
国立研究開発法人物質・材料研究機構・国際ナノアーキテクトニクス研究拠点・MANA主任研究者

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

８２１０８

基盤研究(B)（一般）

2021～2018

超大規模第一原理分子動力学手法の開発とナノ物質への応用

Development of large-scale first-principles MD and its applications of 
nano-structured materials

５０３５４１４７研究者番号：

宮崎　剛（MIYAZAKI, Tsuyoshi）

研究期間：

１８Ｈ０１１４３

年 月 日現在  ４   ６ １３

円    13,200,000

研究成果の概要（和文）：本研究では、高精度局在基底による第一原理計算を高効率で実現するマルチサイト法
を第一原理分子動力学で高効率に用いる手法を開発し、通常の計算手法では扱うことが不可能であった超大規模
系に対する全原子第一原理分子動力学とそれに基づく反応解析などを可能とした。作成されたプログラムはオー
ダーN法第一原理計算プログラムCONQUESTに導入された。本計算手法は様々な物質群に適用され、非周期系の構
造探索、抗がん剤分子の水溶媒中の反応性、強誘電体中における複雑なドメイン構造の原子スケールでの構造と
電子状態の解明等に用いられた。プログラムCONQUESTは2020年1月にMITライセンスで一般に公開された。

研究成果の概要（英文）：In this project, we developed an efficient method to employ large-scale 
first-principles molecular dynamics (FPMD) using the multisite method, which enables us to perform 
large-scale DFT calculations with accurate local basis sets. The subroutines to calculate the free 
energy profiles with the large-scale FPMD simulations were also implemented to our linear-scaling 
DFT code CONQUEST. The developed methods were applied to the theoretical studies on various systems,
 such as nonperiodic amorphous systems, anti-cancer drug molecules in water, complex domain 
structures of a ferroelectric material and so on. The program CONQUEST was released to public with 
the MIT license in 2020 January.

研究分野： 計算物質科学

キーワード： 大規模DFT計算　ナノ物質　ナノ粒子触媒　物性理論　量子化学

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
通常の第一原理分子動力学では扱える系が小さいという制約があり、今までは整然と原子が並んだ固体中の現象
や比較的単純な分子の反応が主なターゲットであった。本研究によって開発された大規模第一原理分子動力学手
法によって、今まで扱うことが困難であった強誘電体の複雑な分域構造やアモルファスなどの非周期構造に対し
て高精度の第一原理分子動力学にもとづいた研究が可能となったことは学術的意義が高い。また、開発されたプ
ログラムは一般の研究者が無償で使えるように公開された。このことによる波及効果も今後期待できると考えて
いる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 密度汎関数法（DFT）にもとづく第一原理計算は経験的なパラメータを用いずに、すべて量子論
に基づく電子状態計算から求めるという汎用性、信頼性の高い計算手法である。特に、第一原理
電子状態計算に基づいた分子動力学（第一原理分子動力学）やそれに基づいた解析手法（反応活
性化エネルギーの計算等）は、物質、材料の様々な現象を原子スケールで解明することを可能と
し、ナノテクノロジー、物質・材料研究に多大な貢献をしてきた。しかし、通常の第一原理計算
手法では系の原子数 N に対して計算量が N の 3 乗に比例して急激に増大するので、数千原子を
越える系に対する第一原理計算は極めて困難である。この計算サイズの問題により、第一原理分
子動力学が研究対象とする物質や現象には大きな制約があり、今までは整然と原子が並んだ固
体中の現象や比較的単純な分子の反応が主なターゲットであった。 
しかし現実の触媒反応や生体反応では特殊な反応場が形成されていて、周囲の環境の効果を取

り入れることが反応メカニズムを理解するために必須であることが多い。また実材料や電子デ
バイスでも不純物、異種界面などの不均一な場所が材料の示す特性の大部分を決めていること
が多い。これら特殊な場においては古典力場の信頼性は低く、第一原理計算に期待がかかるが、
上記のサイズに対する制約が大きな障害となっていた。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、第一原理分子動力学法における計算サイズの問題を克服し、今まで第一
原理計算の研究対象にすることができなかった問題に挑戦する計算手法を獲得することで
ある。我々が開発してきた大規模第一原理電子状態計算手法を用いることにより、通常の第
一原理手法では扱うことが不可能であった超大規模系、数十〜百 nm スケールの物質、材料、
デバイスに対する高効率の全原子第一原理分子動力学とそれに基づく反応解析などを可能
とする。 
具体的には、我々が開発してきたオーダーN法第一原理分子動力学、また、高精度、高効

率の局在軌道を作成する手法であるマルチサイト法を用いることによって効率と精度を両
立させた大規模第一原理分子動力学を実現可能とする。これにより、現在多く用いられてい
る平面波第一原理計算と同程度の精度を持った大規模第一原理分子動力学計算に基づく理
論研究を実現することを目指す。開発された手法は様々な系に適用し、実際の系に対する応
用研究を進めることにより、開発した手法の安定性、有効性を調べる。 
 
３．研究の方法 
本研究には、応募者が英国の研究グループと共に長年開発してきたオーダーN 法第一原理
計算プログラム CONQUEST (Concurrent O(N) QUantum Electronic Structure Technique)
を用いる。拡張ラグランジアン断熱分子動力学法などの大規模第一原理分子動力学を効率
的に行う手法や CONQUEST で開発してきた高精度の局在軌道生成法であるマルチサイト法を
用いることにより、高精度基底による信頼性の高い超大規模第一原理分子動力学を高効率
で計算可能とする手法の開発を行う。同時に、拘束分子動力学手法にもとづいた自由エネル
ギー計算などの第一原理分子動力学法を用いた解析手法を CONQUEST に導入する。 
また、開発された手法を様々な物質群に適用して、開発した手法の有効性を確認すると共

に、さらなる効率化や計算安定性の向上を目指す。 
 
４．研究成果 
(1) プログラム CONQUEST の開発と公開 
本研究課題では我々が長年開発してきた大規模第一原理電子状態計算プログラム
CONQUEST を用いる。大規模第一原理分子動力学を高精度で行えるようにするため、高精度
基底を効率的に使うことを可能とするマルチサイト法と分子動力学の安定性を改善する拡
張ラグランジアン断熱近似分子動力学法を用いた手法を、プログラム CONQUEST に導入する
ことが最初の重要なステップである。 
上記の手法を実現するため、分子動力学の途中で時事刻々と変化する原子座標に対してマ
ルチサイト法により最適化された各原子に局在した関数（サポート関数）の展開係数を新た
な原子座標に対しても用いることを可能とするプログラムを作成した。この局在軌道法、さ
らにオーダーN法を実現するためには、サポート関数が各原子に局在していることが本質的
であり、非零の展開係数を持つ基底関数を担当する近接原子のリストは分子動力学を行な
っている際に変わり続ける。さらに、大規模第一原理計算では並列計算効率が極めて重要で
あるが、分子動力学では各 MPI プロセスが担当する原子も各時刻の座標によって変化する。
このため、分子動力学の際に各原子に対する展開係数と近接原子の情報を隣接 MPI プロセ
ス間で通信し、異なるプロセスにおける近接原子リストを自プロセスのリストに変換する
手法が必要となる。これらを可能とするプログラムの作成を行った。同時に、長時間の分子
動力学は複数回のジョブで行われるので、MPI プロセス数が変わる場合にも前回のジョブで



得られた情報を使って再スタートできるようにプログラムを作成した。 
さらに、(2)で示す自由エネ
ルギー計算を行うためのプ
ログラム開発を行った。具体
的には、ブルームーン法を用
いた計算手法を可能とする
ための様々な反応座標に対
する拘束分子動力学を実現
するための計算プログラム
の開発を行った。 
これらの開発プログラムを
取 り 入 れ た プ ロ グ ラ ム
CONQUESTのMITライセンスに
よる一般公開を 2020 年 1 月
に行った（図 1）。本公開に対
しては、プログラムの計算手
法と今までの応用計算例を
まとめたレビュー論文を英国、フランスの共同研究者と共同で執筆し、発表した。 
 
(2）自由エネルギー計算、構造解析 
第一原理分子動力学を用いた様々な解
析手法の開発と整備を行った。CONQUEST
で自由エネルギー計算を行う際の参考と
するために、まず古典分子動力学法を用
いた自由エネルギー計算手法をいくつか
検討した。次に CONQUEST における様々な
反応座標に対する拘束分子動力学のプロ
グラム作成を行なった後に、ブルームー
ン法を用いた自由エネルギー計算に対
するテスト計算を行った。従来の報告例
との比較、さらに低温での結果と
Nudged Elastic Band 法の結果を比較
し、プログラムが正常に動作することを確認した。 
実際の応用例として、白金錯体シスプラチンが抗がん剤として働くための最初のステッ

プである水溶媒中におけるシスプラチンとその類似物質のアクア化過程に対する自由エネ
ルギー計算を行った（図 2）。計算の結果、第 1、第 2段階のアクア化で差がほとんどないこ
と、錯体の種類による差も小さいこと等を明らかにした。 
また、シリコンのアモルファス相の構造モデリングを目的として、溶融急冷過程に対する
シリコン 1000 原子系の第一原理分子動力学を実現した。ここで得られた固体相、液体相、
アモルファス相の様々なスナップショット構造を用いて、局所構造を教師無しの次元削減
手法を用いて解析する新しい構造解析手法を提案した。さらに、第一原理電子状態計算によ
って計算される原子に働く力を再現する機械学習力場を構築し、その精度と汎用性を明ら
かにした。 
 
(3) 様々な物質系に対する適用 
応用例としては、シリコンやゲル
マニウムの半導体やその酸化物の
系、さらに白金抗がん剤シスプラチ
ン、ポリマー、強誘電体 YMnO3の類
似物質である YGaO3、金属有機構造
体（MOF）の系に新たに適用した（図
3）。 
シリコン/ゲルマニウム混合系に
関して、非周期構造の構造モデリン
グを行った。周期結晶構造に対
しても最適化された構造を計算
し、これら複数の構造と電子状
態の相関関係の解析を行った。
一方、シリカ系に対しては結晶、
アモルファス、液体の各状態に
対して、様々な温度で第一原理
分子動力学シミュレーションを
行った。さらに、シリコン系、窒

http://www.order-n.org/

ソースコードはGitHubにて公開
（MITライセンス）

マニュアルのwebサイト

CONQUESTのwebサイト

図 1: CONQUEST の公開に関する web page。 

⇠= ||rPt − rO || − ||rPt − rCl ||,

図 2:水溶媒中のシスプラチンと類似物質に対する 2段
階のアクア化過程における自由エネルギー変化。 

図 3:大規模第一原理計算手法が適用された系。(a) シリコン
ゲルマニウムの高温での第一原理分子動力学のすナップショッ
ト構造、(b)溶融急冷法によって得られたシリコンのアモルフ
ァス構造、（c）金属有機構造体（MOF）におけるメタン分子吸
着、(d) 強誘電体 YGaO3 における 6個のドメイン領域が隣接し
て作られるボルテックス分域構造の構造と電子状態、(e)水素
欠陥を含むポリエチレン系に対する古典力場の精度検証。 



化ガリウム系に対して格子欠陥を含む系、表面系に対して大規模第一原理分子シミュレー
ションによる研究を行った。 
強誘電体 YGaO3 についての研究では、複数のドメイン構造に対する構造最適化をマルチサ
イト法で行った。特に、6つのドメイン領域が隣接して作られるトポロジカルな欠陥である
ボルテックス分域構造に対しては 3600 原子から構成される構造モデルに対する構造最適化
と電子状態解析を行い、フェルミ準位付近の電子状態がこの分域構造によって影響を受け
ることを示した。 
トリチウムが取り込まれた DNA のテスト系としてポリマーに対する第一原理計算も行った。
水素欠陥を含むポリエチレン系に対する MDのスナップショット構造に対して、様々な力場
の妥当性を大規模第一原理計算によって明らかにした。 
金属有機構造体（MOF）と呼ばれる物質に対しては、メタン分子が多数吸着した系に対する
研究を行った。さらに、金属微粒子、シリコン/ゲルマニウム系の非周期構造、水溶媒中の
イオンの水和現象についての理論研究に対しても本研究で開発した手法を適用した。 
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