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6-2　理論・計算分子科学研究領域

理論分子科学第一研究部門

永　瀬　　　茂（教授）（2001 年 4 月 1 日着任）

A-1)	 専門領域：理論化学，計算化学

A-2)	 研究課題：

a)	 分子のサイズと形状を利用した分子設計と反応

b)	 元素の特性を利用した分子設計と反応

c)	 量子化学計算の高速化と高精度化

A-3)	 研究活動の概略と主な成果

a)	 サイズの大きい分子が与える外部空間および内部空間は新しい機能発現として有用である。このために，金属内包

フラーレンの化学修飾による内包金属の運動と位置の制御および選択的反応，グラフェン酸化物の反応，カーボン

ナノチューブのアルキル化と機能化，グラフェンの monovalency defects から導かれるナノ構造，新規な電気的性質

をもつ金属内包フラーレン，金属内包フレーレンとπ拡張系とのドナー／アクセプター共役，金属性カーボンナノ

チューブの機能化とトランジスターへの応用，ジグソーパズル法によるとナノスケールのπ拡張系の構築と安定性等

を理論と計算あるいは実験と共同して明らかにした。

b)	 高周期元素は新しい結合と多種多様な機能電子系の宝庫である。このために，5 配位ケイ素と 5 配位ケイ素の間に

結合をもつ化合物，最高周期元素の鉛を骨格にもつ芳香族化合物，嵩高いアリール置換基で保護されたケイ素−ケ

イ素三重結合化合物の構造と反応，ビシクロ [2.2.2] ヘキサンのゲルマニウム類似体，シリカ表面へのカテコールの

吸着，Fe，Mn，Cr などの遷移金属間に異常に短い結合をもつ化合物の構造と電子状態等を理論と計算あるいは実

験と共同して明らかにした。

c)	 周期構造を持つポリマー，ナノチューブ，固体表面，分子結晶における物理吸着などでは，非共有結合相互作用が

本質的な役割をする。しかし，汎用的に広く用いられている密度汎関数法の多くは，非共有結合相互作用を上手く

取り扱うことができない。このために，2 次の Møller-Plesset 摂動（MP2）法による周期境界条件（Periodic Boundary 

Condition, PBC）計算が望まれている。しかし，周期系の MP2 計算（PBC-MP2）は計算コスト大きくなるばかりで

なく，必要となるメモリとディスクの容量が大きくなるので，比較的小さなユニットセルを用いた計算に限定される。

このために，RI（Resolution-of-identity）法とポワソン・ガウス混合補助基底を用いる高速アルゴリズムを開発した。

この方法では必要となるメモリとディスクの容量は格段に少なくなる。6-31G** 基底関数を用いたトランスポリアセ

チレンのテスト計算が示すように，PBC-RI-MP2 法では PBC-MP2 法より約 100 倍も高速化される。これらの結果が

示すように，今回開発した PBC-RI-MP2 法は大規模周期系への応用が期待される。これからの計算化学では，

Schrödinger 方程式の近似的な解ではなく正確な解が望まれる。このために，電子配置をウォーカーとしてサンプル

するプロジェクタモンテカルロ（PMC）法を開発してきているが，この方法を励起状態の計算に拡張した。幾つか

の励起状態のテスト計算で示されるように，ウォーカー数が増大すると系統的に精度が向上して，与えられた基底関



研究領域の現状　123

数に対する full-CI 解が得られる。この PMC 法の利点は，分子のサイズが大きくなるにつれて顕著になり，full-CI 法

より計算コストおよび計算資源において優位性が格段に大きくなる。
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NAGASE and T. AKASAKA, “Thermal Carbosilylation of Endohedral Dimetallofullerene La2@Ih-C80 with Silirane,” J. Am. 
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B-3)	 総説，著書
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of Nanocarbons, T. Akasaka, F. Wudl and S. Nagase, Eds., John Wiley, Chapter 10, pp. 261–286 (2010).
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of Nanocarbons, T. Akasaka, F. Wudl and S. Nagase, Eds., John Wiley, Chapter 14, pp. 365–383 (2010).

D. JIANG, X. GAO, S. NAGASE and Z. CHEN, “Properties of π-Electrons in Graphene Nanoribbons and Nanographenes,” 

in Chemistry of Nanocarbons, T. Akasaka, F. Wudl and S. Nagase, Eds., John Wiley, Chapter 18, pp. 433–461 (2010).

L. FENG, T. AKASAK and S. NAGASE, “Endohedrals,” in Carbon Nanotubes and Related Structures—Synthesis, 

Characterization, Functionalization, and Applications, D. M. Guldi and N. Martin, Eds., Wiley-VCH, Chapter 15, pp. 455–490 

(2010). 

Z. SLANINA, F. UHLIK, S. -L. LEE, T. AKASAK and S. NAGASE, “Carbon Nanostructures: Calculations of Their 
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Functionalization, and Applications, D. M. Guldi and N. Martin, Eds., Wiley-VCH, Chapter 16, pp. 491–523 (2010). 
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in Rare Earth Coordination Chemistry—Fundamentals and Applications, C. Huang, Ed., John Wiley, Chapter 7, pp. 273–307 

(2010).
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B-4)	 招待講演

S. NAGASE, “Interesting Bonds and Structures in Larger Molecules,” International Symposium on Molecular Theory for Real 

Systems, Kyoto (Japan), January 2010.

S. NAGASE, “Interesting Bonding and Reactions Provided by Heavier Group 14 Elements,” 2010 International Chemical 

Congress of Pacific Basin Society (PACIFICHEM2010), Honolulu (U.S.A.), December 2010.

S. NAGASE, “Interplay between Computation and Experiment,” 2010 International Chemical Congress of Pacific Basin 

Society (PACIFICHEM2010), Honolulu (U.S.A.), December 2010.

B-7)	 学会および社会的活動

学協会役員等

国際分子量子科学アカデミー会員 (2008– ).

WATOC (World Association of Theoretically and Computational Chemists) Scientific Board (1999– ).

APATCC (Asian Pacific Association of Theoretical & Computational Chemistry) Scientific Board (2004– ).

ICCS (The International Conference on Computational Science) International Advisory Member (2010– ).

分子構造総合討論会運営委員会幹事.

フラーレン・ナノチューブ研究会幹事.

学会の組織委員等

Korea-Japan Joint Symposium on Theoretical and Computational Chemistry 組織委員長.

The Asian Pacific Conference on Theoretical & Computational Chemistry 組織委員長.

第３回分子科学討論会実行委員長.

文部科学省，学術振興会，大学共同利用機関等の委員等

日本学術振興会特別研究員等審査会専門委員.

独立行政法人科学技術振興機構領域アドバイザー .

日本化学会学術賞・進歩賞選考委員会委員.

戦略的創造研究推進事業ERATO 型研究中間評価委員.

独立行政法人大学評価・学位授与機構の国立大学教育研究評価委員会専門委員.

日本学術振興会科学研究費委員会専門委員.

学会誌編集委員

Silicon Chemistry, Subject Editor (2001– ).

J. Comput. Chem., Editorial Advisory Board (2004– ).

Mol. Phys., Editorial Board (2006– ).

Theochem, Editorial Board (2007– ).

B-8)	 大学での講義，客員

総合研究大学院大学物理科学研究科, 集中講義「構造分子基礎理論」, 20010年 7月21日–23日.

城西大学大学院, 集中講義「有機物質設計特論」, 2010年 7月26日–27日.

筑波大学先端学際領域研究センター併任教授, 2002年 11月– .

Xi’an Jiaotong University (China), 客員教授, 2005年 10月– .
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B-10)	競争的資金

科研費基盤研究(B), 「金属内包フラーレンの構造，物性，生成過程」, 永瀬　茂 (1997年–1999年).

科研費特定領域研究(A)（計画研究）, 「インターエレメント多重結合の理論研究」, 永瀬　茂 (1997年–1999年).

科研費特定領域研究(A)（計画研究）, 「高周期元素の特性と分子の形を利用した分子設計」, 永瀬茂 (1998年–2001年).

科研費基盤研究(B), 「ナノスケールでの分子設計と反応の理論と計算システムの構築」, 永瀬　茂 (2002年–2003年).

科研費特定領域研究(A)（公募研究）, 「高周期元素とナノ柔構造の特性を利用した分子構築の理論と計算」, 永瀬　茂 (2003

年–2005年).

科研費特定領域研究(A)（計画研究）, 「ナノサイズ分子がもたらす複合的電子系の構造と機能」, 永瀬　茂 (2006年–2009年).

C)	 研究活動の課題と展望

新素材開発において，分子の特性をいかにしてナノスケールの機能として発現させるかは最近の課題である。このために，

炭素を中心とする第２周期元素ばかりでなく大きな可能性をもつ高周期元素およびナノ構造の特性を最大限に活用する分子

の設計と反応が重要である。サイズの大きい分子はさまざまな形状をとれるので，形状の違いにより電子，光，磁気特性ば

かりでなく，空孔の内径を調節することによりゲスト分子との相互作用と取り込み様式も大きく変化させることができる。これ

らの骨格に異種原子や高周期元素を加えると，変化のバリエーションを飛躍的に増大させることができる。ナノスケールでの

分子設計理論と実用的な量子化学計算コンピューターシミュレーション法を確立し，新規な機能性分子を開発する。これら

の分子を効率的に合成実現するためには，従来のように小さい分子から順次組み上げていくのではなく，自己集合的に一度

に組織化する機構の解明と理論予測はきわめて重要である。また，現在の量子化学的手法は，小さな分子の設計や構造，

電子状態，反応を精度よく取り扱えるが，ナノスケールでの取り扱いには飛躍的な進展が望まれている。




