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量子分子動力学プログラムの新規解析モジュールの開発 
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【緒言】 
当研究室ではこれまでに，電子状態変化を伴う化学反応ダイナミクスを高速に計算可能な

Tight-binding量子分子動力学シミュレータ Colorsの開発と応用[1]，超高速化量子分子動力学法の
開発と表面反応解析への応用[2]を進めてきた．最近，Colorsに基づく基準振動解析などの解析モ
u ジュールの新規開発などを進めている．ここでは，新規開発された基準振動解析モジュールに
ついて紹介する． 
【方法】 
 基準振動解析モジュールのフローを図 1 に
示す．分子や結晶について得られる原子間振

動の情報を理論的に求める手法として，古く

からGF行列法[3]が知られている．ここでは，
コーディングの容易さから，デカルト座標に

よる基準座標行列 x と力の定数行列 F を用い
る Fx行列法[4]を用いた．力の定数行列 Fは，
あらかじめ構造最適化計算をした分子・結晶

モデルについて，原子 1 個につき 6 方向移動
させながら動かした原子にかかる力の数値微

分を計算し，これを原子間相互作用エネルギ

ーの二次微分とみなして決定した．行列 Fと x
に関する行列の一般化固有値問題を解くこと

で得られる振動モード jの固有値λjと真空中の光の速度から振動波数νjを算出する．一般化固有値

問題の解法として，LAPACKの dsygvサブルーチン[5]を利用した．赤外吸収強度は双極子モーメ
ントの座標に関する微分から，ラマン散乱強度は Finite Field法[6]に基づき分極率テンソルの座標
に関する微分を求めることで算出した． 
【結果】 
 現時点で，直線型 3原子分子である CO2分子についてテスト計算したところ，非対称伸縮振動

モードにおいて赤外吸収ピークが出現しラマン散乱ピークが消失すること，対称伸縮振動モード

において赤外吸収ピークが消失しラマン散乱ピークが出現することを確認している．また，基準

座標から振動状態を確認するため，可視化ツール RYUGA [7]に対応した構造ファイル出力も行え
るようになっている．発表当日は，本ツールの妥当性など議論したい． 
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図 1. 基準振動解析モジュールの流れ． 

①計算に必要なファイル一式を読む．

②与えられた構造について電子状態計算を行う．

③②で得られたハミルトニアンに摂動をかけた計算を18通り行い，
各条件でのエネルギー勾配値を算出．

④デカルト座標法(Fx行列法)に基づいた基準振動解析計算を行って
基準座標を算出(この段階で原子数*6回の電子状態計算と力の計算を
行う)し，並進・回転のモードを判定するための並進運動量，回転運
動量のベクトルノルムを算出する．

⑤赤外線吸収強度を計算する．

⑥③で得たエネルギー勾配値から数値微分により分極率テンソルの
デカルト座標微分を計算し，これと④で得た基準座標を用いてラマ
ン散乱強度を計算する．

⑦④で得た基準座標から，動画用の構造ファイルを作成する．

①計算に必要なファイル一式を読む．

②与えられた構造について電子状態計算を行う．

③②で得られたハミルトニアンに摂動をかけた計算を18通り行い，
各条件でのエネルギー勾配値を算出．

④デカルト座標法(Fx行列法)に基づいた基準振動解析計算を行って
基準座標を算出(この段階で原子数*6回の電子状態計算と力の計算を
行う)し，並進・回転のモードを判定するための並進運動量，回転運
動量のベクトルノルムを算出する．

⑤赤外線吸収強度を計算する．

⑥③で得たエネルギー勾配値から数値微分により分極率テンソルの
デカルト座標微分を計算し，これと④で得た基準座標を用いてラマ
ン散乱強度を計算する．

⑦④で得た基準座標から，動画用の構造ファイルを作成する．


