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【序論】水素結合系やプロトン(水素)移動反応など、多くの実験結果から原子核の量子力学的取り

扱いの重要性が指摘されている。中でも水素(H)と重水素(D)の違いが引き起こす同位体効果は、

水素結合長(Ubbelohde 効果)や水素結合系誘電体の構造相転移温度など多くの分野で知られてい

る。さらに近年では、同位体効果の動的過程に関する詳細な解析が盛んに研究されている。 
一方で我々は、核の量子効果を直接評価することのできる計算科学的な手法として、一粒子波

動関数の概念を電子だけでなく、質量の軽いプロトンやデュートロンなどの多成分系に拡張した多

成分分子軌道(MC_MO)法を提案している[1]。すでにこの MC_MO 法はプロトン・デュートロンの違

いが引き起こす幾何学的同位体効果(GIE)[2]や速度論的同位体効果(KIE)[3]の解析に有効である

ことが示されている。しかしながら、同位体効果の動的過程に関するより詳細な解析のためには、

ダイナミクスを取り扱った分子科学的シミュレーションが必要である。そこで本研究では、MC_MO
法に基づいた分子動力学的な計算手法、MC_MO-MD 法の開発を試みた。 
【方法】MC_MO-MD 計算では MD の計算手法の一つである高次元アルゴリズム(HA)[4]を用いた。

この HA は最適化問題を解決する手法の一つであり、局所安定点にトラップされにくい、などの特長

を持つ。MC_MO 法で用いられるプロトン・デュートロンの基底関数としては、我々がすでに決定し

た軌道指数(α)を用いた[5]。 
【結果】Figure 1 には、MD計算(HF/6-31G(d,p))で得られたH2、D2分子における結合距離の差のトラ

ジェクトリーを示す。通常のab initio MO-MD計算とは異なり、MC_MO-MDでは、振幅の中心が０

からずれ、非調和性による結合長の違いを再現している。MC_MO-MD法および計算結果の詳細

については当日報告する。 
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       Figure 1. Difference of bond length between H2 and D2 molecules. The results obtained by  
       ab initio MO-MD and ab initio MC_MO-MD are shown in (I) and (II), respectively. 
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