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１．研究計画の概要 大規模な分子計算を高速に実現するため，

dual-level 密度汎関数法 (DFT) とよぶ DFT
計 算 の 新 し い 近 似 理 論 を 開 発 し た ．
dual-level DFT は，計算時間を要する SCF
の手続きを避ける新しい近似理論である．大
幅な高速計算が実現できる一方で，得られる
結果は従来の DFT の結果と遜色がない．さ
らに，この方法の相対論への拡張や超分子系
の化学反応の解明を行うために，その解析的
エネルギー微分法も開発した． 

従来の分子理論に対してブレークスルー
を達成することで，大規模分子系である超分
子を化学的精度で定量的に取り扱える分子
理論を展開し，この「次世代分子理論」に先
導された超分子の分子設計と反応制御を実
現する．「理論超分子科学」という理論先導
の超分子科学を開拓する．具体的には，大規
模分子計算を実現するため，系のサイズの増
加に対しスケーラブルに計算可能な第一原
理分子理論を新たに開発する．さらに，開発
した大規模系分子理論を用いて超分子系の
自己集合，分子認識，機能発現のメカニズム
を解明し，その一般的な指導原理を実験に先
行して確立する．  

(3) 大規模分子計算の解析法の開発 
超分子のような大規模分子系の分子軌道

計算の結果を効率的に解析することのでき
る理論的なアプローチを開発した．この方法
は，フロンティア分子軌道論を拡張したもの
である．フロンティア軌道法の立場から大規
模な分子系の化学反応に対する理論的解釈
を与えるだけでなく，分子論から新規物質の
創出を実現することができる． 

 
２．研究の進捗状況 
(1) 大規模分子計算のための線形スケーリン
グ計算法の開発 

(4) 固体 NMR 計算のための新しい理論的ア
プローチの開発 

大規模な分子系の計算を実現するために，
分子の大きさに対して Coulomb 積分の計算
時間が線形スケーリングで比例する Gauss
型-有限要素 Coulomb (GFC) 法という方法
を開発した．また，超分子系の化学反応の解
明を行うために，その解析的エネルギー微分
法を開発した．超分子系では重原子を含むこ
とで面白い機能を発現するが，大規模な重原
子分子系の大規模計算を実現するために，
GFC 法を相対論的分子理論へと拡張してい
る．これにより，重原子効果とスピン-軌道効
果のふたつの相対論効果を同時に取り扱い
ながらも，大規模な重原子分子計算を可能に
することができる． 

超分子の構造決定には固体 NMR がしばし
ば用いられる．しかしながら，固体 NMR は
幅広く複雑な形状のスペクトルをもつため，
同定に曖昧さが残る．実験を補うため，NMR
計算に対する量子化学と固体物理のアプロ
ーチを融合させ，両者の欠点を補い，長所を
活かすことにより，固体 NMR に対する信頼
性の高い理論的計算スキームを提案した． 
(5) 次世代分子理論プログラム「NTChem」
の開発 
上記の独自の分子理論をもとにして，次世

代スーパーコンピュータ上で十分な性能を
発 揮 で き る プ ロ グ ラ ム パ ッ ケ ー ジ
「NTChem」を開発している． 

(2) 大規模分子計算のための高速計算法の開
発 



 
３．現在までの達成度 
②おおむね順調に進展している． 
(理由) 
大規模分子理論の開発とそのプログラム

の作成は順調にすすんでいる．また，超分子
における機能発現の機構を分子論から解明
するための方法も開発済みである．さらに，
最近，スピン-軌道相互作用を含む十分な相対
論効果を考慮することのできる大規模分子
理論もほぼ完成しており，期間内での完成の
めどがたった．  
 
４．今後の研究の推進方策 

これまでわれわれが独自に開発をすすめ
てきた大規模分子理論をさらに発展させ展
開することで，次世代スーパーコンピュータ
の性能を十分引き出すことのできる大規模
分子理論とそのプログラムパッケージを完
成させる．目標は，数千原子から数万原子を
含む超分子のような大規模な分子系の第一
原理計算を可能にすることである．大規模な
分子計算の実現には，計算機の並列化計算が
必要となってくる．われわれが開発してきた
大規模分子理論は，系のサイズの増加に対し
リニアなスケーリングを示す理論である．そ
れと同時に並列化効率が悪い直接対角化な
どの計算が不要であるため，理論上計算機の
並列化効率が非常によいものになっている．
例えば，現在のところ GFC 法は SMP 計算機に
対する Open MP による並列化しか実装してい
ないが，得られている結果から外挿すると，
600残基のタンパク質であるインスリンの 12
量体 (9522原子) のDFT計算を32CPUの並列
化により 2日，512CPU の並列化では 3時間で
計算することが可能になる．この大きさの分
子計算は，これまでに第一原理計算されたも
っとも大きな分子の 2倍にあたり，その計算
が 32CPU で 3週間程度かかっていることを考
えると大規模分子のシミュレーションに大
きな進歩をもたらすことになる．massive な
並列計算機に対するGFC法およびDual-level 
DFT 法の並列アルゴリズムを完成させ，プロ
グラムに実装することで，数万原子系の超分
子の第一原理計算という未踏の理論計算を
実現したい．また，残りの期間中にこれらの
方法論をさらに進展させ，実際の超分子系で
の化学反応の解明を試みる． 
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