーションを用いた具体的
な成果を紹介する。目的構造をマッカイ構造
として探索を行った。まず、マッカイ構造の
特徴、それを構成する原子数を紹介し、初期
構造の推定を行う。次に、推定した初期構造
を用いて探索シミュレーションを行った結果
を示す。

４．１　マッカイ構造の特徴

　マッカイ構造とは１９９１年にMackayら［４］
が予言したＰ型のschwarz平面（図９左上）
上に炭素原子を並べて６員環と８員環だけで
構成できる構造であり、図９の右下の構造が
予言された。このマッカイ構造は、ピーナッ
ツ型フラーレン［１０］として注目されている構
造と同様に、炭素からなる構造としては極め
てまれな負極率を持つ構造であるため化学的
な研究対象として注目されている。また、こ
れはsp２結合のみで構成されていることか
ら、超軽量で高硬度な材料となることが予測
され［１１］［１２］［１３］［１４］、新奇材料としても期
待されている。Parkら［１２］は硬さがダイヤ
モンドの２５％、重さが２０％、バンドキャップ
が０．５eVと半導体的な性質があることを示し
ており、硬く、軽く、電気を流すことができ
ることから電子デバイスとしての応用が期待
できることを示している。しかしながら、そ
の生成過程だけでなく初期構造すらまだはっ
きりとは分かっていない。

図８　スレーブ数と対象とする構造の原子
数を変化させたときの実行時間
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　次に、目標構造であるマッカイ構造の構成
について述べる。Ｐ型のschwarz平面は接頭
八面体に離散化でき（図９右上）、マッカイ構
造の構成は接頭八面体の中の六角形の平面を
６員環と８員環で埋める問題に帰着できる。
この埋め方として図９中段が考えられ、ある
決まった原子数でのみ構成できることが分か
る。
　最後に、初期構造について考える。マッカ
イ構造の初期構造ははっきりとは分かってい
なかったが、その対極の構造を持つ球形のフ
ラーレンが初期構造として有望とされてき
た。例えば図６は図９に示すマッカイ構造に
近い構造をしている。しかしながら図６は６０
個の原子で構成されており、マッカイ構造と

はならない。逆に、４８、１４４や１９２などのマッ
カイ構造を構成するような原子数で構成され
る安定な球形フラーレンは現在まだ知られて
いない。そこで、我々はオイラーの多面体の
定理より初期構造を検討した結果、（４，４）
カーボンナノチューブ中の結合を開放し、他
のカーボンナノチューブと接合させた構造が
有力となることを推定した。例えば、４８、１４４
と１９２原子からなる構造の初期構造は図１０左
上、図１１上段と図１２上段となる。なお、これ
らの違いはカーボンナノチューブ同士をつな
ぐ架橋の間の距離である。以下ではこの初期
構造を用いてマッカイ構造への生成経路の探
索を行う。

図９　マッカイ構造（８個のプリミティブセルを表示）
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４．２　探索シミュレーションによる生成経

路の発見

　前節で示した４８、１４４と１９２原子からなる構
造を対象にして、探索シミュレーションを
行った。この探索により、それぞれ４．５×１０２、
２．７×１０６と１．７×１０７通りの生成経路が得られ、

その中からマッカイ構造へ至る経路が突き止
められた。それらの結果を図１０、図１１と図１２
にそれぞれ示す。これより、（４，４）カーボ
ンナノチューブがマッカイ構造への初期物質
として有力な候補になりうることが明らかと
なった。

図１１　カーボンナノチューブから１４４原子から
なるマッカイ構造へのGSW変換
（８個のプリミティブセルを表示）

図１０　カーボンナノチューブから４８原子から
なるマッカイ構造へのGSW変換
（８個のプリミティブセルを表示）

図１２　カーボンナノチューブから１９２原子から
なるマッカイ構造へのGSW変換
（８個のプリミティブセルを表示）
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　最後に、これらの得られた生成経路の実現性
について検討する。第一原理計算（CRTMD 

コードを使用）によって、それぞれの原子数
からなる構造について各生成経路で生じる構
造のポテンシャルエネルギーを求めた。その
結果を図１３に示す。GSW変換によりマッカ
イ構造にいたる過程で生じる構造のエネル
ギーの上昇は小さく、実現の可能性があるこ
とが分かった。さらに、初期構造よりもマッ
カイ構造の方がエネルギー的に安定となるこ
とが分かった。このことからカーボンナノ
チューブが初期構造の候補となりうることが
第一原理計算からも明らかとなった。
　以上の結果から、これまで未知であった
マッカイ構造の初期構造と、その生成経路を
明らかにした。

５．おわりに

　大規模並列計算機で高い並列性を保ちなが
らGSW変換を繰り返して目的構造への生成
経路を調べる大規模探索シミュレーション手
法を開発した。この大規模探索シミュレー
ション手法はマスタ・スレーブ型で実現して
いる。マスタはシステム全体の統一的な情報
を処理する同型判別などを主に行い、スレー
ブは多くの時間がかかりかつ並列化の効果が
高いエネルギー計算を行なう。それぞれの利
点を活かした並列化が達成できた。
　この探索シミュレーションを新奇ナノ炭素

物質として期待されるマッカイ構造を目的構
造として行った。その結果、生成のための初
期構造はこれまで未知であったが、（４，４）
カーボンナノチューブが候補となることが分
かり、それを初期構造とした生成経路を明ら
かにした。これによって実験家への示唆を与
えることができた。また、本手法は、原子数
が多い場合に並列性能のボトルネックとなる
マスタの処理の負荷が相対的に低下するた
め、大規模問題に適していることを示した。
　これらより、高性能の次世代スーパーコン
ピュータを用いれば、例えば原子数の多いナ
ノホーン、ナノチューブやナノヤーン（撚糸）
などの複合構造を対象とした創製経路の探索
ができると期待される。さらに、次世代スー
パーコンピュータを使うと膨大な探索がより
短時間でできるため、目的構造として安定な
物質を指定すればこれまで知られていなかっ
た新しい構造のナノ炭素物質の発見も期待で
きる。これによって得られた知見を実験家に
提示することでナノテクノロジーのさらなる
進歩が見込まれる。
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