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１．研究実施の概要  

本研究の目的は「次世代分子理論」を開発し、分子計算のプログラム・パッケージ「UTChem」の

適用範囲を大幅に拡張し、ナノバイオ系のシミュレーションとダイナミクスを実現することにある。新

しい分子理論の開発やアルゴリズム、ソフトウェアの開発をもとに、ナノバイオ系を対象とした数百

から数千原子系を扱える分子理論の構築とその実用化をめざしている。理論化学、シミュレーショ

ンの対象をナノバイオ系に拡張し、分子レベルで発現する複雑性、機能発現、選択性の原理、概

念を解き明かし、それを制御する理論を構築したい。特に分子構造－機能という従来の考え方か

ら、分子とその複合体の示すダイナミカルなゆらぎを計算科学、シミュレーションによって解明し、ダ

イナミクス－機能という新しい概念を構築したいと考えている。生体分子は優れたナノマシンである。

機構を解明するとともに、その成果を活かし、新しい機能をもつナノマシンを理論計算から設計す

ることを目標としている。 

 本研究で実現したいと考えているテーマは、 

   A 数百～千原子系を定量的 (kcal/molの精度) に扱えるab initio分子理論の開発 

   B 数千～１万原子系の基底状態、励起状態を半定量的に扱える密度汎関数理論の開発 

   C 量子化学計算に基づく大規模系の動力学的シミュレーション手法の開発 

   D ナノバイオ系を対象とする分子計算プログラム・パッケージUTChemの開発 

   E 次世代分子理論によるナノバイオ系の機能解明と機能制御、分子設計 

である。前年度はその中で基礎の部分をなす新しい分子理論の開発に重点を置き、A）ab 

initio法、B)密度汎関数理論の開発を行ってきた。本年度はそれをさらに推し進め、さらにC) ダ

イナミクス理論の開発を行った。 

 

２．研究実施内容  

 我々は、大規模分子計算に向けた「次世代分子理論」の開発を目標に、大きく分けて１. 新しい

ab initio 電子状態理論・計算法の開発、２. 大規模分子計算に向けた新しい密度汎関数理論の

開発、３. 動的シミュレーション手法の開発とその応用、の３つの観点から研究を進めてきた。その

結果、平成１８年度は、以下に示す研究成果を得た。 



１. 新しい ab initio 電子状態理論の開発と応用 

大規模分子計算のための「有限要素補助基底法」の開発 

電子状態計算において計算時間を要するステップのひとつは、電子間相互作用を表す 2 電子積

分とよばれる分子積分の計算である。2 電子積分の数は系の大きさに対して 4 乗で比例するので、

大規模な分子系に対しては、物理的考察に基づく近似的な 2 電子積分計算法の開発が不可欠に

なってくる。本研究では、Coulomb 積分の高速計算を目指し、Coulomb ポテンシャルを一様立方

体有限要素と原子核を中心とする局在 Gauss 関数からなる混合補助基底を用いて展開する、新し

い大規模分子理論である Gaussian and finite-element Coulomb 法 (GFC 法) を開発した。この方

法は、少数の局在 Gauss 関数をもとにして、分子の Coulomb ポテンシャルの残りの形を有限要素

基底で表現するという考えに基づくものである。Coulomb ポテンシャルの形は、Poisson 方程式を離

散化した線型方程式を適切な境界条件を課して解くことにより決定する。これにより，Coulomb 積

分は 3 中心重なり積分の形で表され、漸近的に系の増加に対しスケーラブルな計算が可能になる。

応用計算の結果、GFC 法では従来の解析的積分を用いる分子計算よりも数十倍の高速化を達成

した。 

２. 大規模分子計算に向けた新しい密度汎関数理論の開発 

密度汎関数法 (DFT)は、大規模分子を計算のターゲットとする次世代化学理論の最有力候補

とされている。これまでの DFT は van der Waals 結合などの弱い結合を再現できないことなど、問題

があったが、本研究で開発した長距離補正（LC）法により van der Waals 錯体や水素結合錯体のポ

テンシャル曲面の精密再現や、化学反応障壁エネルギーの精密再現に成功した。本年度は、さら

に大規模な分子系への応用を目指し、高速な DFT 計算手法を開発した。また、励起状態を対象と

した時間依存 DFT 法の精密化・高速化に成功した。 

dual-level 密度汎関数法の開発 

最近われわれは、計算時間を要する SCF の手続きを避ける、DFT 計算に対する新しい近似理論

を提案した（dual-level 密度汎関数法とよぶ）。この方法では、まず、2 組の基底関数と交換相関汎

関数の組を決定しておく。ひとつは最終的なエネルギー計算に使用する高レベルセット (例: 

B3LYP/6-31++G**) で、もうひとつは高レベルセットよりも低いコストで計算ができる低レベルセット 

(例: LDA/6-31G) である。dual-level DFT の目的は、高レベル・高コストのセットを用いた従来の

SCF 計算の結果を、低レベル・低コストのセットを用いて、精度を落とすことなく再現することにある。

dual-level DFT では、低レベルセットを用いた DFT 計算により、全系の電子密度を決定し、得られ

た電子密度に対して高レベルセットの効果を摂動として補正し、参照となる KS エネルギーを計算

する。dual-level DFT は、全電子密度が低レベルの基底関数と交換相関汎関数の組を使って十分

正しく表現できるというアイデアに基づいている。高レベルセットで SCF 計算を行わないので、大幅

な高速計算が実現できる。これまでの応用計算の結果、dual-level DFT では従来の DFT 計算と

遜色がない結果を算出しながら 10 倍から 100 倍程度の高速化を達成した。 



大規模分子計算に向けた時間依存 DFT 計算と励起状態シミュレーション 

時間依存 DFT (TDDFT) は、励起状態計算を高速かつ精密に行なえる計算理論として急速に

普及しつつある。生体分子には視覚や光合成のように光誘起により機能発現する機構が多く存在

し、その理論解析には励起状態シミュレーションが不可欠である。しかし、従来の TDDFT は光化

学反応を引き起こす契機となることが多い Rydberg 励起や長距離電荷移動の記述が悪いことがき

わめて重要な問題となってきた。われわれは LC 法を開発してこの問題に取り組み、ＴＤDFT による

Rydberg 励起や長距離電荷移動の励起スペクトルを包括的に定量的に再現することにはじめて成

功した。LC 法によって DFT の適用範囲が大幅に拡張されたと言える。 

さらに、われわれは LC-TDDFT に基づく分子動力学法を開発した。最初の試みとして、

LC-TDDFT をさまざまな励起状態構造の最適化を行い、特に長距離電荷移動についてきわめて

精度の高い結果を得ることに成功した。 

３. 動力学的シミュレーション手法の開発とその応用 

本研究では，分子とその複合体の示すダイナミカルなゆらぎをシミュレーションによって解明し、

ダイナミクス－機能という新しい概念を構築したいと考えている。このような背景から、ナノバイオ系

を対象とする動力学的シミュレーションの新しい手法とプログラムを開発した。 

新規的な核の量子ダイナミクス理論 

 古典動力学計算では核の量子効果は理論の範疇外である。顕著な例としては、古典分子

動力学でゼロ点振動エネルギーを初期値に与えたとしても、長時間のダイナミクスの後、

そのエネルギーは他のモードに散逸してしまう等、理論的不整合が生ずる。しかし、多粒

子系の全ての自由度を量子力学的方法で取り扱う事は、高い計算コストのため事実上不可

能である。そこで大きな分子系を扱う際、目的の自由度に対し、望んだ精度で核の量子効

果を取り入れられる理論が望まれる。我々は、揺らぎの演算子とポテンシャル演算子の

Shift Operator 表示を用い、キュムラント展開法を用いることで、キュムラントに対する

運動方程式を導いた。（Quantal Cumulant Dynamics(QCD)と呼ぶ。）QCD は、ポテンシ

ャルの無限次までの効果が繰り込まれる・特異点を持つポテンシャルにも適用可能・多次

元への拡張が容易、といった理論的解釈・数値演算上の利点がある。この手法を、分子振

動解析、プロトン移動反応解析等の応用研究を行った。その結果、古典動力学の結果より

も高精度計算の結果を再現することに成功した。 
 

３．研究実施体制  

（１）「東京大学」グループ 

① 研究分担グループ長 ： 平尾 公彦（東京大学 教授） 

② 研究項目 

平尾公彦 「多参照摂動論による電子相関電子状態計算理論」 

中嶋隆人 「相対論的分子理論の開発と大規模系の電子状態計算理論」 



常田貴夫 「大規模系に対する密度汎関数理論」 

重田育照 「大規模系の分子理論と量子化学計算に基づく基底・励起状態ダイナミクス」 

八木清 「大規模系の分子振動計算と分子内振動緩和ダイナミクス」 

中田真秀 「大規模系に対する密度汎関数理論」 

ゴパクマジーサ 「大規模分子理論の開発」 

ワトソンマーク 「大規模分子理論の開発」 

阿部穣里 「大規模分子理論の開発」 

千葉真人 「動力学的シミュレーションの開発」 

徳良誠健 「大規模系に対する密度汎関数理論」 

佐藤健 「大規模系に対する密度汎関数理論」 

倉重佑輝 「大規模分子理論の開発」 

松井亨 「動力学的シミュレーションの開発」 

宋 鍾元 「大規模系に対する密度汎関数理論」 
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