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量子化学計算ソフトウェア

Molpro新バージョンの紹介
Molproは、Werner教授(ドイツStuttgart大学)とKnowles教授(イギリスCardiff大学)を中心に開発された
量子化学計算ソフトウェアです。電子相関の精確かつ効率的な取り扱いに特長があり、配置間相互作用法、
クラスター展開法、多配置SCF法、多配置参照摂動法など様々な計算機能を搭載しています。
昨年末にMolproの新バージョン2015.1がリリースされました。主要な新機能について本稿にて紹介します。

■ 計算手法
新バージョンでは、新たな計算手法として次のよ

うな機能が追加されました。
■  Vibrational multi-reference methods: VMCSCF, VMRCI

振動多参照法が導入されました。VMCSCF レベルで
モデルを最適化することが可能です。また、相関効果
は、それぞれの計算レベルで変分的に考慮できます。
■  Vibrational perturbation theory: VPT2

semi-quartic force field(QFF) に基づく、VPT2 法が導
入されました。これにより、少ないコストで非調和振
動数や振動定数を計算することが可能になります。

■ 計算精度の改善
より高精度な計算を実行できるように、次のよう

な機能が追加されました。
■ Beyond LMP2 treatment of intermolecular pairs 
in local coupled cluster methods

LMP2 では van der Waals 相互作用を取り扱うこと
が難しく、このため LCCSD(T) の計算精度を損なって
いました。新バージョンでは、LMP2 を超えるレベル

（local direct RPA から LCCD[S]-R の範囲）、かつ計算
コストの増大を抑えた方法で、近接したペアを取り
扱うことが可能になりました。
■ Anharmonic Franck-Condon factors: FCON

非 調 和 振 動 波 動 関 数 に 基 づ く Franck-Condon 計
算が導入されました。この機能により、正確な光電
子スペクトル ( 吸収、蛍光 ) を計算することが可能で
す。なお、本機能では、新しく開発したプログラム
SURFTRANS を使用します。

■ 物性計算
物性計算に関する機能改善を図るため、次のよう

な機能が追加されました。
■  Intrinsic bond-orbital analysis and orbital localization (IBO)

IBO は、局在化軌道を求め、波動関数を解析するた
めの効率的で信頼できる方法です。
■ Interface to NBO6

自然結合軌道解析（NBO) バージョン 6 に対するイ
ンターフェースが導入されました。
■ Magnetizability and rotational g-tensor at DF-LMP2 
level using GIAOs

NMR 化学シフトを計算する機能が拡張され、磁化
率や回転 g テンソルが計算できるようになりました。
■ Raman scattering activities

すべての振動 SCF や振動相関プログラムにおいて、
ラマン散乱活性を計算できるようになりました。分
極率は Hartree-Fock レベルの計算に限られます。
■ Localized normal coordinates

SURF プログラムを用いて、多次元ポテンシャルエ
ネルギー曲面を局在化基準座標で表すことが可能に
なりました。
■ Orbital relaxed properties and analytical nuclear 
gradients for excited states

軌道緩和を考慮した励起状態のプロパティや解析
的 エ ネ ル ギ ー 勾 配 を local CC2 や local ADC(2) で 計
算できるようになりました。これにより、大きな発色
団の励起状態の構造最適化が行えます。さらに、local 
ADC(2) を用いることで、ADC(2) レベルの遷移モーメ
ントが得られます。
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