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１． 研究課題

計算化学は，量子化学計算，分子シミュレーション，さらに，ケモインフォマティクスなどの計

算機を用いた化学研究技術の総称である．近年，計算化学の高精度化・高速化・汎用化が進み，大

学における研究のみならず，企業における研究開発に活用できる段階に来ている．実際に，すでに

計算化学を導入し，成果を収めている企業もあるが，導入の検討段階の企業も数多くあるように見

受けられる．本プロジェクト研究では，そのような産業界のニーズに応えるべく，共同研究を通し

て実際の研究成果を挙げ，計算化学を企業に根付かせることを目的とする．また，我々の研究室で

開発した独自の理論的手法や計算プログラムに関しても，広く普及させるための取り組みも進める．

さらに，具体的な応用研究を実施することにより，今日の計算化学の問題点を明らかにし，計算化

学のさらなる発展を目指す．官が進める本プロジェクト研究に関連した大型プロジェクトにも積極

的に参加する．本プロジェクト研究を通して企業研究者や大学院生，若手研究者を育成し，次世代

の「計算化学の社会実装」の担い手として社会に輩出する．

２． 主な研究成果

我々はプロジェクト研究「相対論的電子論が拓く革新的機能材料設計」内で，任意の元素を含ん

だ化合物に適用可能な大規模分子計算を実現する独自の理論，およびプログラム RAQET を開発し

た．また文部科学省のプロジェクト内で，「京」コンピュータなどを用いて 100 万原子の計算が実

現可能な，量子化学計算/分子動力学シミュレーションプログラム DC-DFTB-K を開発した．本プロ

ジェクト研究ではこれらのプログラムを企業に根付かせることを目標とする．RAQET に関する成

果は，上述のプロジェクト研究と共通であり，同年次報告を参照されたい．

また DC-DFTB-K は密度汎関数強束縛（DFTB）法を DC 法へと拡張し，MPI と OpenMP を用い

たハイブリッド並列計算により，大規模分子系のシミュレーションを実現するプログラムである．

本年度における研究成果を以下に示す．

２－１ DC-DFTB-K プログラムの高速化

DC-DFTB-K プログラムの高速化に関して，大規模分子系の計算において最もコストを要するプ

ロセスの一つである，長距離性を持つ電荷間相互作用の計算に対する高速化を行った．そのために

多重極展開法と補間法の併用に基づく手法を開発し[学術論文(7)]，十分な計算精度を保ちつつ高効

率な演算を実現した．さらなる性能改善のため，配列の連続アクセス化やキャッシュブロック化に

よるチューニングを適用した．その結果を図 1 に示す．これにより 100 万以上の原子を含む系で 2

倍以上の高速化を実現した．



図 1. 純水系（立方体セル）におけるチューニング前（破線）およびチューニング後（実線）

の計算時間のサイズ依存性

２－２ DC-DFTB-K プログラムを用いたアミン水溶液中の CO2吸収素反応の速度論解析

DC-DFTB-K を用いた応用計算として，アミン水溶液中で起こる CO2吸収素反応の速度論に関す

る解析を行った．具体的には，素反応に対する速度論モデルを構築し，シミュレーションにおける

反応物・中間体・生成物の分子数の時間変化へフィッティングすることで速度定数を算出した[学術

論文(6)]．対象としたアミンとして，モノエタノールアミン（MEA），2 アミノ 2 メチル 1 プロパノ

ール（AMP），ピペラジン（PZ），2 イソプロピルアミノエタノール（IPAE）の 4 種類のアミン水溶

液モデルを用いた．図 2 に CO2吸収シミュレーションに用いたアミン水溶液モデルと用いたアミン

化合物を示す．また図 3 にシミュレーションから得られた化学種の時間変化（実線），および速度

論を用いたフィッティング結果（破線）を示す．この結果，図 4 に示すように速度論解析から見積

もったアミンの pKaが実験値とよく一致することが確かめられた．また双性イオンを経由したカル

バメート生成反応経路について，AMP や IPAE の速度定数が MEA や PZ よりも小さくなり，速度

論解析が CO2吸収性能のアミン化合物依存性を理解する糸口となり得ることが示唆された．

図 2. アミン水溶液モデルとシミュレーションに用いたアミン化合物



図 3. 化学種の時間変化（実線）および速度論を 図 4. アミンの pKaの計算値と実験値の比較

用いたフィッティング（破線）

２－３ 企業との共同研究

企業との共同研究として，参画した企業 1 社の専任研究者に対して以下の流れで共同研究を進め

た．(1)研究対象について計算化学の適用可能性を議論し，(2)研究の遂行に最適である DC-DFTB-K

プログラムを提示、(3)研究室に直接訪問してもらい，そのプログラムの理論概要や使用方法などに

ついての講習を行い、(4)技術や研究の進め方の面でサポートを行いながら，専任研究者が中心とな

り計算・解析を実行した．4 回の訪問により，現在本格的な計算を実行するフェーズに入った．
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５． 研究活動の課題と展望

今後も DC-DFTB-K および RAQET の機能拡充を継続することで，常に最新で，かつユーザーが

使用しやすい環境を整える．これらのプログラムを用いた様々な応用計算の結果を示すことで，プ

ログラムの有用性や使用方法を提示する．また社会実装を実現するために，参画している企業との

共同研究を進めてプロジェクトの礎を確立する．この成功体験を通して，新たな参画企業を募集し，

拡大させる予定である．


