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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」において，2 成分相対

論法に基づき重元素を含む大規模分子を高精度かつ高効率に取り扱うための理論開発および

RAQET プログラムへの実装を行った．また，文部科学省のプロジェクトにおいて，超並列計算を

駆使して大規模量子分子動力学（QMD）計算を実行可能とするプログラム DCDFTBMD 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産学官に広く普及させることを目標とする．その

一環として，RAQET, DCDFTBMD プログラムの公開をそれぞれ 2019 年 5 月, 2018 年 11 月に開始し，

引き続きプログラムの機能拡充を実施した．さらに，共同研究・技術指導の形で国内外の研究グル

ープ・企業との密な連携へと展開した．本年次報告では，RAQET, DCDFTBMD の公開に関する取り

組みと，DCDFTBMD プログラムの機能拡充，応用に関する共同研究・技術指導に関して記す．

2.1. RAQET プログラムの公開

RAQET プログラムを 2019 年 5 月 1 日（令和元年初日）からアカデミア向けに公開した．ホーム

ページ（図 1）を作成し，登録フォームに必要事項を入力することでプログラムを入手できるよう

にした．64 ビット Linux OS 向けにシリアル版のバイナリを配布することとし，高度情報科学技術

研究機構の支援を受けてインストール用パッケージを作成した．ライセンス規約および入力ファイ

ルのマニュアルを整備し，インストール用パッケージと合わせて配布するとともに，ホームページ

からも参照できるようにした．また，相対論的量子化学の概要，プログラムの入手方法や実行準備，

入出力について解説した日本語の論文を出版し[総説・著書(4)]，ユーザーが情報を入手しやすくな

るよう努めた．



図 1．RAQET プログラムのホームページ（http://www.chem.waseda.ac.jp/raqet）．

2.2. DCDFTBMD プログラム最新版の公開

公開済みの DCDFTBMD プログラムに新規手法や機能を追加した新バージョン 2.0 を 2020 年 1 月

から公開した．新バージョンでは，メタダイナミクス（MetaD）法による構造サンプリング・自由

エネルギー計算の実行や f 電子系の取り扱いに関する拡張などに対応した．また，一部の演算処理

に対するさらなる高速化がなされた．さらに，プログラムマニュアルを一新するとともに，

DCDFTBMD のサイトにおいてエネルギー計算や構造最適化計算の日本語チュートリアルを作成し，

ユーザーの研究支援を図った．プログラムの普及状況について，2020 年 3 月時点で累計 87 件の利

用希望登録があり，その内世界 15 か国・41 の研究グループにプログラム利用を許諾した．図 2 に

示す通り，海外のユーザーが約 60%を占め，計算化学の世界規模での発展に貢献していると示唆さ

れた．

図 2．DCDFTBMD プログラムユーザーの分布．



2.3. DCDFTBMD プログラムの機能拡充

大規模 QMD, MetaD シミュレーションにおける効率的なサンプリング・自由エネルギー計算を実

現するために，複数の系のコピー（レプリカ）を階層的に取り扱う並列計算機能を整備した．この

拡張を MetaD シミュレーションの同時実行に適用した場合の効果を水中におけるホルムアミド分

子の C–N 結合の内部回転を対象に検証した．計算に使用したモデルを図 3 に示す．表 1 は，内部回

転の自由エネルギー障壁と自由エネルギー計算に要した平均シミュレーション時間のレプリカ数

依存性である．自由エネルギー障壁の計算値は対応する実験値（18.2 kcal/mol）とよく一致した．レ

プリカ数の増加により，計算精度を損なうことなくシミュレーション時間を短縮できた．理想的な

場合にはシミュレーション時間がレプリカ数の−1.0 乗に比例して減少するが，本計算ではレプリカ

数の−0.9 乗に比例して減少した．このことから，導入したアルゴリズムは適切に実装され，かつ十

分な性能が得られたと考えられる．

表 1. マルチレプリカ DC-DFTB-MetaD シミュレーシ

ョンによる溶媒和ホルムアルデヒドの回転自由エネル

ギー障壁 ΔF‡ (kcal/mol) および平均シミュレーション

時間<t> (ピコ秒)．
レプリカの数 ΔF‡ <t>

01 19.1 ± 0.4 66.6 ± 7.7

02 19.4 ± 0.3 35.9 ± 3.9

04 18.9 ± 0.4 18.6 ± 2.7

08 18.7 ± 0.4 10.1 ± 1.5

16 18.9 ± 0.4 05.5 ± 1.0

32 19.3 ± 0.3 03.2 ± 0.6

64 19.2 ± 0.3 01.8 ± 0.4
図 3. 内部回転のシミュレーションモ

デル（溶媒中のホルムアミド）．

2.4. DCDFTBMD プログラムの応用に関する共同研究・技術指導

学術分野での連携について，DCDFTBMD プログラムを応用した実験研究者との共同研究成果が高

インパクト論文誌に複数掲載された[学術論文(2), (7), (16)]．特に，ナノサイズ空間内でのプロトン

移動を解析した成果[学術論文(16)]は，プレスリリースされた．さらに，DCDFTBMD プログラムの応

用計算に関する研究指導を海外からの短期留学生 2 名（韓国（約 2 か月）・タイ（約 1 か月））に対

して行った．産業界との連携では，2018 年度より開始した DCDFTBMD プログラムの使用・評価・材

料設計への応用方法に関する企業研究者への技術指導を数か月に 1 度のペースで継続した．また，

別の企業研究者に対する類似の技術指導を約 2 か月に 1 度のペースで実施した．
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発」（分担研究代表, 令和元年度）.
(5) 文部科学省 フラッグシップ 2020 プロジェクト 重点課題 5『エネルギーの効率的な創出，変

換・貯蔵，利用の新規基盤技術の開発』, サブ課題 C「エネルギー・資源の有効利用－化学エネ

ルギー」（サブ課題実施者, 令和元年度）.
（学会）

(1) Board Member, International Society for Theoretical Chemical Physics (ISTCP), 2013-Present.
(2) Board Member, World Association of Theoretical and Computational Chemists (WATOC), 2014-Present.
(3) Fellow, Royal Society of Chemistry (RSC), 2014-Present.
(4) Chair, China-Japan-Korea Tripartite Workshop of Theoretical and Computational Chemistry (CJK-

WTCC) 2018-Present.
(5) Board Member, Asia-Pacific Association of Theoretical & Computational Chemists (APATCC), 2018-

Present
(6) 会長, 理論化学会, 2019 年-現在.

５． 研究活動の課題と展望

我々の研究室で開発したシーズの社会への一層の定着を推進するため，プログラムの機能強化と

更新を継続的に実施する．特に，DCDFTBMD プログラムでは，すでに理論構築済みの励起状態計算

手法を公開版へと統合することで，応用対象の拡がりにつなげる．実験研究者・企業研究者との共

同研究・技術指導体制を維持し，最先端の応用事例の提示に努める．国内のユーザーに対する利便

性向上に向けて，各地の計算科学研究センターへのプログラムのライブラリ登録や講習会の開催を

検討する．同時に，英語版チュートリアルの作成など国際展開の活発化にも資する．


