
 

 活性点の原⼦ダイナミクス解明にむけた 
⼤規模量⼦分⼦動⼒学計算⼿法の開拓 

⻄村好史（早⼤理⼯総研） 

量⼦分⼦動⼒学(QM-MD)計算は、系の電⼦状態と原⼦核の運動⽅程式をコンピュータ上で繰り返
し解くことで原⼦・分⼦の運動を模擬し、物質・材料の構造・特性・ダイナミクスの微視的解析に資
する技術である。経験的な古典⼒場に基づく MD 計算では取り扱いが困難な電⼦移動や化学反応が
関与する現象を必要⼗分な精度で記述できる⼀⽅、計算コストの問題により計算規模が数百原⼦程度
の簡単なモデル系に限定されるという困難を抱えている。我々は、線形スケーリング法・半経験的量
⼦化学計算法・並列実装技術の融合によって数千原⼦以上の⼤規模 QM-MD 計算を現実的な計算時
間で可能とするための⼿法・プログラムを開発してきた 1,2)。本研究では、⾦属サブナノ粒⼦とゼオラ
イトが複合した複雑な反応場に対する⼤規模 QM-MD 計算により実験のみからは取得困難な活性点
の原⼦ダイナミクスに関する情報を補完・説明可能とし、⾼効率 CO2還元触媒システムの開発を⽀援
することを⽬指している。 

ゼオライト反応場との相互作⽤により⾦
属サブナノ粒⼦の動的挙動が変化するかを
調査するため、原⼦数 2‒20 の銅サブナノ粒
⼦に対して真空中・ゼオライト内包・ゼオラ
イト表⾯のモデルを構築し、300 K あるいは
573 K で温度⼀定のシミュレーションを実⾏
した。各ケースについて 50 psのトラジェク
トリを 4本取得し、構造変化や電荷分布を⽐
較解析した。図 1 Aは Lindemann index 3)と
呼ばれる原⼦間距離の統計量に基づき熱的
な構造揺らぎの度合いを記述する指標のサ
ブナノ粒⼦数依存性である。Lindemann 
index は 0.1 で固相と液相の相転移の境界となることが知られており 4)、ゼオライト反応場では銅サ
ブナノ粒⼦の運動の流動性が真空中よりも増加することが数値的に⽰された。 

⾦属サブナノ粒⼦による CO2還元反応の動的過程を追跡するため、原⼦数 2‒20 の⽩⾦サブナノ粒
⼦に対して真空中・圧⼒ 0.1 MPaの CO2・圧⼒ 1 MPaの CO2条件下のモデルを構築し、300 K ある
いは 573 K で温度⼀定のシミュレーションを実⾏した。各ケースについて 500 psのトラジェクトリ
を 4本取得し、化学種の経時変化を解析した結果、CO2の⽩⾦サブナノ粒⼦への吸着後 C=O結合の
解離によって CO が⽣成する反応が観測された。図 1 B に⽰す Lindemann indexの解析により、CO2

存在下では⽩⾦サブナノ粒⼦の構造揺らぎが真空中よりも⼤きい傾向にあることが⽰唆された。 
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図 1. Lindemann indexのサブナノ粒⼦数依存性。(A)真
空中とゼオライト反応場の⽐較（⾦属：銅）。（B）真空
中と CO2存在下の⽐較（⾦属：⽩⾦）。 

Copyright(c); 2024, The Chemical Society of Japan

A2-04


