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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 

 

2.1. RAQET プログラムの機能拡充 

2 成分法に基づく相対論的量子化学計算では，描像変化（picture change）と呼ばれる 4 成分法か

ら 2 成分法への演算子の変換を考慮する必要がある．2020 年度は，picture change 補正を行った電子

密度を用いてプロパティを計算するルーチンを RAQET プログラムに実装した．表 1 に実装したル

ーチンを用いて計算した電場勾配テンソルの zz 成分を実験値とともに示す．NR は非相対論的取扱

い，IOTC は無限次 2 成分法による相対論的取扱いを意味する．電場勾配テンソルは，核四重極子

共鳴や核磁気共鳴に関連するプロパティである．非相対論計算では，相対論効果による内殻軌道の

収縮が考慮されないため実験値を過小評価する結果となる．ハミルトニアンを無限次 2 成分法で相

対論的に扱い，電子密度の計算における picture change 補正を行うことで内殻軌道の相対論的収縮が

適切に記述され，実験値を精度よく再現した． 

 

表 1．ヨウ素原子の原子核における電場勾配テンソルの zz 成分（原子単位）． 

 
Hamiltonian Density AlI GaI InI 

Calc. NR NR 1.689  1.890  2.005  

 
IOTC NR 2.230  2.480  2.636  

 
IOTC IOTC 2.040  2.262  2.402  

Exptl. 
  

1.88(3) 2.26(4) 2.36(4) 



 

また，2020 年度は RAQET プログラムと機械学習型電子相関（ML-EC）モデルの接続も行った．

ML-EC モデルは，機械学習によって構築した電子相関エネルギーを計算するモデルである．ML-EC

モデルを用いて全電子エネルギーを高精度に見積るには，3 種類の基底関数（cc-pVDZ, cc-pVTZ, 

cc-pVQZ）による Hartree-Fock 計算を行い，小規模な基底関数（cc-pVDZ）を用いて記述子を計算し，

機械学習モデルを用いて相関エネルギーを計算する必要がある．図 1 に水分子クラスターのベンチ

マークセットである WATER27 について，これら 3 段階の計算に要した wall time を示す．RAQET

プログラムには，ML-EC モデルの記述子のうち最も計算時間を要する Hartree–Fock 交換エネルギー

密度を効率的に計算するルーチンが実装されており，記述子の計算（図 1 における Descriptor）を

効率的に行うことができる．今後 ML-EC モデルの開発を進めた際には，RAQET プログラムを通し

て ML-EC モデルを公開することが考えられる． 

図 1．WATER27 サブセットに対して ML-EC モデルを用いた高精度電子エネルギー計算に要した計

算時間．CPU は Intel Xeon Gold 6148，40 CPU コアを使用． 

 

この他に新たに開発した相対論的局所混成汎関数などを RAQET プログラムに実装した。相対論

的局所混成汎関数の開発に関する詳細は，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」の報告書に記載する。 

 

2.2. DCDFTBMD プログラムの機能拡充と計算速度向上 

始状態と終状態の構造を入力として，その間の反応経路や活性化エネルギーを解析するための手

法（NEB 法）を DCDFTBMD プログラムに実装した．NEB 法を代表的な光受容タンパク質であるバ

クテリオロドプシン（BR）の 1 段階目のプロトン移動の解析に応用した[学術論文(8)]．図 2(a)は，

BR 孤立モデルと最小限の脂質二重膜および溶媒を含む埋め込みモデルに対して得られたプロトン

移動反応の最小エネルギー経路を示す．また，図 2(b)はそれぞれのモデルにおける始状態，遷移状

態，および終状態の反応中心の構造を示す．BR 孤立モデルの結果は同じモデルに対して行われた

量子分子動力学計算の結果をサポートし，NEB 計算による解析の有用性が確認された．さらに，埋

め込みモデルでは始状態と終状態のエネルギー差および活性化エネルギーのいずれも BR 孤立モデ

ルの結果から減少し，大規模モデルを用いた環境効果の考慮の重要性が示唆された． 
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図 2．BR の 1 段階目のプロトン移動に対する NEB 計算結果：(a)プロトン移動反応の最小エネルギ

ー経路．(b)始状態，遷移状態，終状態の反応中心の構造．右下の数値は始状態を基準とする相対エ

ネルギー(kcal/mol 単位)． 

 

また， 2021 年 3 月より共用利用を開始したスーパーコンピュータ「富岳」の将来的な利用準備

として，DCDFTBMD プログラムの「富岳」向けチューニングと性能評価を実施した．周期境界条件

を課した純水系（1,093,500 原子）のエネルギーおよびエネルギー勾配の並列計算時間のチューニン

グ前後の比較を表 2 に示す．高速化作業により，計算時間が 10–20%短縮した．さらに，メモリ使

用量の最適化と計算アルゴリズムの改良を行い，世界最大規模となる 53,905,500 原子の自己無撞着

計算に成功した． 

 

表 2．「富岳」における純水系（1,093,500 原子）のエネルギーおよびエネルギー勾配計算時間． 

  Elapsed time (s) 

Nodes Cores Before tuning After tuning 

384 18432 19.40 15.71 

768 36864 10.42 8.63 

1536 72738 6.24 5.24 

3072 147456 4.18 3.67 

6144 294912 2.87 2.52 
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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．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． 

 

 


