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第一原理分子動力学シミュレーションデータの

可視化

1 はじめに

大阪国際女子大学 広瀬喜久治

京都工芸繊維大学 機械システム工学科 後藤英和

大阪大学大型計算機センター研究開発部 出口弘

大阪大学工学部 精密工学科 森勇蔵

固体電子理論、電子状態計算のアルゴリズム、そして高速計算機、この三者の発達のお

かげで、第一原理的分子動力学シミュレーションと呼ばれる手法が発展し、材料やプロセ

スの設計• 開発の場における研究方法としての活用が始まっている [1][2] [3] [4] [5]。第一原理

的と呼ばれるのは、計算に必要な近似パラメーターを極力少なくしているからであり、従っ

て得られる結果の定最的信頼性が高く、材料表面での分子の吸着•分解、化学反応、結晶成

長、薄膜形成、表面改質、除去加工現象など、工学的に重要な種々の材料表面現象を、原

子のレベルで定量的に把握し、予測することが可能である。将来、第一原理分子動力学シ

ミュレーションを自在に行えるようになれば、半導体材料を始めとする種々の機能材料の

設計や、それらを作製するためのプロセスの設計• 制御が可能になるものと考えられ、多

方面から注目されている研究手段である。

第一原理分子動力学シミュレーションでは、最子力学に従って材料内部の電子状態を求

め、材料を構成する個々の原子の運動を追跡する。そのようなシミュレーションにより、材

料構成原子の安定配置構造、電気的、光学的、機械的性質、更には材料表面での化学反応

の進行方向や、各原子間の結合の強さなど、材料を扱っているすべての研究にとって重要

な、あらゆる基礎的情報が得られる。シミュレーションで得られる材料物性に関する情報

は莫大であるが、それらは結局、材料構成原子の配置と電子状態に依っている。そして、材

料内部の電子状態は、電子の空間的な分布状態を表す電荷密度分布と、エネルギー的な状

態を表すバンド構造によっておおよそは把握できてしまう。

以上のように、材料の構成原子の配置と電子状態は、材料のあらゆる性質の根本であり、

重要な情報である。そこで今回、大阪大学大型計算機センターに導入されたグラフィック

ワークステーションである IRIS-4Dを用いて[6][7][8][9][10]、原子配置と電荷密度分布

を可視化することを試みた。もちろん、これらの情報が可視化されたからといって、それ
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だけから材料物性に関するすべての情報が引き出せるわけではなく、むしろ、定量的なこ

とは何もわからないと言った方が正しい。原子間結合の形成や切断、化学反応に伴う原子

の移動状況などの定性的な情報が得られるだけであり、物性に関する定量的な情報は、電

子状態に関する数値データを更に処理しなければ得られないことは言うまでもない。

しかし、このような可視化情報は決して無駄なものではなく、シミュレーションのオペ

レーターにとって入力情報が正しいかどうかの判断材料になるし、また可視化された出力

情報を見て、目的としているシミュレーションが目的とする環境で実行されているか、あ

るいは現在どのような状況にあるかなどを判断することも可能で、シミュレーションを的

確に実行し、結果を包括的に捕らえ、理解するうえでの有用な情報を提供するものである。

2 シミュレーションの要約

材料内部の電子状態を決定する波動関数飢(r)は，次式の Kohn-Sham方程式と呼ば

れる固有値方程式によって与えられる [ll](H artree単位系）。

［一う△＋に(r)+ j p(rり収+μxc(p(r))]也(r)=€; 叱(r)
Ir -r'I 

(1) 

ここに、 p(r) は、位置 r における電荷密度、µ工c(p(r)) は交換• 相関ポテンシャル [12]、

飢(r) は一電子波動関数、€; はエネルギー固有値である。

また、 M。n(r)は原子核と内殻電子の与えるポテンシャルであり、ノルム保存型擬ポテン
シャル [13]と呼ばれるものが用いられる。

この固有値問題の解法については、本誌の記事「第一原理分子動力学シミュレーション

コードのチューニング」で概略が述べられておりここでは省略する。詳しくは、同記事の

参考文献を参照されたい。

さて、固有値問題を解いて波動関数屯;(r)が求められれば、系全体のエネルギーと各原

子に働く力 (Hellmann-Feynman力）を計算することができ [14]、それに従って各原子

を移動させれば、分子動力学シミュレーションを実行することができる。

また、電荷密度 p(r)は、電子占有軌道に対応する波動関数の絶対値の自乗和、すなわち

occ 

p(r) =~ 町(r凡(r) (2) 
1 

で求められ、これが今回可視化したい情報である。

なお、今回の計算方法では、計算の対象とする系は、スーパーセルと呼ばれる単位胞が、

3次元空間で周期的に繰り返されているような系である。従って、原子座標ファイルは 1

個のスーパーセル内の原子に対してのみ用意すればよい。また、材料表面に対するシミュ

レーションを行う場合は、スーパーセル内に原子が存在しない真空層を設定し、薄膜が一

定の間隔を隔てて繰り返し並んでいるような系をモデルとする必要がある。以下で述べる

計算データの可視化は、 1個のスーパーセル内の原子座標と電荷密度を対象として行って

いることに注意されたい。

大阪大学大型計算機センターニュース 48- Vol. 23池 4 1994 -2 



3 データの可視化

材料の原子配置と電荷密度分布を Explorerで可視化するためには、それぞれのデータ

ファイルを読み込むための入カモジュールを DataScribeで作成する必要がある。

3.1 DataScribeによる入カモジュールの作製

3.1.1 原子座標データ

原子座標データは、以下のように x-y-z座標系を用いて、 Hartree単位系で記述され

ている。

56 

2.4043128E-03 -2.3105347E-03 

5 .1196554E+OO -1.1094252E-02 

7.4024780E-03 5.1288069E+OO 

（途中省略）

1.7945814E+01 1.7952393E+01 

1.5717002E+OO -1.5642577E+OO 

（以下省略）

1.0153001E+01 

5.0798942E+OO 

5.0737626E+OO 

7.6527867E+OO 

1.2286534E+01 

14 1 

14 1 

14 1 

14 1 

1 2 

この例は、水素終端化されたシリコン単結晶 (001)表面の計算に用いた原子座標データ

であり、 1スーパーセル内に 40個のシリコン原子と 16個の水素原子を含んでいる。 1行目

の数字は原子の総数であり、 2行目から座標データが始まっている。 2行目の最初の 3列の

数字は、原子の x,y,z座標であり、 4列目の数字は原子番号である。最後の 5列目の数字

は、電子状態を計算するときに用いた原子種別のグループ番号であり、可視化の作業では

用いない。

このデータの入カモジュールの作成は、まず DataScribeを起動し Templateメニュー

で、 DirectionをInput、TypeをAsciiとして入カテンプレートを作成する（名前を Input

としている）。さらに、 Templateメニューで Directionを Output、Typeを Explorerと

して出カテンプレートを作成する（名前を Outputとしている）。

まず、原子の総数を読み込むために、パレットから入カテンプレートに Integerをドラッ

グし、名前を numberとする。次に、原子の座標を読み込むために、パレットから入カテ

ンプレートに Vectorをドラッグし、名前を Array2とする。

その VectorArray2 の右丸をクリックして開き、インデックスを 1—number とし、パ
レットから Vectorをドラッグして要素の型を Vectorとする（図 l参照）。

さらにその Vectorの右丸をクリックして開き、インデックスを 1-5とし、パレットから

Doubleをドラッグし、要素の型を Doubleとする。また、右下の緑色ボタン (Component

Menu Button)を右ドラッグして <New>を選択し、 DataScribeArray Component Dialog 

を出す。インデックス iの From、To、Strideをそれぞれ 1、3、1にし、 Nameをcodに
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図 1:原子座標データの入カモジュール

して OKをクリックする（図 2参照）。同様に、 iの From、To、Strideをそれぞれ 4、4、

1、Nameをelement、iのFrom、To、Strideをそれぞれ 5、5、1、Nameをgroupとして

各要素に対して名前を付ける。作業が終われば Vectorを閉じる。

次に、 Vector Array2の ComponentMenu Buttonを右ドラッグして <New>を選択

し、 DataScribeArray Component Dialogを出す。 Selectionelementのボタンをドラッグ

して、 codを選択し、 NameをCODとして OKをクリックする（図 3参照）。同様に、要

素 elementを選択して ELEMENTと名付け、さらに要素 groupを選択して GROUPと

名付ける。

今度は、 1次元非定型格子データを出力するために、出カテンプレート outputにパレッ

トから lDCurvをドラッグし、名前を Lat2とする。その lDCurv Lat2の右丸をクリック

して開き、要素の次元を 1、座標の次元を 3とするために nDataVar2を1、nCoordVar2を

3とする（図 l参照）。接続は、原子の座標データを outputに出力するために、入カテンプ

レートの numberを出カテンプレートの dims2に接続し、入カテンプレートの ELEMENT

を出カテンプレートの data2に、さらに CODを coord2にそれぞれ接続する。これらの

接続操作はマウスの右ボタンを使用する。

接続が終了すれば Fileメニューから SaveAsを選び、ファイルプラウザーを呼び出し、

このモジュールを read..xyzlとして保存する。
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図2:ベクトルの要素への名前付け

団1恥：四 La立

Arr叩 口Long nDlm2 

C:J long nDataV泣 I 

口Long nCooパNar2 3 
num切r

To Stride 

叩ゆer ぇ

図3:要素ベクトルヘの名前付け
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3.1.2 電荷密度データ

電荷密度のデータは、以下のようになっている。

30 30 19 

0.000000E+OO O.OOOOOOE+OO O.OOOOOOE+OO 1.462319E-02 

6.838291E-01 O.OOOOOOE+OO 0.000000E+OO 2.802229E-02 

1.367658E+OO O.OOOOOOE+OO 0.000000E+OO 4.404288E-02 

（以下省略）

1行目の 3個の数字は、スーパーセル内部空間の x,y,z各方向に対する分割数である。 2

行目の最初の 3列目までの数字は、分割点の座標 (Hartree単位系）、 4列目の数字はその

点での電荷密度である。

このデータの入カモジュールの作成は、 Templateメニューで DirectionをInput、Type

を Asciiとして入カテンプレートを作成する（名前を Template!としている）。さらに、

Templateメニューで DirectionをOutput、TypeをExplorerとして出カテンプレートを

作成する（名前を Template2としている）。

データの個数を読み込むためにパレットから入カテンプレートに Vectorをドラッグし、

名前を sizeとする。その Vectorsizeの右丸をクリックして開き、インデックスをデフォ

ルトの 1-Nから 1-3にする。このとき要素の型はデフォルトで Integerとなっている。

次に、分割点の座標を読み込むためにパレットから入カテンプレートに 3DArrayをド

ラッグする（名前を Array2としている）。その 3DArray Array2の右丸をクリックして開

き、インデックスの 1-Nl 、 1-N2 、 l-N3 をそれぞれ 1—size[l] 、 1 —size[2] 、 l-size[3] と

し、パレットから Vectorをドラッグして要素の型を Vectorにする（図 4)。

その Vector の右丸をクリックして開き、インデックスを 1-N から 1 —4 にし、要素の

型を Doubleとする。

さらに、右下の緑色ボタン (ComponentMenu Button)を右ドラッグして <New>を選

択し、 DataScribeArray Component Dialogを出し、インデックス iの From、To、Stride

をそれぞれ 1、3、1とし、 Nameをcodとして OKをクリックする。同様に、 iのFrom、

To、Strideをそれぞれ 4、4、1、Nameをcdとして OKをクリックする（図 5)。このよ

うにベクトル中の座標データ、電荷密度データを表す要素にそれぞれ名前を付ける。

次に Vectorをいったん閉じ 3DArray Array2の ComponentMenu Buttonを右ドラッ

グして <New>を選択し、 DataScribeArray Component Dialogを出し、 Nameにそれぞ

れ COD、CDと名前を付け Selectionelementのスイッチをドラッグして対応する要素の

名前を選択する（図 6参照）。

次に、出カテンプレートの作成を行う。 3次元非定型格子データを出力するために、出

カテンプレート Template2にパレットから 3DCurvをドラッグし、名前を Latlとする。

その 3DCurv Latlの右丸をクリックして開き、データ要素の次元を 1、座標の次元を 3

にするために、 nDataVarlを1、nCoordVarlを3とする（図 4参照）。

これらの作業が終われば接続を行う。接続は、入カテンプレートの sizeを出カテンプ
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図 4:電荷密度データの入カモジュール

国Vector s匹 L叫I

nDim1 

nDalaVarl 1 

国3D如 ay 知叩

国
園Vector ; dim引

nDim1 

Frorn To Stride 

図5:ベクトル要素への名前付け
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図 6:要素ベクトルヘの名前付け

レートの dimslに、入カテンプレートの CODを出カテンプレートの coordlに、そして

入カテンプレートの CDを出カテンプレートの datalにそれぞれ接続する。

接続が終了すれば Fileメニューから SaveAsを選び、ファイルプラウザーを呼び出し、

このモジュールを read_cd3として保存する。

3.2 Explorerによる可視化マップの作製

DataScribeによって作製した入カモジュールを用い、原子と電荷密度のデータを同時に

可視化するマップを作成する。

3.2.1 電荷密度分布の 3次元表示

ここでは、 IsosurfaceLatモジュールを用いて、電荷密度データを 3次元空間で可視化

する。

図7に、作製画面を示す。原子の表示は、 DataScribeで作製した原子座標の入カモジュー

ル read_xyzlを呼び出し、原子座標データのファイル名を入力し、 Ballモジュールを経て、

Renderに接続する。このとき GenerateColormapモジュールを接続しておけば、原子番号

に応じた着色がされる。

電荷密度の方は、入カモジュール read_cd3に電荷密度データのファイル名を入力し、

IsosurfaceLatモジュールと BoundBoxモジュールにそれぞれ接続し、 Renderへ結ぶ。 Iso-

surfaceLatモジュールの Thresholdパラメータを適当に調整すれば、電荷密度の高い結合手

の部分に雲ができ、特にシリコンなどの共有結合性物質の場合、原子が結合手でつながった
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図 7:作業画面（電荷密度の 3次元表示）

非常に分かりやすい画ができあがる。この電荷の雲は、 Render画面の中の MaterialEditor 

などを使って、色調などを調整することができる。また、 BoundBoxは、スーバーセルの

領域を表示するために使っている。

図 8と図 9に、シリコン単結晶バルクと (001)水素終端化表面に対するデータによる作

製例を示す。

図 9では、空間分割数が少ないため、電荷の雲が多面体になってしまっている。もう少

し分割数を増加させれば、より見やすい画になるだろう。

また、図 10には、水酸基イオンの攻撃を受けるシリコン水素終端化表面のシミュレー

ション結果を示した。電荷の雲が小さくなっている部分があり、シリコン原子間の共有結

合が弱くなっていることが一目で見て取れる。

3.2.2 任意切断面における電荷密度分布の表示

ここでは、 ProbeLatモジュールを用いて、任意の切断面における電荷密度を 2次元的に

可視化する。

図 11に作業画面を示す。前節と同様に、原子の表示は Ballモジュールを使用し、 Bound-

Boxモジュールによってスーバーセルを表示している。

電荷密度のデータは、入カモジュール read_cd3から、切断面を得るための ProbeLatモ

ジュール、 Pyramid型から Geometry型に変換するための PyrToGeomモジュールを経て、

Renderモジュールヘと接続する。切断面を自由に移動 ・回転するために TranformGenモ

ジュールを使用し、 Output-LatticeをProbLatモジュールの Transform-Latticeに接続
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図8:シリコン単結晶バルク (1)
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図 9:シリコン (001)水素終端化表面 (1)
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図 10:水酸基イオンに攻撃されるシリコン (001)水素終端化表面
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図 11:作業画面（任意切断面での電荷密度分布）
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図 12:シリコン単結晶バルク (2)

する。さらに、その切断面における電荷密度の大小を色表示するために GenerateColormap

を使用する。

図 12に、シリコン単結晶バルクに対するデータによる作製例を示す。

4 おわりに

材料構成原子の位置と種類、および電荷密度分布を可視化する方法の一例を述べた。今

回作製した可視化ツールによって、材料表面現象の第一原理分子動力学シミュレーション

を実行する際、原子が移動し、同時に価電子分布が変化する様子を視覚的に捕らえること

が容易になった。
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