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研究成果の概要（和文）：本研究では, 多体シュレーディンガー方程式を厳密に解く第一原理量子モンテカルロ
法の応用に関して, 複数の空間スケールを跨ぐ「マルチスケール計算」にまで視野を広げ, 申請者が追究してき
た電子階層での厳密性が, より大きな空間スケールにおいても重要な役割を果たすことを明らかにする. 研究期
間を通して, 第一原理量子モンテカルロ法の精度を担保した分子動力学計算を可能にする機械学習の構築技術, 
及び, ハイスループット計算の技術を確立すると共に, 高圧水素の相図計算を題材とし, 当初の目的であった, 
電子階層での厳密性がより大きな空間スケールにおいて果たす役割を明らかにした.

研究成果の概要（英文）：In this study, we expanded the application of the ab initio Quantum Monte 
Carlo method, which precisely solves the many-body Schrodinger equation, to include 'multi-scale 
simulations' across multiple spatial scales. This research reveals that the accuracy pursued by the 
applicant at the electronic structure level plays a crucial role even at larger spatial scales. 
Throughout the research period, I established technologies for constructing a framework for machine 
learning force fields that enable molecular dynamics calculations with the accuracy of the ab initio
 Quantum Monte Carlo method and high-throughput computation techniques. Using the phase diagram of 
high-pressure hydrogen as a target system, I clarified the role that accuracy at the electronic 
structure level plays at larger spatial scales, achieving the initial objective of the study.

研究分野： 電子状態計算

キーワード： 第一原理量子モンテカルロ法　機械学習力場　第一原理電子状態計算
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研究成果の学術的意義や社会的意義
分子動力学計算の精度を決定づけるのは力場の精度であり, その構築には, 学習データが必要である. 固体周期
系では, 密度汎関数法を超える高精度データ生成器としては第一原理量子モンテカルロ法が唯一の選択肢であっ
たが, その計算データを利用した分子動力学計算用の力場の構築は報告されていなかった. 本研究成果は, その
第一原理量子モンテカルロ法を利用して生成した信頼性の高い訓練データを利用して, 機械学習力場を構築する
技術を確立したものである, 今後の, 計算材料科学に基づく物質の性質予測の定量性向上に貢献する.

※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 
 
  近年の大型計算機の発展に伴い, 材料科学分野でも, 数値計算を実験の代替とし, 研究開発を
加速させる取り組みに注目が集まっていた (e.g., マテリアルズ・インフォマティクス). 材料の
ミクロな物性は「電子」によって決定づけられ, シュレーディンガー方程式を解くことで予測可
能であるが, 厳密解を求めるのは容易でない. そのような背景の中, 第一原理量子モンテカルロ
法は, 密度汎関数法などの手法が太刀打ちできない電子状態も扱える次世代手法として注目さ
れていた. さらに進んで, 研究開始当初から, 電子階層の信頼できる計算結果を, より大きなス
ケールである, 分子階層, 連続体階層へと繋げる「マルチスケール計算」の方法論開発に注目が
集まっていた. マルチスケール計算の肝は, 時間/空間スケールが異なる各階層をどのように接
続するか? という点である. 分子階層で利用される「分子動力学計算」は, ニュートン力学に従
う系のダイナミクスを計算する手法であり, 膜の破断計算などに応用される. 電子階層と分子階
層をつなぐ鍵は, 分子動力学計算において利用される, 分子間の相互作用をモデル化する力場 
(i.e., ポテンシャル関数)である. つまり, 電子階層で得られた正確な原子間の相互作用をうまく
モデル化する関数 (e.g., ニューラルネットワーク力場)を用意することで, 電子を陽に扱うこと
なしに, 分子階層において, より大きい時間/空間スケールでの計算が可能になる. この, 電子階
層と分子階層を繋ぐ肝になる力場は, これまで, いくつかの基本的な物性値に加え, 標準的な第
一原理電子状態計算手法である密度汎関数法を再現するように作成されてきた, 一方, より信頼
性の高い, 第一原理量子モンテカルロ法に基づく力場は作成された例が報告されていなかった. 
 
２．研究の目的 
 
  本研究では, 複数の空間スケールを跨ぐ「マルチスケール計算」にまで第一原理量子モンテカ
ルロ法の適用視野を広げ, 1) 第一原理量子モンテカルロ法に基づく分子動力学力場の構築方法
を確立すること 2) 申請者が追究してきた電子階層での厳密性が, より大きな空間スケール 
(e.g., 分子階層)において果たす役割を明らかにすることを目的とした. 
 
 
３．研究の方法 
 
  申請者は, 多体シュレーディンガー方程式を厳密に解く第一原理量子モンテカルロ法のオリ
ジナルな計算コード TurboRVB を, 世界中の研究者と共同で開発し [1] 従前法では太刀打ちで
きない物質の電子状態を研究してきた. 本研究においても, その第一原理量子モンテカルロ法に
よる第一原理計算は, TurboRVBを用いて行った. 機械学習力場のフレームワークとしては, 当初, 
ニューラルネットワーク力場を実装する n2p2[2]を利用していたが, 下記に記載した通り, ニュ
ーラルネットワークに基づく力場では所望の精度が達成できなかったため, SOAP カーネルに基
づく機械学習力場を構築する手法を採用した[3]. また, 機械学習力場構築には, 大量の第一原理
量子モンテカルロ計算が必要になる. 第一原理量子モンテカルロ法のハイスループット計算を
実現するためのソフトとして, TurboGeniusを本研究の過程で開発し[4], それを応用して, 本研究
課題の第一原理量子モンテカルロ計算を行った. 
 
４．研究成果 
 
  液体金属水素における機械学習力場構築の研究結果から述べる. 液体金属の温度-圧力相図を
計算するためには, 電子状態計算を超えて, 分子動力学計算が必要であるが, 第一原理量子モン
テカルロ法によって求めた原子に働く力を直接利用する分子動力学計算は, 可能ではあるもの
の, その計算コストの大きさから長時間, 大規模系の計算は現実的に不可能である. 高圧水素の
相図計算(液相-液相転移)を題材として, 研究当初想定していた, 既存のニューラルネットワーク
を利用する機械学習力場のフレームワークを利用し, 第一原理量子モンテカルロ法を分子動力
学法に橋渡しすることに挑戦したが, この試みは失敗し, 必要な精度が確保できなかった. これ
は, 微小な力の予測量の変化が最終的な温度-圧力相図の計算に与える影響が大きく, 精度の機
械学習力場が必要であることが明らかになったからである（e.g., 第一原理量子モンテカルロ法
と密度汎関数計算で得られる水素原子に働く力の差は, ~5mHa/Bohr 程度である）. そこで, 
Smooth Overlap of Atomic Positions (SOAP)カーネルに基づく独自の機械学習力場構築のフレーム
ワークを開発した[3]. カーネル法は, 学習や予測にかかる計算コストは一般的にニューラルネ
ットワークよりも大きいが, 精度も高く, 第一原理量子モンテカルロ法の結果を学習させるのに
適する手法である. この独自手法の開発過程において, 本研究で明らかになったのは, Δ 学習と
呼ばれる手法の重要性である[3]. 機械学習力場には, 第一原理量子モンテカルロ法計算で得ら
れたポテンシャルエネルギー曲線そのものを学習させるのではなく, 密度汎関数法で得られた



ポテンシャルエネルギーと第一原理量子モンテカルロ法で得られたポテンシャルエネルギーの
差（Δ）を学習させるという手法である. この手法は, 力場利用時もベースライン(密度汎関数法
による計算)は常に必要になるというデメリットはあるものの, 第一原理量子モンテカルロ法を
行うことに比べると計算コストをかなり抑えることに成功した. この開発した手法を高圧水素
液体の液相-液相転移の再現に応用した. 我々の機械学習力場によって得られた圧力-温度相図は, 
以前, かなりの計算資源を消費して, 第一原理量子モンテカルロ法をフルに利用した分子動力学
計算から得られた相図と一致することが明らかになった[3]. つまり, 機械学習力場により, 厳密
な計算を再現することに成功した（図 1）.  研究目的であった, 第一原理量子モンテカルロ法に
基づく分子動力学力場の構築方法を確立することを達成したと言える. 
 

図 1 液体水素の温度-圧力相図. 図は文献[3]より引用. 図の左側が分子液体相の領域（絶縁相）, 
図の右側が原子液体相の領域（金属相）となっている. それぞれの線は, 計算で得られたこれら
2 つの相境界を示す. 今回, 第一原理量子モンテカルロ計算の結果を学習させた機械学習力場を

用いた計算結果は, 赤点で示してある. その他の引用元については, 文献[3]参照のこと. 
 
  次に, 確立した機械学習力場構築のフレームワークを利用して, 高圧水素の相図において, 
Hugoniot 領域という実験的に値が求められている領域の計算を行い, 実験値, 及び, 密度汎関数
法によって計算された値との比較を行った[5]. 図 2 には, 150GPa 以下の圧力に対するいくつか
の実験値と共に, 我々の計算結果を示した. また, PBE 汎関数を利用した密度汎関数法を直接用
いて得られた Hugoniot 曲線と, 文献[6]の電子-イオン結合モンテカルロ法（CEIMC）の一部圧力
結果も記載してある.  高温高圧下における水素の物性計算では密度汎関数法において利用され
る交換相関汎関数の信頼性が保証されないため, 本研究のように第一原理量子モンテカルロ法
が用いることが推奨されていたが, これまでのところ, 第一原理量子モンテカルロ法が, 高温高
圧領域で得られた密度汎関数法の結果とどの程度乖離するかについて, 詳細な検討は報告され
ていなかった. 我々の研究は, 私たちの知る限り初めて, 第一原理量子モンテカルロ法に基づき, 
高圧水素の Hugoniot 全領域における状態方程式を計算することに成功した例である.  図 2 は, 
変分量子モンテカルロ法(VMC)と拡散量子モンテカルロ法(DMC)のデータを学習して構築した
機械学習ポテンシャルを使った分子動力学計算は, 両方とも, 考慮した圧力の全範囲において, 
密度汎関数法の結果よりも右側にシフトしていることがわかる. この結果は,文献[6]で報告され
た CEIMCの結果(一部領域)とも一致している. つまりこの結果は, 電子状態計算の結果が, 状態
方程式というマクロな量に対しても影響を与えることを示唆している. 研究目的であった, 申請
者が追究してきた電子階層での厳密性が, より大きな空間スケール (e.g., 分子階層)においても
重要な役割を果たすことを明らかにすること, を達成したと言える. 得られた結果は, 実験値と
も概ね一致しているが, 実験値が大きなエラーバーを有するため, 今後, 実験側でエラーバーを



減らす試みがなされることを期待する. 

 
図 2 今回の第一原理量子モンテカルロ計算 + 機械学習力場による分子動力学計算によって得
られた, Hugoniot 領域の水素の状態方程式 （赤:VMC, 及び橙:DMC）. 図は文献[5]より引用. PBE
汎関数や vDW-DF1 を利用した密度汎関数法によって得られた曲線, また, 実験より得られた曲
線もプロットしている. PBEは我々が計算した値である（青三角）. vdW-DF1の結果は文献[7]よ
り引用した. 実験値は文献 [7,8,9]より引用した（cyan 菱形）. 他グループによる VMC, RMCの
結果は文献[6]より引用した（薄緑四角, 濃緑四角）. 
 
  その他, 本研究においては, この確立した機械学習力場の構築技術の応用展開を見据えて, 力
場構築に係る学習データ生成に役立つ, 対称性を考慮した配置の生成方法の考案 [10], 層状物
質への第一原理量子モンテカルロ法の適用とその従前法との定量的差異の解明 [11,12], 力場構
築をより高精度に行うための第一原理量子モンテカルロ法によるバイアスのないフォースの計
算の手法確立[13]に成功した. これら技術を応用していくことで, 今後, 第一原理量子モンテカ
ルロ法に基づく力場構築と応用をさらに進めていく計画である. 
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