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PM-２次元散乱パターンＲＭＣ法による SPring-8実験からの 
3次元構造モデル構築のＨＰＣ利用スキーム構築 

 

冨永哲雄（JSR株式会社） 

 

概要  

 本研究では、PM-2DpRMC法による解析とポスト処理について、JHPCNスパコン上

で効率よく実施するための試験開発を行った。SPring-8で観察した実ゴム材料の小角 X
線散乱データ「２次元散乱パターン」をもとに、PM-2DpRMC法でゴム中のシリカ粒子

の構造配置データを推定する解析プロセスの作業効率化を目指した。PM-2DpRMC法で

得た構造データおよび関連する実験データを解析する要素技術として、大規模な

3d-FFTの実行性能評価を行うとともに、深層学習による画像認識、数学的な特徴分析・

分類法、効果的な可視化法について基礎的な検討を実施した。 
 

 

1. 共同研究に関する情報 

(1) 共同研究を実施した拠点名 

 

北海道大学 情報基盤センター 

名古屋大学 情報基盤センター 

大阪大学 サイバーメディアセンター 

 

(2) 共同研究分野 

■  超大規模数値計算系応用分野 

� 超大規模データ処理系応用分野 

� 超大容量ネットワーク技術分野 

� 超大規模情報システム関連研究分野 

(3) 参加研究者の役割分担 
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用に関する検討・アドバイス 

萩田 克美 

（防衛大） 
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大規模計算システムの構築と利

用に関する検討・アドバイス 

清川 清 

（大阪大） 
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る検討・アドバイス 

曽根 卓男 

（JSR） 

試料作成、SPring-8 実験の実施 

佐野 則道 

(JASRI) 

PM-2DpRMC 解析に係る可視化ベ

ース統合環境の検討アドバイス 

 

参加研究者 役割分担 

福嶋 喜章 

(J-PARC/CROSS) 

PM-2DpRMC 解析に係る可視化ベ

ース統合環境の検討アドバイス 

山田 武 
(J-PARC/CROSS) 

PM-2DpRMC 解析に係る可視化ベ

ース統合環境の検討アドバイス 

常行 真司 

（東京大） 

マテリアルインフォマティクス

に関する科学的アドバイス 

 

2. 研究の目的と意義 

 

 本研究の目的は、SPring-8や J-PARC等の小角

散乱実験で観察される 2次元散乱パターンから、3

次元構造モデル構築を行う逆モンテカルロ法解析

について、JHPCN のスパコンを利用して系統的

に実施するための統合的な解析環境を構築するも

のである。特に、スパコンでの大規模解析実施か

ら、遠隔可視化装置を利用した比較分析までの利

用を統合的に支援する利用スキームを構築するこ

とを目的としている。さらに、構築したスキーム

を、先行利用するとともに、一般に公開すること

で SPring-8 や J-PARC での同種の研究への成果

還元をすることも目的である。 

 本研究では、シリカナノ粒子充填 SBRの延伸過

程の 2次元散乱パターンと応力歪みカーブを同時

計測する実験の解析ツールの構築を目指している。

2016 年度までに同時計測のための専用装置を開

発済みで、2016年度中に SPring-8で初回実験を

実施した（10月 22日～24日）。この実験により、
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延伸過程の 2次元散乱パターンを、従来よりも細

かく計測することが可能となり、それらの 2次元

散乱パターン群から、種々の条件で製造したゴム

中のシリカナノ粒子の挙動をモデリングし比較検

討することが期待されている。 

 SPring-8 で得られる 2 次元散乱パターンの

RMC解析について、副代表者の防衛大 萩田先生

が 2007 年の最初の論文以降、コードが公開され

てこなかった。計算機能力の向上を受け、副代表

者の防衛大 萩田先生は、H27年度に、公開を想

定した新アルゴリズムで高速に計算する実装コー

ド (Particle Mesh 2 次元散乱パターン RMC; 

PM-2DpRMC)を作成した。共同研究において、予

備実験で得た 2次元散乱パターンに対する予備的

な解析を実施している。この予備検討の結果から、

以下の点が問題点として認識している。 

 ・PM-2DpRMC コードは、1 ノード内の SMP

並列のみ対応している。高 SMP 並列対応が

十分ではない。より大規模な系を扱うために、

SGI Altix UV2000や vSMPなどの超高 SMP

環境の利用が望ましい。今後の大規模系での

効果的な計算のためには、MPI 対応や、

XeonPhi・GPGPU対応が望まれる。 

 ・逆問題推定としては、種々のパラメータ条件

に対する感度分析を行う必要があり、それを

円滑にする支援環境の整備が望ましい。 

 ・さらに、得られた結果のビジュアルベースア

ナリシスなども、必要である。 

 これらの問題点を克服するために、スーパーコ

ンピューティングに関する幅広い専門領域の研究

者の協力を得たい。本課題の代表者（ＪＳＲ 冨永）

と副代表者（防衛大 萩田先生）は、理論物理学出

身の計算物理ユーザーであり、計算機科学分野の

最新知識、経験、ノウハウが十分ではない。副代

表者の名大 荻野先生をはじめとする計算機科学

分野の専門家の助言・協力を得て、協調的相補的

な研究実施していくことで、当該分野の研究を大

きく発展させられると考えている。 

 SPring-8 で得られる 2 次元散乱パターンの

RMC解析について、公開予定のコードでの解析が

円滑に実施できる環境を構築することは、当社の

実験データの解析に役立つのみではなく、構築し

た統合的な解析環境を公開することで、SPring-8

や J-PARC等を利用した我が国の産業界に広く貢

献することが可能である。種々の条件で製造した

ゴムの中でのシリカナノ粒子の挙動を把握するこ

とは、ゴム材料の改良の判断材料となり、当社の

材料開発における意義は大きい。学術的にも、2

次元散乱パターンに対する RMC 解析は、事例数

を増やして検証されるべきである。解析用のプロ

グラムコードが、容易に利用できる環境を整備す

ることは、学術的にも産業的にも意義が大きい。

特に、解析後の可視化解析の環境が整うことは、

実験研究者にとって、有意義なものである。 

 

3. 当拠点公募型共同研究として実施した意義  

 

 これまでの予備検討で認識した問題点を解決す

るためには、本制度を通じて、情報基盤センター

に所属する幅広い専門領域の研究者の協力を得る

ことが的確であると考えている。超高 SMP 環境

での効率的な OpenMPコードの作成、vSMPの効

率的な利用、MPI対応、XeonPhi対応、GPGPU

対応については、高い専門性を持つ研究者の協力

が必要である。また、高速化したコードや解析環

境等は一般に公開する予定であることから、当拠

点公募型共同研究として実施することが最適であ

ると考えている。 

 ビジュアルベースアナリシスの一端となる

Deep Learning（深層学習；機械学習）のHPC活

用は、未知の検討対象において、パラメータ探索

を行う際に欠かせず、新しい形の大規模計算利用

でもあり、センターと連携して利用環境の整備が

必要なため、本制度での共同研究とした意義は大

きい。 

 

4. 前年度までに得られた研究成果の概要 

 

今年度申請した新規課題である。 
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5. 今年度の研究成果の詳細 

 

(1) PM-2DpRMC 法の基礎開発に関する検討 

 

PM-2DpRMC 法では、試行的な粒子配置から、密

度場に変換し3d-FFTを施し2次元散乱パターンを

計算し、試行的な粒子の動きで、実験で得た 2 次

元散乱パターンに一致する配置を推定する方法で

ある。また、2 次元散乱パターンの変化を線形内

挿で細かく算定し、その変化に合わせた粒子の動

きを同様に推定する方法である。本研究では、初

期配置は、未延伸状態の 1 次元スペクトルで RMC

推定したナノ粒子配置を用いた。 

 開発済みの PM-2DpRMC 法の新プログラムコード

について、フランス ESPCI の研究グループが出版

済みの論文[S. Rose, et. al., SoftMatter 11 

(2015) 5905]の図のデータ（図１）を用いて動作

確認を実施した。このデータは、ハイドロゲル中

のシリカナノ粒子の構造を放射光実験施設で観察

したものである。対象の系は、シリカとポリマー

の重量比が 5:1 で、シリカナノ粒子の体積分率が 

0.212 となるものである。シリカナノ粒子の直径

を 28nm と仮定し、2048 粒子の系について、

PM-2DpRMC 法の解析を実施した。 

 

 

図１ フランスESPCIの研究グループが出版済

みの論文[S. Rose, et. al., SoftMatter 11 

(2015) 5905]のデータ。ハイドロゲル中のシリ

カナノ粒子の構造を放射光実験施設で観察し

たもの。シリカの体積分率は 21.2%。 

 

本研究では、シリカナノ粒子は、単一の粒径28nm

と仮定して、構造因子の 2 次元散乱パターンを計

算した。PM-2DpRMC 法の解析過程では、構造因子

の２次元散乱パターンに一致するナノ粒子の配置

を求めた。その結果は、図２の通りである。 

 

図２ 延伸中のフィラー配置のPM-2DpRMC法に

よるモデリングの結果。上から、0%～200%まで

20％刻み。 

 

これらにより、解析および可視化のフレームワ

ークの確認および技術習得については、概ね完了

した。 
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(2) PM-2DpRMC 法の実用と作業の効率化に関する

検討 

 

 SPring-8 BL19B2 の USAXS 測定装置に応力歪み

測定装置を設置し、2 次元散乱パターンと応力歪

み曲線の同時測定を実施した。試料は、スチレン

ブタジエンゴム（SBR）にシリカおよび硫黄などの

ゴム配合薬品を配合し、バンバリーミキサーで混

練後、プレス成型加硫で得られたゴムシートを用

いた。USAXSの測定条件は、X線エネルギー18 keV、

カメラ長 31.358 m、露光時間 2 sec とし、2 次元

検出器は PILATUS-2M を用いた。応力歪み測定装置

を用い、伸長速度 2 mm/s で応力歪みヒステリシス

ループ測定を行った。応力歪み測定装置で引き伸

ばされたゴム試料について、異方的な 2 次元散乱

パターンを得た。この 2 次元散乱データに対しバ

ックグラウンドのシグナルを取り除く処理を行い、

粒径 18.8nm を仮定し計算した構造因子の 2 次元

パターンを PM-2DpRMC 法の入力デーとして用いた。 

 

 

図３ SPring-8 で実施した同時測定で得られ

た(a)応力歪み曲線、(b)2 次元散乱パターン 

 

 図３(a)に 2 種類の試料の応力歪み曲線、(b)に

それぞれの延伸時における歪み 5 水準の 2 次元散

乱パターンを示す。Sample 1 は、ポリマー末端に

官能基を持たない未変性SBR配合物、Sample 2は、

ポリマー末端にフィラーと相互作用する官能基を

導入した末端変性 SBR 配合物である。応力歪み曲

線は試料間で異なることが分かる。2 次元散乱パ

ターンについて、延伸前の状態で違いがあり、延

伸によるパターン変化も大きく異なることが分か

る。試料間でフィラー構造が異なり、変形モード

にも違いがあると考えられる。 

 本研究では、この実験データに対して、周期境

界条件下で、粒径が 18.8nm の粒子の 524288 個の

３次元配置を推定した。末端変性ポリマーや未変

性ポリマーなどの複数の系について解析を行い、

特性の評価を行った。PM-2DpRMC 法では、散乱パ

ターン計算用のメッシュサイズ、微小延伸の大き

さ、微小延伸後の RMC 試行数などのパラメータの

選定が必要である。 

これらの検討を効率よく行うために、処理のス

クリプト化を行った。そのために、プログラムコ

ードと IOの見直しを実施し、連続計算処理の効率

を高める改善をした。特に、演算の高速化につい

ては、北大 SR16000 では、高い SMP 性能を出すこ

とができた。５～８倍の性能を得ることができた。

Intel 系では SMP 並列化の限界が（8倍程度と）小

さく、やはり、MPI 分散並列で対応するしかない

との結論に至った。加えて、SX-ACE での高速計算

の可能性を追求したが、SR16000 を超える性能を

得ることは、容易ではないとの判断に至った。 

図４と図５に、検討結果の一例を示す。今回は、

未延伸での周期境界条件下の箱の大きさは約

2253nm であり、未延伸でのメッシュ数は 2563とし

た。(1)に示した予備検討結果などに基づき、微小

延伸の大きさは、0.1%とした。したがって、本研

究では、微小延伸後の RMC 試行数 dTに対するχ２

乗値の挙動を調べた。 

図５から、dT の値が、5000 や 10000 のように小

さい場合、χ２乗値が累積的に悪化し、50000 の

ように大きい場合は、低い値を取ることを確認し

た。現状、ノイズが多いことから、メッシュ数が

(512)3や(1024)3での計算が今後の課題である。 

(a) 

(b) 
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図４ 延伸させた末端変性SBR中のナノ粒子挙

動の PM-2DpRMC 法によるモデリングの結果。 

 

 

図５ 末端変性 SBR 中のナノ粒子挙動の

PM-2DpRMC解析中のχ2乗値の挙動のdT依存性  

 

(3) 大規模 3d-FFT の効率的実施に関する検討 

 

本 格 的 な 実 験 デ ー タ で の 高 解 像 度 で の

PM-2DpRMC 解析や関連の処理では、大規模な

3d-FFT の効率的な実施が必要となる。本研究課題

では、25603と 51203のような大規模な 3d-FFT の

実行性能評価を実施した。計算機としては、北大 

Hitachi SR16000、名大 Fujitsu FX100、SGI Altix 

UV 2000、阪大 NEC SX-ACE を検討対象とした。 

北大 SR16000 において、大規模 3d-FFT ミドルウ

ェアとしてp3dfft-2.7.5を用いて、大規模3d-FFT

の実行について検討した。ベンチマーク計測には、

3 次元 FFT のロードモジュール test_rand_f.x(ソ

ース driver_rand.F90)を使用した。本ロードモジ

ュールでは、乱数を使用して算出した初期データ

について、正変換(REAL → COMPLEX)と逆変換

(COMPLEX → REAL)を実行している。 

25603の場合、ミドルウェアが必要とするメモリ

サイズは、134.22GB であった。10 ノード以下では

メモリ容量が不足するため、12、16、20 ノードを

用いて実行時間の分析を行った。同じノード数の

利用でも、ノード内 MPI 数、OpenMP 並列数、3d-FFT

の 2 軸分割数に応じて、実行時間が大きく変わる。

例えば、同じ 16 ノード実行でも実行時間が 8.1s 

～24.7s と大きく変化した。FFT のベースモジュー

ルとして、fftw-3.1.2 を用いた場合、ノード内の

プロセスを64MPIx1OpenMPや 32MPIx1OpenMP とし

た場合に実行時間が短くなった。FFT のベースモ

ジュールとして、ESSL を用いた場合、全体的に通

信時間が小さくなり高速化される傾向があった。

また、ESSL 利用の場合、1 ノード内のプロセスが

64MPIx1OpenMP ではなく、16MPIx4OpenMP の実行時

間が最短であった。 

 51203の場合、ミドルウェアが必要とするメモリ

サイズは、1074GB であった。96ノード以下ではメ

モリが不足して実行できないため、96、112、120、

128 ノードを用いて実行時間を分析した。112 ノー

ドと 120 ノードの場合に、1 ノード内の MPI 数と

OpenMP 数を変更して実行時間を測定した所、最短

の 13.4[s]から最長の 48.3[s]まで大きくばらつ

いていた。25603の場合に比べ、通信時間の比率が

大きく、ノード数を 112 ノードから増やしても、

実行時間低下にはつながらなかった。計算時間が

最 短 と な る 計 算 条 件 は 、 112 ノ ー ド で

64MPIx1OpenMP とした場合であった。 
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阪大 NEC SX-ACE において、3d-FFT の処理性能

を評価するとともに、FFTW（Intel MKL）との互換

利用／計算結果比較のために、ASL ライブラリと

MathKeisan ライブラリの利用環境整備を、阪大サ

イバーと NEC と協力して共同で実施した。25603

や 51203等の大規模な計算では、MPI 並列が必要で

あることから、ASL ライブラリの分散並列計算ル

ーチン PUFC3FB について、FFT/TRANS(転置)/IFFT

の３ステップを時間計測した。 

 

表１ SX-ACE での 3d-FFT 関連の計算時間（秒） 

サイズ 25603 51203 

Node 数 64 128 256 128 256 

FFT 6.83 3.31 0.80 30.02 18.95 

TRANS 5.60 3.16 1.03 28.34 15.05 

IFFT 6.43 3.93 2.70 34.02 19.50 

 

名大では、Fujitsu FX100 と SGI UV2000 での大

規模3d-FFTについては、p3dfft-2.7.5を用いた。

これは、2DDECOMP や OpenFFT などのライブラリの

選択肢もあるが、北大での計測との比較のためで

ある。 

 Fijitsu FX100 では、512 ノード利用の範囲で、

25603のみ実行可能であった。 

256MPI x 8SMP =  3.374（秒） 

  512MPI x 4SMP =  3.377（秒） 

  1024MPI x 2SMP = 3.805（秒） 

 SGI Altix UV 2000 では、25603と 51203の計算を

実施した。51203の計算では、約 7TB のメモリを使

用していた。512 MPI プロセスでは、25603の計算

は、17.026（秒）、51203 の計算は、439.64（秒）

であった。 

 

(4) 可視化分析術としての画像の判別手法に関す

る検討 

 

 高分子材料中のシリカナノ粒子の構造は、機能

（物性）と密接に関係していると考えられている。

このことから、TEM（透過型電子顕微鏡）像や、散

乱実験データから逆モンテカルロ法で構造推定し

たスライス像から、機能（物性）との相関を機械

学習で判定できるのではないかという期待がある。 

 本研究課題では、シミュレーション結果の解析

手法の 1 つとして、Tensorflow を用いた機械学習

でのフィラー構造の判別可能性について検討した。

図６に示すように、末端変性 SBR と未変性 SBR の

RMC の結果とランダムな点列の 3 種類の判別につ

いて検討した。予備検討として、人物写真と名前

の対応関係でよく用いられる Deep Learning 手法

を用いた。学習用画像 80枚、テスト用画像 80 枚、

事後評価用画像 10枚のセットで、入力画像の解像

度や「畳み込み層＋プーリング層」の段数に対す

る未知画像の判別性能の評価を行った。画像の領

域については、(250nm)2、(500nm)2、(1000nm)2 の

３つのスライス像（厚さ 45nm）を比較した。解像

度と段数は、次の組み合わせを用いた。 

 ・56 x 56 pixel の入力に対し、畳み込み層 

  ３層＋全結合層 ２層 

 ・112 x 112 pixel の入力に対し、畳み込み層 

  ４層＋全結合層 ３層 

 

図６ Deep Learning の検討に用いたデータセ

ットの例 

 

 (500nm)2、(1000nm)2 の場合は、56 x 56 pixel

では学習ができなかった（収束しなかった）。これ

は、解像度が足りないためと考えられる。学習（収

束）した結果を用いて、未知の画像に対する正当

数を評価した。その結果を、表２に示す。 
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表２ 各 10 枚の未知画像に対する正答数 

 末端変性SBR 未変性 SBR 

(250nm)2, 56x56 5/10 枚 3/10 枚 

(500nm)2, 112x112 7/10 枚 5/10 枚 

(1000nm)2, 112x112 7/10 枚 8/10 枚 

 

この予備計算では、明らかにデータセット数が

少ない。実践的な検討のために大量のデータ生成

をするための画像作成自動化や、大規模な分散

Deep Learning の実施に関する準備検討を行った。

画像作成の自動化に関しては、名大情報基盤セン

ターに、スクリプト動作環境や WEB 操作環境を整

備していただいた。 

名大の遠隔可視化環境等を利用し、「末端変性

SBR」、「未変性 SBR」、「ランダムな点列」を trian

用と test 用に各 8000 枚のスナップショット像

（112 x 112 pixel）を作成し、学習させた。Test

の正答率を図７に示す。この結果からは、

(1000nm)2は十分に学習できていることがわかる。 

 

 

図７ Deep Learning 中のパラメータの変化 

 

学習用画像とは独立な未知画像を各 1000 枚作

成し、判別した。それぞれの正当数を表３に示す。 

 

表３ 各 1000 枚の未知画像に対する正答数 

 末端変性 未変性 ランダム 

(250nm)2 167 枚 532 枚 962 枚 

(500nm)2 398 枚 679 枚 999 枚 

(1000nm)2 785 枚 915 枚 1000 枚 

 

 この結果からは、(250nm)2 のような小さい領域

よりも、(1000nm)2のような大きな領域のスナップ

ショットであれば、判別がつく可能性が高いと、

（人間の主観なく、機械学習の判断として）客観

的に言える。(500nm)2 については、より長時間の

学習過程で、Test の正答率を高めた後での性能評

価を行う必要がある。 

なお、阪大 VCC サーバを用いて、Tensorflow の

Multi GPU 利用も利用検討した。テストしたケー

スでは、1 ノードあたり 3GPU の利用はできたが、

4GPU の同時利用ができなかった問題が残った。分

散学習についても検討したが、それによる顕著な

成果を得ることはできなかった。 

 

6. 今年度の進捗状況と今後の展望 

 

昨年度に開発された PM-2DpRMC 法のコード

について、文献のデータおよび、新規計測データ

を用いて、JHPCN スパコンで一連の解析作業を

実施し、検討作業の効率化を検討した。併せて、

PM-2DpRMC 法で得られるナノ粒子の構造デー

タのポスト処理技術として、大規模可視化の効率

的環境の整備、大規模系（25603や51203）の 3d-FFT

の利用環境整備、Deep Learning技術の利用環境

整備などを行い、今後の活用に道筋をつけた。 

一方で、PM-2DpRMC解析の計算処理を早くす

るために、XeonPhiや GPGPUを利用した計算の

高速化については、十分に良い結果を得ることが

できていない。将来、JHPCN 課題などを通じて

一般公開する際に整備すべき、今後の課題である。 

当面は、PM-2DpRMC解析やその特性検討を進

め、論文発表することが今後の展望である。その

後に、あらためて JHPCN課題などで一般公開化

などの検討を進めたい。 
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