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§１．研究実施の概要  

 

凝集化学反応系シミュレーションの基盤技術を開発することが大きな狙いである。今年度（平成

２２年度）は、これまでに開発した非経験的ＱＭ/ＭＭ-MD シミュレーション用ＱＭ/ＭＭ-インター

フェイス（ＱＭ/ＭＭ-ＩＦ）ＡＭＢＥＲ-ＧＡＵＳＳＩＡＮインターフェース（ＡＧ-ＩＦ）を基礎に、新たに非

経験的ＱＭプログラムとしてフラグメントＭＯ（ＦＭＯ）法プログラムＰＡＩＣＳを採用し実装を開始した。

また凝集化学反応系シミュレーション研究のためのアンサンブルＭＤ(ＥＭＤ)法を実現する並行コ

ンピューティング技法のシステム化を進めてＱＭ/ＭＭ-ＦＥＧ-ＮＥＢ法の原型を完成した。さらに水

溶液中水素移動反応や酵素反応に適用した。本年度も、新しい粗視化理論の開発を目的として、

大規模原子運動情報から粗視化パラメータを取り出す粗視化変換技法の開発と粗視化理論の構

築を継続して進めた。本開発は基礎的かつ理論的な研究開発であるため、残りの全研究開発期

間を費やす予定である。平成２３年度も、現実系への応用とフィードバックなどを目指して継続して

研究を進める予定である。 

 

 

§２．研究実施体制  

 

（１）「長岡」グループ 

① 研究分担グループ長：長岡 正隆 （名古屋大学情報科学研究科、教授） 

② 研究項目 

   研究実施項目：（テーマⅠ）凝集化学反応系シミュレーションの基盤技術の開発 

１． ＱＭ/ＭＭ-ＭＤシミュレーション用パラメータ調製ソフトウェアの開発(パートⅡ) (継続＋

α)  

H22年度 

実績報告 
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[i.e., 凝集反応系ＱＭ－、あるいはＱＭ／ＭＭシミュレーションの研究戦略の確立（含、

ＱＭ／ＭＭハミルトニアン用パラメータ調整ツール）] 

２． ＱＭ/ＭＭ-ＭＤシミュレーションへの自由エネルギー勾配法の実装(パートⅡ)(継続＋α) 

[i.e., 自由エネルギー勾配法による活性化自由エネルギー計算スキームの実装（半経験的及

び ab initio ＱＭ/ＭＭ－ＭＤ版）] 

３． ＱＭ/ＭＭ-ＭＤシミュレーション･インターフェイスの開発（継続＋α） 

［i.e., ＱＭ／ＭＭ-ＩＦの開発に向けたアルゴリズム完成と改訂版の製作］ 

 

   研究実施項目：（テーマⅡ）並行コンピューティングによる凝集化学反応系シミュレーションの 

   実現  

１． 並行コンピューティングによる統計情報生成の技術開発と効率化（継続＋α） 

［i.e., 非平衡状態解析システム(NESAS)上で実行可能なアンサンブル MD 法のための基本シ

ステムの完成］ 

２． アンサンブルＭＤ法による化学実験の非経験的実現（継続） 

［i.e., 並行コンピューティング技法の実現環境の整備と非平衡状態解析アプリケーションの開

発（継続）］ 

 

   研究実施項目：（テーマⅢ）凝集化学反応系シミュレーションに基づいた疎視化理論の開発 

１． ＭＤシミュレーション･データの疎視化理論の開発（継続＋α） 

［i.e., ＱＭ／ＭM-MD シミュレーションの実行環境整備とプログラム開発及び現実系への適用

（継続）］ 

２． 最大エントロピー法による再構成技法の開発（継続＋α） 

［i.e., 最大エントロピー法等を基礎とした再構成技法の基本的なプログラム開発（継続）］ 

３． 凝集化学反応系の疎視的理論の開発（継続） 

［i.e., 凝集系化学反応の疎視化理論についての基本的な概念整備と文献調査（継続）］ 

 

 

§３．研究実施内容  

 

(文中に番号がある場合は（４－１）に対応する) 

●研究実施項目：（テーマⅠ）凝集化学反応系シミュレーションの基盤技術の開発 

これまでに見通しが付いた凝集化学反応系のパラメータ調製手法（NDDO-SSRP 法あるいは

NDDO-MAIS-SSRP 法）を体系化すると共に、ＱＭ/ＭＭハミルトニアン用パラメータ調製ツール開

発を継続した。次にこれまでの自由エネルギー勾配(ＦＥＧ)法構造最適化スキームを継承してＡＭ

ＢＥＲ１０へ実装した(ＡＭＢＥＲ１０版)。また ab initio ＱＭ/ＭＭ-分子動力学(MD)シミュレーションイ

ンターフェイス(ab initio ＱＭ/ＭＭ-ＭＤ-ＩＦ)との連携も図った。さらに ab initio ＱＭ/ＭＭ-ＭＤＩＦ
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の機能拡張とユーザビリティを向上させた。 

§Ⅰ－１．ＱＭ/ＭＭ-ＭＤシミュレーション用パラメータ調製ソフトウェアの開発(パートⅡ) (継続＋

α) 

Ｈ20 年度後半からスタートしたＱＭ/ＭＭハミルトニアン用のパラメータ調製(ツール)手法の

研究開発作業を継続して進めた。さらに半経験的ＱＭハミルトニアン用の経験的パラメータ調

製ソフトウエア NollsPM3（対象系：孤立反応系）の汎用化を進め、同時に凝集化学反応系にお

けるパラメータ調製手法（NDDO-SSRP法とNDDO-MAIS-SSRP法）として体系化（凝集化学反

応系のための最適手法の確立）を目指した。その報告を４編の学術論文として発表し、Journal 

of Computational Chemistry等に掲載された[1, 2]。 

§Ⅰ－２．ＱＭ/ＭＭ-ＭＤシミュレーションへの自由エネルギー勾配法の実装(パートⅡ)(継続＋

α) 

半経験的及び ab initio ＱＭ/ＭＭ－ＭＤ版を、AMBER9 と GAUSSINA03 との組合せに限ら

ず、AMBER10 と GAUSSIAN09 との組合せに拡張し、自由エネルギー勾配(ＦＥＧ)法－Ｎｕｄｇｅ

ｄ Ｅｌａｓｔｉｃ Ｂａｎｄ(ＮＥＢ)法を実装した。自由エネルギー面上での反応経路を半自動的に最適

化する手法を開発した。また、自由エネルギー面上の仮想的な運動をＭＤ的に実現することで

局所安定な経路へのトラップを回避し、最適反応経路を自己探索する最小自由エネルギー障

壁計算法を開発した。さらに並行コンピューティングを適用して凝集反応系の活性化自由エネ

ルギーを計算する自動化スキームの研究開発を進めた。 

§Ⅰ－３．ＱＭ/ＭＭ-ＭＤシミュレーション･インターフェイスの開発（継続＋α） 

これまでに開発してきたＱＭ/ＭＭ－ＩＦ（ＡＧ－ＩＦ（コード名：ＧａｕｓｓＦＧ０８））（ab initio分子

軌道（MO）法プログラムＧＡＵＳＳＩＡＮと MD 法プログラムＡＭＢＥＲとのインターフェイス）のア

ルゴリズムを基礎にして、改良版ＡＧ－ＩＦ（ＧａｕｓｓＦＧ１０）を開発した[10]。さらにそのアルゴリ

ズムを応用して、新たに非経験的ＱＭプログラムとしてフラグメントＭＯ（ＦＭＯ）法プログラムＰ

ＡＩＣＳを採用した実装を開始した（ＡＭＢＥＲ-ＰＡＩＣＳインターフェース（ＡＰ-ＩＦ））。H21 年度

までに開発した電荷割り当て法の拡張（論文投稿中）やQM Ewald法の組込みを推進した。ま

た有機化学分野や錯体化学分野における応用研究を実施した[3, 4, 7, 8, 11]。 

 

●研究実施項目：（テーマⅡ）並行コンピューティングによる凝集化学反応系シミュレーションの実

現  

凝集化学反応系シミュレーションの実現を目的として、或る熱力学的状態に対応する一つの初

期位相分布から組織的に選ばれた多数の初期条件群から開始した MD 計算を、複数の

(multi-CORE)CPU(あるいは計算機ノード)からなる計算機サーバーで並行して実行させるアンサン

ブルＭＤ(ＥＭＤ)法の理論的基盤を確立し、そのための並行コンピューティング技法を昨年度に続

いて継続開発した。 

§Ⅱ－１．並行コンピューティングによる統計情報生成の技術開発と効率化（継続＋α） 

ある熱力学的状態に対応する一つの初期位相分布から組織的に選ばれた多数の初期条
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件群から開始した MD 計算を、複数の(multi-CORE)CPU(あるいは計算機ノード)からなる計算

機サーバーで並行して実行させるアンサンブルＭＤ(ＥＭＤ)法の自動化システムに機能を追

加した。さらに階層化アルゴリズム技法を導入した改良版並行コンピューティングシステムと統

合して、非平衡状態解析システム（NESAS）（コード名：Ｇａｉａｎａ１０）の開発を進めた。そのため

のアンサンブルＭＤ(ＥＭＤ)法の技術開発をＱＭ/ＭＭ-ＭＤシミュレーション（テーマⅠ）と関

連付けて進めた。 

さらに、次世代スーパーコンピュータへのスムースな展開を目指して FUJITSU FX-1 を初め

とする名古屋大学情報基盤センターのスーパーコンピュータにおいて、H21 年度に移植した

高解像度アルゴリズムのプログラムを用いて、並行化･並列化性能の評価を行い、その高速化

のための検討を重ねた[12]。また、多 CPU コアのスレッド-プロセス・ハイブリッドシステムである

ことを生かした、可視化を含めた計算結果の解析システム開発のための検討を行った。 

§Ⅱ－２．アンサンブルＭＤ法による化学実験の非経験的実現（継続） 

H21 年度から新たに開始した、並行コンピューティングによるアンサンブルＭＤ(ＥＭＤ)の効

率化を一層進めた。またテーマⅡで開発する疎視化再構成技法と組み合わせて、更なる統

計性向上の実現を目指した。 

最 

●研究実施項目：（テーマⅢ）凝集化学反応系シミュレーションに基づいた疎視化理論の開発 

新しい疎視化理論の開発を目的として、ＱＭ/ＭＭ-MD シミュレーションを具体例（HF 水溶液、

アンモニア水溶液、グリシン水溶液、ヘモグロビン水溶液など）に適用した[5, 6, 9]。それと同時に、

大規模原子運動情報（個別原子の位置･運動量の時系列データ{ ( ), ( )}i it tr p ）から疎視化パラメ

ータ（数密度分布や温度分布など）を取り出す疎視化変換技法を研究開発した。得られた時空数

密度分布を入力初期分布として、最大エントロピー原理等（主成分解析や独立成分解析など）に

基礎をおいた時空分布再構成技法の研究開発を継続して進めた。また振動励起フッ化水素水溶

液における振動緩和に関するシミュレーションデータから判明した、各モード間のエネルギー移動

の特徴に関する報告を行った。さらに画像処理技術の現状を調査すると共に、疎視化再構成理論

の構築を継続して進めた。 

§Ⅲ－１．ＭＤシミュレーション･データの疎視化理論の開発（継続＋α） 

H21 年度までに実現した計算環境設備のもとで、半経験的あるいは ab initio ＱＭ/ＭＭ

-MD シミュレーションを現実系（HF水溶液、アンモニア水溶液、グリシン水溶液、ヘモグロビン

水溶液など）に適用する。現実系への適用から得られた知見をプログラム開発のためにフィー

ドバックした。特に H21年度に見出した並進、回転、振動モード間のエネルギー移動の特徴を

より詳細に解析して、再構成技法や疎視化理論の開発を目指した。またその解析結果をまと

めて論文発表の準備を進めた。 

§Ⅲ－２．最大エントロピー法による再構成技法の開発（継続＋α） 

H21年度までの疎視化変換技法の基本的概念に基づいて、疎視化パラメータ（数密度分布

や温度分布など）を取り出す研究開発を進めた。また、引き続き、画像処理における現状調査
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を進め、最大エントロピー原理等に加えて、他の再構成技法（独立成分分析や主成分解析の

適用）の援用を含めて、体系的時空分布再構成技法(細視化技法)を研究開発した。 

§Ⅲ－３．凝集化学反応系の疎視的理論の開発（継続） 

Ⅲ－２で開発した再構成技法を適用して求めた溶媒分子系の時空分布 ( , )n tx を用いて、

代表者がこれまでに導出した分子熱浴を考慮した多原子分子系のクラマース-フォッカー-プ

ランク(ＫＦＰ)方程式に現れる熱浴パラメータ ( )exF q 、 ( )exp q 、 ( )exT q の数式表現との関係を

さらに深く検討した。引き続き時空分布再構成技法に関連した疎視化パラメータ発展方程式

に関する文献調査を進めて理論開発の方向性を探った。 

 

 

§４．成果発表等 
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