
第一回「計算科学による新たな知の発見・統合・創出」シンポジウム第一回「計算科学による新たな知の発見・統合・創出」シンポジウム
－－PACSPACS--CSCSプロジェクトとプロジェクトとFIRSTFIRSTプロジェクト－プロジェクト－

筑波大学計算科学研究センター　筑波大学計算科学研究センター　20052005年年22月月1616日日

ナノ物質の構造と機能のシミュレーション
-戦略的基盤ソフトウェアの開発–

大野隆央大野隆央

独立行政法人　物質・材料研究機構独立行政法人　物質・材料研究機構

計算材料科学研究センター計算材料科学研究センター
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戦略的基盤ソフトウェア開発プロジェクト戦略的基盤ソフトウェア開発プロジェクト

◆次世代量子化学計算
◆タンパク質ー化学物
　　質相互作用解析
◆ナノシミュレーション・
　　システム
◆次世代流体解析システム
◆次世代構造解析システム
◆ＨＰＣミドルウェア
◆統合プラットホーム

◆実施内容
我が国の基礎的レベルにあ
る科学技術計算基盤ソフト
ウェアに対し重点投資を行
い、新技術分野において国
際競争力を確保するために
不可欠な戦略的基盤ソフト
ウェアを開発。

試行錯誤から科学に基づく研究開発，設計へ

シミュレーション
に基づく効率的
医薬品の設計

経験と感に基づく
じゅうたん爆撃的
探索

例： 医薬品開発

戦略的ソフトウェア
　　　の開発
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戦略的基盤ソフトウェア開発プロジェクト戦略的基盤ソフトウェア開発プロジェクト
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ナノシミュレーションナノシミュレーション

ナノサイエンスナノサイエンス

ナノ機能ナノ機能ナノ構造ナノ構造

分析分析

創成創成

ナノテクノロジーナノテクノロジー

理論とシミュレーションが必要不可欠理論とシミュレーションが必要不可欠

文部科学省文部科学省ITITプログラム「戦略的基盤ソフトウェアの開発」　（プログラム「戦略的基盤ソフトウェアの開発」　（H14~H16H14~H16））

ナノ物質分野：　「ナノ物質分野：　「CHASECHASE--3PT3PT」」
量子化学分野：　「量子化学分野：　「ProteinProtein--DFDF」　「」　「ABINITABINIT--MPMP」」
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CMOSCMOSトランジスタの極微細化トランジスタの極微細化

SiSi--CMOSCMOS--LSILSIの断面構造の概念図の断面構造の概念図

多層配線構造多層配線構造

CMOSCMOS

ATPATP合成酵素合成酵素
（（1010nmnm））
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CMOSCMOS--LSILSIの課題：　ゲートリーク電流の増大の課題：　ゲートリーク電流の増大

90nm CMOS90nm CMOS

SiO2SiO2膜膜 1.21.2nmnm

極微細化極微細化

SiSi
ソースソース ドレインドレイン

ゲート電極ゲート電極

SiOSiO22 ((εε=3.9)=3.9)
トンネル電流トンネル電流

ゲートリーク電流の増大ゲートリーク電流の増大
　消費電流・発熱の増大　消費電流・発熱の増大

HighHigh--kkゲートゲートCMOSCMOS

SiSi

HighHigh--kk材料材料((εε>10)>10)
（（厚膜化が可能）厚膜化が可能）

トンネル電流トンネル電流

HighHigh--kkゲート膜ゲート膜

Al2O3Al2O3膜膜
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ナノデバイス戦略ナノデバイス戦略：　：　Paradigm shiftParadigm shift

BottomBottom--up paradigmup paradigm

ChemChem/Bio/Bio--inspired assemblyinspired assembly
PrePre--patterningpatterning

ナノサイズ構成要素ナノサイズ構成要素

自己組織化自己組織化

TopTop--downdown paradigmparadigm

Micro/Micro/nano nano fabricationfabrication
Micro/Micro/nano nano lithographylithography
Micro/Micro/nano nano contact printingcontact printing

微細加工微細加工
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ナノテクノロジーのためのシミュレーションナノテクノロジーのためのシミュレーション

ナノ構造の創成・制御、機能の解析・予測ナノ構造の創成・制御、機能の解析・予測
のための基盤シミュレーション技術のための基盤シミュレーション技術

ナノスケール構造の複合体ナノスケール構造の複合体
大規模系大規模系
マルチな空間・時間スケールマルチな空間・時間スケール
マルチフェノメナマルチフェノメナ

分析分析

創成創成

順問題順問題

逆問題逆問題

ナノ機能ナノ機能ナノ構造ナノ構造

量子論的大規模解析量子論的大規模解析

　　第一原理手法：　電子状態の高精度解析　（　　第一原理手法：　電子状態の高精度解析　（NN33に比例）に比例）

　　オーダー　　オーダーN N 第一原理手法：　計算量が原子数に比例　　第一原理手法：　計算量が原子数に比例　　

　　　　HybridHybrid法：　量子力学法：　量子力学－－古典力学古典力学－－連続体力学連続体力学

物性・機能解析物性・機能解析
　　量子伝導、誘電的・磁気的・光学的特性、機械的特性　　量子伝導、誘電的・磁気的・光学的特性、機械的特性

逆問題解析逆問題解析
　　特性・機能から原子構造を決定（最適化法）　　特性・機能から原子構造を決定（最適化法）
　　コンビナトリアル計算科学　　コンビナトリアル計算科学
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密度汎関数理論密度汎関数理論

1964: 1964: 密度汎関数理論（密度汎関数理論（DensityDensity--Functional TheoryFunctional Theory）） 基礎理論基礎理論
Walter Kohn: Walter Kohn: ノーベル化学賞ノーベル化学賞(1998)(1998)

1982: 1982: 第一原理擬ポテンシャル法第一原理擬ポテンシャル法 ((BHS) BHS) 高精度な計算高精度な計算

SiSi結晶の構造結晶の構造 (1982)(1982)
格子定数等を格子定数等を1%1%以下の精度で解析以下の精度で解析
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密度汎関数理論密度汎関数理論

1985: 1985: Car & Car & Parrinello Parrinello 法法 大規模計算へのマイルストーン大規模計算へのマイルストーン

Si(111)-(7x7)表面
第一原理計算による第一原理計算による
DASDAS構造の検証構造の検証 （（19921992））

DASDAS構造の安定性構造の安定性

DASモデル（Dimer-Adatom-Stacking fault）
（高柳1985）

実効実効700700SiSi原子原子

2.2nm
STMSTM像計算と実験との一致像計算と実験との一致

nmnmサイズの表面構造サイズの表面構造

2.2nm
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ナノシミュレーションシステム　ナノシミュレーションシステム　CHASECHASE--3PT3PT

PHASEPHASE
ABCAPABCAP

UVSORUVSOR
TransTrans

PhononPhonon

STMSTM

HybridHybrid
OrderNOrderN

物性予測物性予測

実験解析実験解析

XPSXPS

大規模系大規模系

基盤ソフト基盤ソフト

CIAOCIAO

CHASECHASE--3PT3PT 誘電体設計誘電体設計
システムシステム

ナノプロセス解析ナノプロセス解析
システムシステム

MEMSMEMS解析解析
システムシステム

伝導特性解析伝導特性解析
システムシステム
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基盤プログラム基盤プログラム: : PHASE, CIAO, ABCAPPHASE, CIAO, ABCAP

基盤プログラム基盤プログラム: : PHASE, CIAO, ABCAPPHASE, CIAO, ABCAP

擬ポテンシャルによる第一原理計算プログラム擬ポテンシャルによる第一原理計算プログラム （（PHASEPHASE））
•• 理論：理論：密度汎関数理論密度汎関数理論
•• 基底関数：基底関数：平面波平面波((PW)PW)
•• 交換相関汎関数：交換相関汎関数：LDA, GGALDA, GGA
•• 擬ポテンシャル：擬ポテンシャル：UltrasoftUltrasoft, , TroullierTroullier--MartinsMartins　（　（CIAOCIAO））

全電子による第一原理計算プログラム　（全電子による第一原理計算プログラム　（ABCAPABCAP））
•• 理論：理論：密度汎関数理論密度汎関数理論 + + GWGW近似近似
•• 基底関数：基底関数：FLAPWFLAPW
•• 交換相関汎関数：交換相関汎関数：LDA, GGA, LDA+ULDA, GGA, LDA+U

平成平成1515年年99月：　プログラム公開　（基盤プログラム）月：　プログラム公開　（基盤プログラム）
平成平成1616年年66月：　月：　PHASEPHASE機能拡張機能拡張
平成平成1717年年66月：　プログラム公開予定　（月：　プログラム公開予定　（UVSOR, HybridUVSOR, Hybrid））

http://www.http://www.fsisfsis..iisiis.u.u--tokyotokyo.ac..ac.jpjp/theme//theme/nanoscalnanoscal//
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擬ポテンシャル・データベース擬ポテンシャル・データベース

20052005年年22月月1515日現在　日現在　118118元素元素作成作成

CIAOとPHASEで検査済
CIAOで検査済
未作成
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基盤プログラム基盤プログラム: : PHASE, CIAO, ABCAPPHASE, CIAO, ABCAP

PHASE, ABCAP, CIAOPHASE, ABCAP, CIAO

半導体半導体SiSiの状態密度 強磁性相強磁性相LaMnOLaMnO33のバンド構造強磁性体強磁性体FeFeのスピン密度のスピン密度の状態密度 のバンド構造

ABCAPABCAP

酸化酸化SiSi(001)(001)表面の等電子密度面と表面の等電子密度面とSTMSTM像像 PHASEPHASE
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ナノプロセス解析システムナノプロセス解析システム

極微細加工極微細加工

エピタキシャル成長エピタキシャル成長：　：　CVDCVD成長成長
エッチングエッチング ：　：　SiSi表面、表面、 HfOHfO22表面表面
酸化膜形成酸化膜形成 ：　：　SiOSiO22//SiSi、、 HfOHfO22//SiSi
シリサイド形成シリサイド形成 ：　：　TiSiTiSi22//SiSi
窒化膜形成窒化膜形成 ：　：　SiONSiON//SiSi

GeGe//Si   Si   Hut clustersHut clusters

5050nmnm

GeH4 GSGeH4 GS--MBEMBE成長成長
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ナノプロセス解析：　ナノプロセス解析：　SiSi/SiO2 /SiO2 界面欠陥構造界面欠陥構造

PHASEPHASE

ナノ構造の形成過程・電子状態を第一原理手法に基づき解析ナノ構造の形成過程・電子状態を第一原理手法に基づき解析

約約400400原子原子SiSi/SiO2/SiO2界面欠陥構造の生成過程界面欠陥構造の生成過程

ソースソース ドレインドレイン

ゲートゲート

シリコン基板シリコン基板

20 nm

weak bondweak bond Pb0 + Pb0 + trimertrimer

界面ナノ構造の解析界面ナノ構造の解析
SiSi/SiO/SiO22 界面界面
SiSi/HfO/HfO2 2 界面界面
表面表面--分子界面分子界面
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ナノプロセス解析：　ナノプロセス解析：　SiSi表面の酸化過程表面の酸化過程

CAMUSCAMUS

SiSi(001)(001)表面の酸化過程表面の酸化過程

OO22

SiSiSiSi
[001][001]

backbondbackbond oxidationoxidation

FP/TB/MMFP/TB/MMハイブリッド計算ハイブリッド計算

FPFP領域領域

TBTB領域領域

MMMM領域領域 6060原子層原子層
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ナノプロセス解析：　ナノプロセス解析：　AFMAFM探針先端構造探針先端構造

CAMUSCAMUS--FSISFSIS

表面構造の観察表面構造の観察: : 原子間力顕微鏡（原子間力顕微鏡（AFM)AFM)
探針先端ハイブリッド計算探針先端ハイブリッド計算

チップチップ

カンチレバーカンチレバー SEMSEM像像 (～数µm)
FP(FP(第一原理第一原理))

TB(TB(強結合強結合))

MM(MM(古典古典))

(～10nm)

~5000~5000原子原子

先端先端SiSi原子原子
の突起？の突起？

0.0 0.0 psecpsec 0.1 0.1 psecpsec 0.2 0.2 psecpsec



平成17年2月28日 19

誘電体設計システム誘電体設計システム

SiO2SiO2に代わる高誘電率ゲート絶縁膜材料の探索に代わる高誘電率ゲート絶縁膜材料の探索

90nm CMOS90nm CMOS

0

5

10

15

20

25

30

SiO2Zr-SiO2

Al2O3 ZrO2

HfO2CeO2

電子誘電率電子誘電率
格子誘電率格子誘電率

比
誘
電
率
（
実
測
値
）

比
誘
電
率
（
実
測
値
）

ゲート絶縁膜材料ゲート絶縁膜材料

本システムの特長：本システムの特長：
MM--PHzPHz域での誘電応答解析域での誘電応答解析

1P１M １G 1T

格子誘電率格子誘電率

誘
電
率
実
部

誘
電
率
実
部

電子誘電率電子誘電率

周波数周波数((Hz)Hz)
SiO2SiO2膜膜 1.21.2nmnm

イオン振動に起因する格子誘電率が大きいイオン振動に起因する格子誘電率が大きい
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誘電応答：　誘電応答：　HfO2, Al2O3HfO2, Al2O3

UVSORUVSOR

高誘電体高誘電体HfOHfO22, , AlAl22OO33の誘電率の誘電率

HfOHfO22結晶結晶

Monoclinic Tetragonal
εεaveave LatticeLattice ElectronElectron TotalTotal

CubicCubic 25.4625.46 5.235.23 30.6930.69

TetragonalTetragonal 39.1739.17 5.045.04 44.2144.21

ExperExper. (. (monmon.).) ~5~5 16~2516~25

MonoclinicMonoclinic 11.1411.14 4.744.74 15.8815.88

αα--AlAl22OO33結晶結晶

εεaveave LatticeLattice ElectronElectron TotalTotal

presentpresent 6.866.86 2.872.87 9.739.73

ExperExper.. 3.063.06 9.689.68

3.173.17 9.259.25
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高誘電体設計：　高誘電体設計：　 CeCe酸化物エピタキシャル膜酸化物エピタキシャル膜

UVSORUVSOR

EpitaxialEpitaxial CeOCeO22(111)/(111)/SiSi(111)(111)

単結晶単結晶 CeOCeO22
(MBE: (MBE: CeCe,O,O33))

SiSiとの格子不整合との格子不整合
= = −−0.35%0.35%

格子定数格子定数aa増加増加によるによる格子誘電率格子誘電率変化変化

CeO 2の格子誘電率

14
15
16
17
18
19
20

-1 -0.5 0 0.5 1

Δa (%)

ε

Δa=0.6%

Δε=1.3

格子誘電率の増加

ε(a0) = 16.8

格子定数の変化

(1) CeO(1) CeO22膜の誘電率膜の誘電率 (= 52 ) >  (= 52 ) >  バルク値バルク値 ((26)26)
(2) (2) CeOCeO２２膜の格子定数膜の格子定数aaがが0.6%0.6%増大増大
(3) (3) 酸素欠損の存在（酸素欠損の存在（CeCe22OO33？）？）

=>=> ∆ε∆ε = 1.3= 1.3
=>=> 格子誘電率の微減格子誘電率の微減

CeOCeO22 蛍石型構造蛍石型構造 Hexagonal Hexagonal CeCe22OO33 Cubic Cubic CeCe22OO33

0

5

10

15

20

25

30

c-Ce2O3 h-Ce2O3 CeO2 CeO2(Exp.)

D
ie

le
ct

ric
 c

on
st

an
t

Electronic

Lattice
7.5 6

9.2

15.4 16.8 17

c-Ce2O3 h-Ce2O3 CeO2 CeO2

Experiment

24.3
23

[*] N. I. Santha et al., J. Am. Ceram. Soc., 87 (2004) 1233.

[*]

Theory
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伝導特性解析システム伝導特性解析システム

ナノ領域の伝導特性を第一原理法に基づき解析ナノ領域の伝導特性を第一原理法に基づき解析
toptop--downdown型から型からbottombottom--upup型までナノデバイス開発を加速型までナノデバイス開発を加速

SiSi

HighHigh--kk材料材料((εε>10)>10)
（（厚膜化が可能）厚膜化が可能）

HighHigh--kkゲートゲートCMOSCMOSトランジスタのリーク電流トランジスタのリーク電流

トンネル電流トンネル電流

次世代以降半導体ナノデバイス設計次世代以降半導体ナノデバイス設計 原子・分子デバイス設計原子・分子デバイス設計

CNTCNTデバイス（実験）デバイス（実験）
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伝導解析伝導解析

実験実験
　　単一分子の伝導特性？　　単一分子の伝導特性？
　　電極－分子接点構造？　　電極－分子接点構造？

計算計算
　　開放・非平衡系　　開放・非平衡系 （（vs. vs. 周期系）周期系）

　　解析手法の確立？
入射波入射波

反射波反射波

透過波透過波

分子分子

　　解析手法の確立？

LippmannLippmann--SchwingerSchwinger方程式方程式
　　　　N. Lang, Phys. Rev. B 52, 5335 (1995)N. Lang, Phys. Rev. B 52, 5335 (1995)
　　　　広瀬・塚田広瀬・塚田, , Phys. Rev. Phys. Rev. LettLett. 72 150 (1994). 72 150 (1994)、、小林・塚田小林・塚田

非平衡非平衡GreenGreen関数理論（関数理論（NEGFNEGF））
　　　　J. Taylor, Phys. Rev. B 63, 245407 (2001)J. Taylor, Phys. Rev. B 63, 245407 (2001)
　　　　M. M. BrandbygeBrandbyge, Phys. Rev. B 65, 165401 (2002), Phys. Rev. B 65, 165401 (2002)

　　　　H. J. H. J. ChoiChoi and J. and J. IhmIhm, Phys. Rev. B 59, 2267 (1999), Phys. Rev. B 59, 2267 (1999)
　　　　藤本・広瀬藤本・広瀬, , Phys. Rev. B67, 195315 (2003)Phys. Rev. B67, 195315 (2003)
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量子伝導：　量子伝導：　CNTCNT伝導伝導

TRANSTRANS

6

4

2

0
210-1

6

4

2

0
210-1

2

1

0
0.80.60.40.20.0

4

2

0
0.80.60.40.20.0

CNTCNT

PeapodPeapod：：C60@CNTC60@CNT

2

1

0
0.80.60.40.20.0C120C120形成形成
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分子伝導：　吸着角度依存性分子伝導：　吸着角度依存性

有機分子を通しての伝導特性有機分子を通しての伝導特性
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DNADNA：　：　Poly(Poly(dGdG))--poly(poly(dCdC))

Poly(Poly(dGdG))--poly(poly(dCdC)

GC

X PO4
-

PO4
-

X PO4
-

X PO4
-

PO4
- X

PO4
- Mg++

PO4
- X

PO4
- X

水和水和 無水化無水化

乾燥乾燥

Blue=LUMOBlue=LUMO,, Red=HOMORed=HOMO

絶縁体　（計算絶縁体　（計算gap=1.4~2 gap=1.4~2 eVeV））
)

MgMg++++ cationcation

G: guanineG: guanine
C: cytosineC: cytosine

無水化の効果無水化の効果HOMO/LUMOHOMO/LUMOははguanineguanine状態状態

乾燥乾燥

Kino, et al.: JPSJ 2004Kino, et al.: JPSJ 2004
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DNADNA：　：　ドーピングドーピング

水和水和 無水化無水化

無水化の効果無水化の効果

FerromagneticFerromagnetic状態状態
αα ββHFHF計算計算

s(Mg)s(Mg)--p(O) antip(O) anti--bondbond
LUMOLUMO

HOMOHOMO SOMOSOMO

LUMOLUMO

holehole--
dopingdoping
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CNTCNTを利用したを利用したNEMSNEMS

CNTCNT
交差した交差したCNTCNTの接触の接触機械的に強靱機械的に強靱

ナノ構造接触ナノ構造接触
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分子ギアー：　提案分子ギアー：　提案

回転角度相関回転角度相関

分子分子 screw gearscrew gear 分子分子 bearingbearing

K,Miura, et al, PRL 90, 055509 (2003)K,Miura, et al, PRL 90, 055509 (2003)

Takagi, Takagi, UdaUda, and , and OhnoOhno: JCP (in press): JCP (in press)
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ナノシミュレーションシステム　ナノシミュレーションシステム　CHASECHASE--3PT3PT

表面表面--分子系分子系

PHASEPHASE
ABCAPABCAP

EpsilonEpsilon
TransTrans

PhononPhonon

STMSTM

HybridHybrid
OrderNOrderN

物性予測物性予測

実験解析実験解析

XPSXPS

大規模系大規模系

基盤ソフト基盤ソフト

CIAOCIAO

CHASECHASE--3PT3PT
ナノ成長ナノ成長

Pt

界面界面
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普及のための施策普及のための施策

ソースコードのソースコードの
公開（Ｗｅｂ上）公開（Ｗｅｂ上）

産学連携産学連携

産業応用推進協議会産業応用推進協議会

商用ライセンスの配布商用ライセンスの配布

実証計算実証計算

実証・広報実証・広報公開公開 普及普及

セミナーの実施セミナーの実施

試計算の支援試計算の支援

ワークショップワークショップ
シンポジウムシンポジウム

開発ソフト開発ソフト

商用バージョンの普及商用バージョンの普及
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