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研究成果の概要（和文）： 

 これまで申請者は、水素原子核の量子揺らぎや陽電子系にも適用可能な量子多成分系分子理論

を開発してきた。本研究課題では、数値積分に特化した計算手法の構築に挑戦し、特に以下２

点に示すような、①高精度計算手法の開発と、②並列計算の実装という研究項目を設定し、具

体的に陽電子化合物や分子振動解析の精密計算を実施した。 

 
研究成果の概要（英文）： 

Recently, we have developed some first-principles approaches for multi-component 

systems including both electrons and nuclei (positron) quantum-mechanically. In this 

project, we have developed more accurate methods and implemented for parallel efficiency, 

and applied to positronic compound and molecular vibrational frequencies. 
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１．研究開始当初の背景 

これまで申請者は、数値積分に基づく量子
モンテカルロ(QMC)法を開発することで、小
分子系に対する化学的精度(kcal/mol)の計算
を実現し、最近では①陽電子化合物の変分エ
ネルギー世界記録樹立といった最高精度の
計算に成功した。また数値積分のアルゴリズ
ムを改良することで、100 プロセッサ程度の
並列計算により②ほぼ 100%の並列化効率も
達成している。 

量子化学計算で一般的に用いられるガウ
ス型関数は、解析的積分は容易であるものの、
その並列化効率は極めて低い。そこで数 10

万プロセッサをもつ超並列次世代計算機を
有効活用するには、このような Roothaan を

出発とした現在の量子化学計算を根底から
再構築する必要があろう。 

一方申請者は、数値積分に基づく QMC 法
を用いることで、上述の①化学的精度、②並
列化効率の二点に関し、既にその有効性を見
出してきた。しかしながら未だ理論手法・計
算技術は発展途上であり、①超高精度計算ま
では至っておらず、②並列化技術も充分なプ
ロセッサを使いこなせていない。また数値積
分に特化したオープンソースも存在しない
状況にある。 

 

２．研究の目的 

そこで本研究課題では、①そのような超高
精度でかつ②十分な効率的並列計算を可能
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とする、以下のような数値積分に特化した量
子化学の構築という萌芽的アイディアに挑
戦する。 

① 高精度計算手法の開発： 

化学的精度(kcal/mol)を超えるような物理
量の高精度計算のための経路積分および量
子モンテカルロをベースとした手法を開発
する。 

②超並列計算の実装： 

並列構造に適したアルゴリズムを実装し、
数値積分ベースの量子化学の普及・促進も目
指す。 

 

３．研究の方法 

①超高精度計算手法の開発： 
化学的精度(kcal/mol)を超えて超高精度

計算を可能とするために、露に相関した二電
子基底に対する数値積分手法を考案する。さ
らに QMC法では困難とされた物理量の高精度
計算のための手法を開発する。 
② 並列計算の実装： 
階層的超並列構造に適したアルゴリズム

を実装し、充分な超並列計算を実現する。そ
して作成したプログラムを普及させ、数値積
分ベースの量子化学を普及・促進を目指す。 

 
４．研究成果 
これまで申請者は、水素原子核の量子揺ら

ぎや陽電子系にも適用可能な量子多成分系
分子理論を開発してきた。本研究課題では、
数値積分に特化した計算手法の構築に挑戦
し、特に以下２点に示すような、①高精度計
算手法の開発と、②並列計算の実装という研
究項目を設定し、具体的に陽電子化合物や分
子振動解析の精密計算を実施した。 

 
①高精度計算手法の開発： 
 陽電子化合物や分子振動解析を精密に実
施するために、多成分系分子軌道法や量子モ
ンテカルロ法を基礎とし、理論手法の開発を
行った。 
② 並列計算の実装： 
導出した理論手法をもとに適したアルゴ

リズムを実装したが、並列化効率に関しては
未だ課題の余地がある。しかしながらこれら
の手法を用いて、精密な分子振動解析や陽電
子化合物の陽電子親和力といった、具体的問
題に適用することに成功した。一方で、経路
積分法や多成分系分子軌道法に関しても並
列化実装を行った。 
具体的な計算として、小分子における分子

振動解析の精密計算に成功した。従来手法の
調和振動子近似によるゼロ点エネルギー値
だけでなく、振動配置間相互作用法によるゼ
ロ点エネルギー値をも超えることに成功し
た。また分子振動を考慮しつつ陽電子化合物
を計算することにも成功した。その結果、平

衡構造では陽電子親和力が負であったもの
が、分子振動を考慮することで正になる、と
いう驚くべき結果が得られた。特に IR 活性
のモードに対してその傾向が大きくなるこ
とが解った。 
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