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産業革新のためのコンピュータ化学 
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・理論化学 

・情報技術を基礎とする新しい化学 

・シミュレーション 

コンピュータ化学 

コンピュータの進歩 
化学 

ものづくりの分野 

基礎から応用へ！ 

ミクロ 

メソ 

マクロ 

シミュレーションの種類 

 ・量子化学計算（電子から計算） 
 ・分子動力学計算（原子の動きを扱う） 
 

計算の出力 

 ・電子状態 

 ・化学反応のメカニズム 

 ・活性化エネルギー 

これまでに応用してきた分野 

化学産業 原子力 
自動車 半導体 

機械 電機 

様々な企業 

当研究室 

共同    研究 



従来の計算手法及び計算コスト 
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従来の分子動力学計算 

第一原理分子動力学計算 
 

利点 

・最も理論的な量子化学計算 

・化学反応を追うことが出来
る 

 

欠点 

・非常に計算コストがかかる 

・小さく模擬的なモデル（～
1nm）を使用せざるを得ない 

古典分子動力学計算 
 

利点 

・計算コストが非常に低い 

・大きいモデル（～100nm）を
扱うことが出来る 

 

欠点 

・化学反応を扱うことが出来
ない 

✔可能な限り計算コストを抑える 

✔化学反応を扱うことが出来る 

✔普通のパソコンレベルで計算が出来る 

 

このような手法があれば非常に有用！ 

問題点 
 

どちらも化学反応 

プロセスの検討には 

向かない 



計算方法： 超高速化量子分子動力学法 (UA-QCMD)* 
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共有結合エネルギー・電荷 

ポテンシャル関数 

電子状態   

原子運動 Eij 

rij 

Morse，Coulomb 

Tight-binding量子化学計算（パラメータ：DFTにより非経験的に決定） 

量子論に基づき原子間ポテンシャルを決定 

2000ステップ毎に，分子動力学(MD)法 

シミュレーションに適用 

従来より1000万倍高速な量子化学シミュレーションを実現 
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1原子の寄与 2原子の寄与

ポテンシャル関数の
決定に利用！
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1原子の寄与 2原子の寄与

ポテンシャル関数の
決定に利用！

Colors 

従来の第一原理計算
よりも5000倍も高速 

*M.K. Alam et al., J. Phys. Chem. C, 113, 7723 (2009); F. Ahmed et al., ibid., 113, 15672 (2009). 
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パラメータ自動化手法の一例 

特長 
・焼きなまし法（乱択アルゴリズム）を使用 

・変数の変化方向や変化量は乱数により決定 

 →多次元の系へ応用可能 

・評価値が改善した場合、および温度に応じ 

 た確率で変数を変化する 

 →局所的な最適解への収束を回避 

評価関数 

Cost = a ・de+b・dE+c・dC 
a, b, c は任意の定数 

・電子数、エネルギー、電荷のそれ 
 ぞれの距離の和を求める 
・Costが0に近いほど目標値に近い 
 結果が得られている 

焼きなまし法における遷移確率の推移 

画像引用 http://www.intechopen.com/books/simulated-

annealing-advances-applications-and-

hybridizations/simulated-annealing-evolution 



計算結果の一例 
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計算モデル 結合エネルギー 調整後パラメータ 

各組合せにおける結合エネルギー 

電荷、電子配置 

Total Energy [kcal/mol]

DFT -7432.59

Thermodinamic data(CRC) -8236.20

Colors -7795.05

DFT/UA-QCMD[%] 95.35
CRC/UA-QCMD[%] 105.66

DFT

Total Charge 2s 2p 4s 4p 3d s[%] p[%] d[%]

O 6.28 -0.28 1.78 4.51 - - - 28.29 71.71 -

Ti 3.43 0.57 - - 0.49 0.33 2.61 14.34 9.56 76.10

UA-QCMD

Total Charge 2s 2p 4s 4p 3d s[%] p[%] d[%]

O 6.21 -0.21 1.69 4.52 - - - 27.16 72.84 -

Ti 3.58 0.42 - - 0.73 0.61 2.25 20.36 16.90 62.74

vsip

Name No 0th 1st 2nd 3rd 4th 5th

S -18.7345 -8.4328 -1.4510 0.0000 0.0000 0.0000

P -10.4895 -8.8159 -1.6244 0.0000 0.0000 0.0000

S -3.2170 -15.5604 0.0000 0.0000 0.0000 0.0000
P -3.1102 -3.6499 0.0000 0.0000 0.0000 0.0000

D -4.3500 -7.7273 0.0000 0.0000 0.0000 0.0000

zeta

Name No 0th 1st 2nd 3rd 4th 5th coef

S1 2.8102 2.0849 0.0185 0.0000 0.0000 0.0000 1.0000

P2 2.4015 1.8261 0.6817 0.0000 0.0000 0.0000 1.0000

S1 1.4323 1.3672 0.0000 0.0000 0.0000 0.0000 1.0000
P1 1.3150 0.0020 0.0000 0.0000 0.0000 0.0000 1.0000
D1 2.0952 0.2194 0.0000 0.0000 0.0000 0.0000 1.0000

Ti 22

O 8

Ti 22

O 8

Orbital

Interaction
Coulomb Adjacent Exchange Repulsion

Bond Length Emo Ecl Eer Emo+Eer Emo+Eer+Ecl

[Å]

O 5 TI 33 0.5350 1.9300 -0.2080 0.4170 -102.6277 -14.9433 4.0127 -98.6150 -113.5583

O 1 TI 33 0.4460 1.9730 -0.2080 0.4170 -84.4017 -14.6138 3.0573 -81.3443 -95.9581

TI 33 TI 37 -0.0210 3.0310 0.4170 0.4170 3.3754 19.0246 0.0139 3.3893 22.4139
TI 33 TI 34 -0.0380 3.7760 0.4170 0.4170 4.9904 15.2724 0.0001 4.9905 20.2629

O 1 O 5 -0.0240 2.4580 -0.2080 -0.2080 5.1214 5.8642 0.0009 5.1223 10.9865

O 5 O 9 -0.0060 2.7860 -0.2080 -0.2080 1.2957 5.1741 0.0001 1.2959 6.4700

TiO2 Bond Order Charge1 Charge2
[kcal/mol]



多様な化合物に対する高い計算精度 
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金属 

酸化物 

窒化物 

結合エネルギーの相関図 

✔計算値と実験値を精度よく再現 



リチウムイオン電池電極界面のダイナミックス計算 
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EC: 

11分子 

EMC: 

22分子 

LiPF6:3分子 

NCM (Li0.48) 
電解液 

●Li43 ●O180 

●Ni30 ●Co 30 ●Mn30 

13.884×16.988×50.0Å 

界面モデル 

H. Zheng et al., J. Power Sources, 207 (2012) 134. 

Mn 

Co 

Ni 

金属の溶出 



リチウムイオン電池充放電シミュレーション 
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導電剤 

正極活物質 

（NCM） 
ポリマー 

正極集電体 負極集電体 

負極活物質 電解質 

82.8μm 63.5μm 25.0μm 

1.0×10-13m2/s 

正極 負極 セパレータ 

16.5μm 20.0μm 

22μm 8.5μm 

7.5×10-11m2/s 2.0×10-11m2/s Li+拡散係数→ 

Li+輸率→ 

55.2S/m 3.3S/m 

負極容量 

340mAh/g 

正極容量 

150mAh/g 

固体の電気伝導率→ 

0.36 

- 

- - 

負極 正極 

電極多孔質構造も考慮するマルチスケールシミュレーション 



ＮＣＭ/人造黒鉛の負荷特性の比較 
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Estimation of Future Cars of the World 
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http://www.meti.go.jp/press/2014/11/20141117003/20141117003.html 

Internal combustion engine(ICE) cars in 2050 will be still more than half of total 



Three Way Catalyst(TWC) for Gasoline Car 
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EM Reaction Catalysts Productions 

HC Oxidation Pt, Pd H2O + CO2 

CO Oxidation Pt, Pd CO2 

NOx Reduction Rh N2 + CO2 + H2O 

Reactions of TWC 

Air/Fuel ratio 
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y
 

NOx CO 

HC 

Theoretical ratio 
（14.7） http://auto.howstuffworks.com/catalytic-converter1.htm 

HC, CO and NOx are simultaneously removed by TWC converter system 

by keeping the theoretical ratio of Air by Fuel(A/F) 



World Use of PGMs in 2013 
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By JOGMEC(Japan Oil, 

Gas and Metals 

National Corporation) 

Automobile 
Catalyst, 97 

Jewelry, 85 

Investement, 24 
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Medical, 7.3 

Electric, 6.4 Petroleum, 
4.8 

Other, 13 

Automobile 
Catalyst, 217 

Electric, 33 

Chemical, 17 

Dental, 16 Jewelry, 
Inverstement, 

14 

Other, 3 

Automobile 
Catalyst, 25 

Chemical, 
2.5 

Electric, 0.2 

Glass, 1.2 

Other, 
2.8 Unit: ton/year 

Platinum Palladium 

Rhodium 

Almost 40 to 80% of Pt, Pd & Rh are used for automobile catalysts, thus it is 

difficult to raise the use amount of PGMs to meet the emission regulation. 



Multiscale, Multiphysics Computational 

Chemistry Simulator for Automotive Catalysts 
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Engine Control 

Computer 

Spark plug 
Electronic 

Control fuel 

Injector 

piston 

Exhaust gas 

(CO，Hydrocarbon， 

   NOx, PM) 

Catalytic 

converter 

Purified gas 

Precious metal 

(Pt , Rh, Pd) 

Support, promoters   

(γ-Al2O3,  CeO2, etc.) 

Air 

Honeycomb 
Y. Nagai et al., J. Catal., 242 (2006) 103 

CO2, N2… 

Microscale 

Mesoscale 

Macroscale 

C
o

n
c
.,

 %
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Time, s


