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② 研究項目 

○二次元・三次元系への応用 

○電子相関効果の導入 

    ・RLMO 基底の CI 法の導入 

○構造最適化と遷移状態解析 

    ・構造最適化法 

    ・遷移構造計算法 
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○全エネルギー計算の高速化 

○並列化プログラミングと大規模計算 

    ・高速化２電子積分計算法 

    ・プログラム全体の並列化 

○電子相関効果の導入 

    ・Local MP2 法の導入 

○構造最適化と遷移状態解析 

    ・構造最適化法 

○機能設計解析法の導入 

    ・フォトニクス物質設計 

    

    

§§§§２２２２．．．．研究実施内容研究実施内容研究実施内容研究実施内容    
    

((((文中文中文中文中にににに番号番号番号番号があるがあるがあるがある場合場合場合場合はははは（（（（３３３３－－－－１１１１））））にににに対応対応対応対応するするするする))))    

Elongation（ELG）法は、巨大系の電子状態を Linear scaling で超高精度に得るために当グ

ループで開発を進めてきた手法である。二次元・三次元系にも適用できる 3D-ELG 法で Linear 

scaling が実現するよう方法論を一次元に戻して再度見直し、ソースコードの技術的問題を解決

することで、実行速度や並列化効率改善に取り組んだ。本年度の主な進展は、領域局在化分子

軌道(RLMO)基底-二電子積分を用いる ELG 法の開発、Local-ELG-CIS 法の開発、Hessian

行列の計算、構造最適化、Fock 行列計算の高速化、開殻系への展開などであり、様々な技術的

問題を解決しながら、ナノ・バイオ系への応用に向けて順調に開発を進めている。 

 

１１１１．．．．二次元二次元二次元二次元・・・・三次元系三次元系三次元系三次元系へのへのへのへの応用応用応用応用    

当初一次元系を仮定して開発を手掛けた ELG 法を、二次元・三次系に対しても適用可能とな

るよう一般化して発展させた方法を 3D-Elongation 法と名付けており、大きく分極した系に対して

も、Active 部分と Frozen 部分との間に新たな化学結合ができた場合に対しても高精度で計算で

きるように改良した。また、以下の項目２で述べるように、計算時間も全系をまともに扱う従来法に

比べれば速いものの、Linear Scaling 性に問題があったため、２３年度は本課題を一次元系に

戻して Fock 行列を作成する部分を中心に高速化を図ってきた。 

    

２２２２．．．．全全全全エネルギーエネルギーエネルギーエネルギー計算計算計算計算のののの高速化高速化高速化高速化    

LMOLMOLMOLMO 基底基底基底基底----二電子積分二電子積分二電子積分二電子積分をををを用用用用いるいるいるいる ElongationElongationElongationElongation 法法法法のののの開発開発開発開発    

近年、ELG-SCF 計算が、QFMM との結合によって巨大系に対して Linear scaling を達成し

た。一方で、AO 基底-二電子積分を RLMO 基底へ変換することで、簡単に直接 RLMO から

Fock 行列を得ることができる。このとき、ELG 法の各伸長段階において変換に不必要な AO 基底

-二電子積分を取り除き、さらには、Schwarz 不等式と係数のスクリーニングを用いて、変換と AO
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基底-二電子積分除去の効率化も図り、変換時間が各ステップで一定となった。 

 

FockFockFockFock 行列計算行列計算行列計算行列計算のののの高速化高速化高速化高速化    

RLMO 基底-電子密度に関して、Fock 行列に寄与しない二電子積分を SCF 計算前に取り除く

ことにより、Fock 行列作成および全エネルギー計算の高速化を図った。さらに、ELG 計算の各ス

テップで使用する Initial guess に前回の伸長ステップの結果を使うことで、一連の ELG ステップ

で初期電子密度の演算にかかる時間を大幅に削減した。 

 

３３３３．．．．並列化並列化並列化並列化プログラミングプログラミングプログラミングプログラミングとととと大規模計算大規模計算大規模計算大規模計算    

新しいバージョンでは、一昨年度の旧バージョンに比べて全 CPU（あるいは WALL）時間が大

きく改善されるとともに、同様に並列化効率も向上した。 

    

４４４４．．．．電子相関効果電子相関効果電子相関効果電子相関効果のののの導入導入導入導入    

LocalLocalLocalLocal----ELGELGELGELG----CISCISCISCIS    法法法法のののの開発開発開発開発    

Local-ELG-CIS (LECIS)法では、ELG-RHF 計算後に得られる系全体の RLMO をいくつか

の部分に分割し、隣接 RLMO 領域間のみ CIS エネルギー計算を行う。これにより、精度を維持し

たままで LECIS 法に要する配置数を大幅に減少させることに成功したが、SCF にかかる時間が

あまり改善されていないので、高速化のためには HPC 用にコードを最適化中である。 

 

５５５５．．．．構造最適化構造最適化構造最適化構造最適化とととと遷移状態解析遷移状態解析遷移状態解析遷移状態解析    

Elongation Elongation Elongation Elongation 構造最適化構造最適化構造最適化構造最適化    

Elongation 法による構造最適化（ELG-OPT 法）を実現するため、その定式化と、計算精度に

着目して Gradient 計算部の開発を進めている。ELG-OPT 法の性能評価のため、非結合系、非

局在化系、DNA モデルを対象に従来法と比較を行い、ELG-OPT 法では従来法では到達できな

い安定点に到達できるケースがあることが判明したので、より詳しく検討中である。 

 

遷移状態計算遷移状態計算遷移状態計算遷移状態計算およびおよびおよびおよび振動解析振動解析振動解析振動解析のためののためののためののための HessianHessianHessianHessian 行列行列行列行列のののの計算計算計算計算    

ELG法に搭載する局所遷移状態探索法では、反応中心のHessian行列要素だけを計算し、そ

の部分Hessian内で遷移状態を探索する。Active領域に対するHessianを計算し、Active領域と

Frozen領域間の相互作用は多重極展開によって見積もる方法により、いくつかの簡単なモデル

系で良好な結果を得ている。 

 

６６６６．．．．機能設計解析法機能設計解析法機能設計解析法機能設計解析法のののの導入導入導入導入    

例として、ポルフィリンアレイの超分極率を、非局在化系のための Orbital Shift Elongation 

(OS-ELG)法を用いて分子（超）分極率を計算したところ、これまでの方法に比べて大きな改善が

見られた。また、磁性評価のための開殻系のための UHF, ROHF 法も導入した。 
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７７７７．．．．ダダダダイナミクスイナミクスイナミクスイナミクスとのとのとのとの結合結合結合結合    

Generalized predictive control (GPC) method と Elongation 法を結合することにより、ダイ

ナミックな構造最適化が可能となるように開発中である。例えば、ポリグリシンの周りに水を付けた

モデルで、従来法で得られる水の存在下でヘリックスを巻くという構造変化を再現できるかを確認

中であるが、Active 部分をかなり多くとる必要があることが分かっており、現在も検討中である。 

 

８８８８．．．．ナノナノナノナノ・・・・バイオバイオバイオバイオ系系系系へのへのへのへの応用応用応用応用    

カーボンナノチューブとそのヘテロ原子が混在した種々の構造、ポルフィリンアレイの中心金属

を含まない系および含む系、重原子からなる電荷移動錯体などに対して、ELG 法に導入した

OS-ELG法を適用し、２～３桁ほどの精度改良が得られた。種々の塩基配列をもつＤＮＡ系やグラ

ミシジンＡイオンチャネル等のバイオ系に適用し、カウンターイオン効果とエネルギーギャップの関

係などについて検討した。 

 

 

§§§§３３３３．．．．成果発表等成果発表等成果発表等成果発表等    

 

（（（（３３３３－－－－１１１１））））    原著論文原著論文原著論文原著論文発表発表発表発表    
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