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量子コンピュータ

・ タイプ： 量子アニーリング型と量子ゲート型
・ デバイス： 超電導、イオントラップ、中性原子、シリコン、光
・ トレンド： NISQからFTQCへ移行中
・ シミュレータ： 多数存在、GPUを使うものも
・ 応用： 各種の組み合わせ/最適化問題、量子化学

https://ionq.com/

https://techtrends.jp/trends/gartner-hype-cycle-2024/

https://www.ibm.com/

https://quera.com/
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Googleによる誤り訂正チップの発表
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https://www.nature.com/articles/s41586-024-08449-y



量子化学のコミュニティからの量子計算への「期待」

理論化学会のアンケートのまとめ

実用化は10年以上先（FTQCが前提）

https://www.rkk-web.jp/future/
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量子コンピュータ向けの量子化学手法

Quantum Phase Estimation
(QPE)[1]

Variational Quantum Eigensolver
(VQE)[2]

Computation
Fully quantum except for 

preprocessing (HF, MOint, etc)
Quantum–Classical hybrid

Wave function Full-CI or CAS-CI UCC or heulistic ones

Energy Eigenvalue Expectation value

Quantum circuit Deep Shallow

Computational cost scaling 
against the energy precision ε

1/ε |wmax|
2/ε2

Exponential speedup against 
classical counterpart

Yes Unknown

𝑈 Ψ = 𝑒−𝑖𝐻𝑡 Ψ
         = 𝑒−𝑖𝐸𝑡 Ψ
         = 𝑒−𝑖2𝜋𝜑 Ψ

Ψ 𝜃 = 𝑈 𝜃 Ψ0

𝐸 𝜃 = Ψ 𝜃 𝐻 Ψ 𝜃

[1] A. Aspuru-Guzik et al, Science 2005, 309, 1704. [2] A. Peruzzo et al, Nat. Comm. 2014, 5, 4213. 
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量子位相推定 変分的量子固有値求解



QPE(Quantum Phase Estimation)の推定例

PNAS 2017, 114, 7555–7560. 

Active site of nitrogenase

Quantum circuit
implementation methods

Error rate 10−6     10−3

Time for single gate operation     10 ns      100 ns

Structure 1: (54e,54o), trication, spin-singlet
Structure 2: (65e,57o), neutral, spin-doublet

Number of logical qubits

2025/9/10 6

https://doi.org/10.1073/pnas.1619152114
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DMRGの方がベターという立場もあり

活性軌道空間を広く取れないのが問題

描像が異なってしまう…

https://doi.org/10.1063/1.5063376
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VQE(Variational Quantum Eigensolver)の求解

A quantum–classical hybrid approach that is executable on 

noisy intermediate-scale quantum (NISQ) devices

𝑼 𝜽 ۧ|𝚿𝟎 = ۧ|𝚿 𝜽
Parametrized quantum circuits defined through “ansatzes” 
controls accuracy of the approximated wave fucntion

[2] A. Peruzzo et al, Nat. Comm. 2014, 5, 4213.

Ψ0 Ψ 𝜃

Construct approximated wavefunctions

Measurement of qubits to calculate
expectation values of Pauli operators

Variational optimizations of 
parameters

Updated 𝜃

𝐸 𝜃

𝑈 𝜃

𝐻 =෍

𝑘

𝜔𝑘𝑃𝑘

𝐸 𝜃 = Ψ 𝜃 𝐻 Ψ 𝜃

=෍

𝑘

𝜔𝑘 Ψ 𝜃 𝑃𝑘 Ψ 𝜃

𝐻 =෍

𝑝𝑞

ℎ𝑝𝑞𝑎𝑝
†𝑎𝑞 +

1

2
෍

𝑝𝑞𝑟𝑠

ℎ𝑝𝑞𝑟𝑠𝑎𝑝
†𝑎𝑞

†𝑎𝑠𝑎𝑟

Calculation of 1e- and 2e-integrals.
Fermion—qubit mapping

Quantum Processing Unit (QPU)

Classical Processing Unit (CPU)
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VQEの量子回路の例

x y

Parameters

Classical

computer

Input

state Quantum

circuit

Measurement

readout

・ ・

1. Prepare Hartree-Fock (mean-

field) reference state.
2. Implement unitary coupled-

cluster (UCC) ansatz.

3. Apply necessary post-

rotations for energy 

estimation.

測定結果を元にエネルギーを
最小化するパラメータを探す

パラメータを元に波動関数を
作り、測定結果を返す

目的: ハミルトニアンHの
      最小固有値を得る
最小化: <Ψ(θ)|H|Ψ(θ)>

θ ← random()
while 未収束:
  θを元に量子回路を作成
  量子コンピュータで回路を計算
  測定結果からエネルギーを計算
  エネルギーを最小化するよう
     新たなθを計算
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ユニタリー結合クラスター展開
https://onlinelibrary.wiley.com/doi/abs/10.1002/qua.21198

Taube&Bartlett, IJQC 106 (2006) 3393

・ 規格化されており、変分的に求解
・ size-extensive (connected terms)
・ T=T1+T2が通例 (1,2電子励起:SD)
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分子積分の準備とスピン系ハミルトニアンへの転換

ℋ𝑒𝑙𝑒𝑐(𝐵𝑂) = −෍

𝑖=1

𝑁
1

2
𝛻𝑖
2 −෍

𝑖=1

𝑁

෍

𝐴=1

𝑀
𝑍𝐴
𝑟𝑖𝐴

+෍

𝑖=1

𝑁

෍

𝑗>𝑖

𝑁
1

𝑟𝑖𝑗

ℋ𝑠𝑞 =෍

𝑝,𝑞

ℎ𝑝𝑞𝑐𝑝
†𝑐𝑞 +

1

2
෍

𝑝,𝑞,𝑟,𝑠

𝐺𝑝𝑞𝑟𝑠𝑐𝑝
†𝑐𝑞

†𝑐𝑠𝑐𝑟

↓

↓

ℋ𝐵𝐾 = ℎ0𝐼 + ℎ1𝑋0𝑍1𝑋2…+ ℎ13𝑍1𝑍3 + ℎ14𝑍2…

■第二量子化ハミルトニアン
ハミルトニアンを生成/消滅演算子で表現
参照配置の決定

⇒ 基底関数積分でHF計算
⇒ GAMESSやPySCFを使って実行

積分を求解後の分子軌道の添字に変換

■スピン系のハミルトニアンに転換
ビット数の節約は重要、対称性の印加

⇒ BK(Bravyi-Kitaev)変換など
⇒ OpenFermionなどで実行

■VQE-UCCSDの実行
クラスター変数の反復計算による最適化

⇒ トロッター分解で指数因子を近似
⇒ COBYLAやPowell法
⇒ Cirqなどを利用

cuQuantumなどシミュレータでGPU加速

OpenFermion Ref.; <https://github.com/quantumlib/OpenFermion>. / BK trans. Ref.; Seeley et al., J. Chem. Phys., 137 (2012) 224109.  

𝑒𝑥(𝐴+𝐵) = lim
𝑛→∞

( 𝑒
𝑥
𝑛𝐴𝑒

𝑥
𝑛𝐵)𝑛

・ AとBは実際は演算子なので非可換
・ nを無限にするのは不可能、打ち切り
・ 演算子の並び/順番にも注意
・ 被最適化変数の位相関係にも依存
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トロッター分解によるエラー

Trotter decomposition (first-order)

𝑒(𝐴+𝐵+⋯+𝑍) ≈ 𝑒𝐴𝑒𝐵⋯𝑒𝑍

𝑅𝑧 −𝑡𝑅𝑥 Τ𝜋 2

HH 

𝑅𝑥 Τ−𝜋 2

ۧ|𝑞1

ۧ|𝑞2

ۧ|𝑞3

ۧ|𝑞4

Quantum circuit for 𝑒
𝑖

2
𝑋1𝑍2𝑍3𝑌4𝒕

Difference in sign of excitation amplitude = Difference in rotating direction

The quantum states corresponding to the UCCSD wavefunction are not identical under 
Trotter decomposition!
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UCCSD計算

https://arxiv.org/abs/1806.01305

量子計算に分割系のアプローチを導入する提案

2025/9/10 13



フラグメント分子軌道（FMO）法

◇巨大分子系
生体高分子や凝集系では一般的

⇒ タンパク質、DNA （水和状態）
数千～数万原子、数千～数十万軌道

◇分割&統合系のアプローチの一つ
北浦らが1999年に2体展開で提案

⇒ フラグメントとその対で系のエネルギーを評価 （FMO2）
⇒ 環境静電ポテンシャル （ESP）、直接結合切断 （BDA）
⇒ 階層的な並列処理 （フラグメントリスト&内部処理）
⇒ 定量性を高める電子相関の導入も直截

フラグメント間の相互作用エネルギー （IFIE）
⇒ 計算対象の解析ツール
⇒ 生物物理や創薬に向く
⇒ 材料系にも適用可能

モノマー ダイマー

I I

J

FMO Original;  K. Kitaura et al., Chem. Phys Lett. 313 (1999) 701. / General Ref.; M. Gordon et al., Chem. Rev. 112 (2012) 632.

【HIVプロテアーゼとロピナビル】

（アミノ酸単位など）2025/9/10 14



◇GAMESS-US [米国Gordonグループ]； Fedorov、Gordon、北浦ら
GAUSSIANに抗し得る有力なフリーソフト、世界規模 (Fortran)

⇒ 様々な機能をFMO化、多彩な計算、GDDI並列

◇ABINIT-MP； 望月、中野ら
実用機能は十分、東大系PJ・CREST-PJなどで開発 (Fortran)

⇒ IOレス、MPI、OpenMP/MPI混成並列、スパコンと好相性

◇PAICS； 石川
FMO-MP2(RI)に特化 (C)

⇒ MPI並列

◇OpenFMO； 稲富、鬼頭ら
FMO-HF (C)

⇒ 超並列指向

FMO計算のためのプログラム

Target system

Parallelized by fragment
indices

Fragment momer
(or dimer)

Processor groupParallelized by integral
indices

2階層の並列処理で計算資源を有効利用
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FMOと量子計算（VQE-UCCSD)の接続の最初の試み
https://onlinelibrary.wiley.com/doi/full/10.1002/jcc.27438

・ 「不老」タイプII上でcuQuantumを使用
・ 相関計算部分をUCCSD計算で置き換え
・ 2つの水素結合系でテスト、STO-3G基底
・ 積分と軌道はABINIT-MPから取得
・ cuQuantumシミュレータのGPU加速は7倍
・ 実はFMO-CCSD(T)より数万倍遅い
・ size-consistencyやorbital-invariance
の問題を提起
・ Trotter分解のエラーが顕在化
・ スライス幅を変えて外挿すると良い
・ 局在化軌道を使う方がベター

2025/9/10 16
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size-consistencyとorbital-invariance

■size-consistencyとは？
・ E[(H2)n] = n*E[H2]  / 相互作用の無いH2の系
・ 電子相関エネルギーが電子数Nでスケールされる （同じ近似度）
・ 相互作用エネルギーや反応熱の評価に本質的な性質
・ クラスター展開(CC)や多体摂動論(MBPT)はOK

■orbital-invarianceとは？
・ unitary-invarianceとも言う
・ 占有軌道空間、仮想軌道空間のユニタリー変換に対する不変性

・ 正準軌道(CMO)と局在化軌道(LMO)で同じエネルギーを与える

A

B

C

𝐸FMO = 𝐸𝐴 + 𝐸𝐵 + 𝐸𝐶

+ 𝐸𝐴+𝐵 − 𝐸𝐴 − 𝐸𝐵 + 𝐸𝐵+𝐶 − 𝐸𝐵 − 𝐸𝐶 + (𝐸𝐶+𝐴 − 𝐸𝐶 − 𝐸𝐴)

Sum of monomer energies

Interaction energy for
fragments A–B

Interaction energy for
fragments B–C

Interaction energy for
fragments C–A

 −−=
 I

If

JI

IJ ENEE )2(

FMOではどちらも満足しないと不可!!



トロッター分解によるエラーの要因

“1”

“2”

“3”

Method “2” “3”

RHF −103.6952544 −103.6952544

MP2 −103.7130649 −103.7130649

UCCSD −103.7219465 −103.7219137

Calculated energies/Hartree

UCCSD: MP2 amp −103.7187982 −103.7187855

UCCSD: MP2 amp
(w/o Trotter)

−103.7179121 −103.7179121

0 1

2 3

4 5

6 7

8 9
Selected MP2 amplitudes

Excitation operator “2” “3”

𝑎8
†𝑎2𝑎9

†𝑎3 −0.1449 −0.1449

𝑎8
†𝑎0𝑎9

†𝑎3 −0.0351 +0.0351

𝑎8
†𝑎2𝑎9

†𝑎5 +0.0001 −0.0001
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トロッター分解の外挿によるエラー低減

First-order Trotter decomposition 𝑒
σ𝑗=1
𝐽

𝑐𝑗𝑃𝑗 = Π𝑗=1
𝐽
𝑒
𝑐𝑗𝑃𝑗
𝑀

𝑀

Second-order Trotter decomposition 𝑒
σ𝑗=1
𝐽

𝑐𝑗𝑃𝑗 = Π𝑗=1
𝐽
𝑒
𝑐𝑗𝑃𝑗
2𝑀 Π𝑗=𝐽

1 𝑒
𝑐𝑗𝑃𝑗
2𝑀

𝑀

Unit
First-order Second-order w/o 

TrotterM = 1 M = 2 M = 3 M = 4 M = 5 M = 1

Monomer 0.8102 0.8101 0.8099 0.8100 0.8100 0.8101 0.8118

Dimer (LMO) 1.6207 1.6200 1.6203 1.6204 1.6205 1.6206 1.6236

Dimer (CMO) 5.0319 1.9139 1.7141 1.6681 1.6496 2.0172 1.6234

ΔEUCCSD−FCI/kcal mol−1
H

H

H

H

H

H

H

H

1.0583 Å

1
0

0
 Å
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FMOと量子計算（VQE-UCCSD)の接続の試み（続）#1

・ 相関計算部分をVQE-UCCSD計算で置き換え
・ Li(I)イオンに引き付けられたH2分子のクラスターがモデル
・ 対称的な配置 （MP2(full)/6-31G(d’,p’)レベルで最適化）
・ FMO計算はABINIT-MP、その他は小規模コードで処理
・ FMO-HF/STO-3G計算の後で分子積分を調製 （CMO）
・ 局在化軌道でも調製、こちらの方が高精度?! （LMO）
・ VQE-UCCSDで相関計算、Li(I)の1s電子も相関導入
・ Trotter分解の次数を1,2の両方で試行
・ スライス幅を{1,2,3,4,5}と変えて相関エネルギーを外挿
・ フラグメントのモノマーとダイマーの処理は同時並行処理
・ トロッター次数の1→2で時間は2倍
・ LMOではCMOの1.4倍の時間 （最適化しきれない場合も）
・ GPU加速は約4倍
・ それでもなお、通常のFMO-CCSDより数万倍遅い
・ 古典の最適化部分の時間がかかっている?!
・ GPUのメモリ制限からSTO-3Gより基底関数を上げられない

・ 実用性の観点からはVQEは「厳しい」のが現状
・ とはいえ、「HPCの威力」があるのは明確な事実
・ HPCと量子計算の「協調的な発展」に今後も期待

Ref. H. Doi et al., submitted to J. Comp. Chem. / 1st draft is available at <>.
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VQE-UCCSDスクリプトのヘッダー部分
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import os
import openfermion
import numpy as np
import scipy as sp
import datetime
import time
import math
import cirq
import itertools

from numpy import zeros, dot, conjugate, sqrt
from scipy.optimize import minimize

from openfermion.config import *
from openfermion.ops import *
from openfermion.transforms import *
from openfermion.utils import *
from openfermion.linalg import *

from cirq.ops import *
from cirq.circuits import *
from cirq.circuits import InsertStrategy
from cirq import Simulator

from scipy.stats import norm
import argparse

# intfile = "RESULT-monomer-1"
# #intfile = "RESULT-dimer-21"
# optimize_method = "Powell"
# use_gpu = True
# trotter_order = 1
# trotter_slices = 2
# thre_print = 0.001  # Controls UCCSD wave function printe))

# System specification and computational conditions
if __name__ == '__main__':

parser = argparse.ArgumentParser(
description='VARIATIONAL QUANTUM EIGENSOLVER ',
usage="""

python3 ./VQE_UCCSD.py -intfile 'RESULT-monomer-1' ¥
-optimize_method 'Powell' (default:'Powell') ¥
-use_gpu True (default: True) ¥
-trotter_order 1 (default: 1) ¥
-trotter_slices 1 (default: 1) ¥
-thre_print 0.001 (default:0.001)

""")
parser.add_argument('-intfile', default=None)
parser.add_argument('-optimize_method', default='Powell')
parser.add_argument('-use_gpu', default=True)
parser.add_argument('-trotter_order', default=1)
parser.add_argument('-trotter_slices', default=1)
parser.add_argument('-thre_print', default=0.001)
args = parser.parse_args()

intfile = args.intfile
optimize_method = args.optimize_method
use_gpu = eval(args.use_gpu)
trotter_order = int(args.trotter_order)
trotter_slices = int(args.trotter_slices)
thre_print = float(args.thre_print)  # Controls UCCSD wave function print

# System specification end

if trotter_order != 1 and trotter_order != 2:
raise ValueError(' Only 1st and 2nd order Trotter is supported')

start_time = time.time()
start_datetime = datetime.datetime.now()
print(" Quantum circuit simulation starts on {}".format(start_datetim



フラグメントに関する同時並行処理

#!/bin/bash
#PJM -L rscgrp=cx-single
#PJM -L elapse=24:00:00
#PJM -j
#PJM -S

function run {
module load gcc/8.4.0 cuda/11.8.0 cmake/3.21.1
eval "$(~/miniconda3/bin/conda shell.bash hook)"
conda activate cirq3
ulimit -s unlimited

#    dimer  21   1    1
echo ${1} ${2} ${3} ${4}
out_file=${1}_result/${1}-${2}_VQE-UCCSD_STO-3G.tro_order_${3}.tro_slice_${4}.out

if [ ! -e ${out_file} ]; then
python3 /home/z44895z/bin/VQE_UCCSD.py -intfile RESULT-${1}-${2} -use_gpu True -trotter_order ${3} -trotter_slices ${4} > ${out_file}

fi
}

export -f run

mkdir -p monomer_result
mkdir -p dimer_result
cat args.list | xargs -n 4 -P 10 bash -c 'run ${0} ${1} ${2} ${3}' 引数のリストをパイプで渡す： “dimer 21 1 2”など

xargsは“ -n 4”で引数4つ、 “ -P 10”が10並行
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・ トロッター次数を1→2で2倍の時間増
・ スライス幅1→5で徐々に増加
・ LMOではCMOの1.4倍ほどの増加
・ GPUによる加速は約4倍
・ FMO-CCSDは全計算が0.1秒で了

FMOと量子計算（VQE-UCCSD)の接続の試み（続）#2

時間のかかるLi(I)-H2のダイマーの結果をプロット

計算時間（平均）： Li(I)-(H2)4
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Dimer H2 - H2 timing (Trt-1); CMO (w/o GPU) = 14 - 40 sec (37 - 142 sec) / LMO (w/o GPU) = 41 - 119 sec (98 - 427 sec). 

Dimer H2 - H2 timing (Trt-2); CMO (w/o GPU) = 29 - 69 sec (65 - 289 sec) / LMO (w/o GPU) = 41 - 230 sec (190 - 848 sec). 



FMOと量子計算（VQE-UCCSD)の接続の試み（続）#3
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・ トロッター次数を1→2で2倍の時間増
・ スライス幅1→5で徐々に増加
・ LMOではCMOの1.4倍ほどの増加
・ GPUによる加速は4倍超
・ FMO-CCSDは全計算が0.2秒で了

時間のかかるLi(I)-H2のダイマーの結果をプロット

計算時間（平均）： Li(I)-(H2)6

Dimer H2 - H2 timing (Trt-1); CMO (w/o GPU) = 35 - 119 sec (82 - 350 sec) / LMO (w/o GPU) = 41 - 112 sec (100 - 400 sec). 

Dimer H2 - H2 timing (Trt-2); CMO (w/o GPU) = 78 -2259 sec (177 - 809 sec) / LMO (w/o GPU) = 78 - 235 sec (205 - 869 sec). 
LMOの時間はLi(I) - (H2)4とほぼ同じ
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FMOと量子計算（VQE-UCCSD)の接続の試み（続）#4

相関エネルギー： Li(I)-(H2)4

・ スライス幅を変えて外挿すると10-5の一致が得られる
・ LMOの例外（赤字）は最適化が上手くいかなかった?!
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Ecorr CMO CMO LMO LMO

(au) MP2 CCSD
Ext-UCCSD

(Trt-1)

Ext-UCCSD

(Trt-2)

Ext-UCCSD

(Trt-1)

Ext-UCCSD

(Trt-2)

Monomer

1 Li(I) -0.00023 -0.00021 -0.00021 -0.00021 -0.00021 -0.00021

2 H2 -0.01319 -0.02058 -0.02058 -0.02058 -0.02058 -0.02058

3 H2 -0.01319 -0.02058 -0.02058 -0.02058 -0.02058 -0.02058

4 H2 -0.01319 -0.02058 -0.02058 -0.02058 -0.02058 -0.02058

5 H2 -0.01319 -0.02058 -0.02058 -0.02058 -0.02058 -0.02058

Dimer

21 Li(I) - H2 -0.01387 -0.02064 -0.02063 -0.02063 -0.02063 -0.02063

31 Li(I) - H2 -0.01387 -0.02064 -0.02063 -0.02063 -0.02063 -0.02063

32 H2 - H2 -0.02643 -0.04122 -0.04122 -0.04122 -0.04122 -0.04124

41 Li(I) - H2 -0.01387 -0.02064 -0.02065 -0.02063 -0.02063 -0.02048

42 H2 - H2 -0.02638 -0.04117 -0.04117 -0.04117 -0.04117 -0.04117

43 H2 - H2 -0.02643 -0.04122 -0.04122 -0.04122 -0.04122 -0.04123

51 Li(I) - H2 -0.01387 -0.02064 -0.02065 -0.02063 -0.02063 -0.02048

52 H2 - H2 -0.02643 -0.04122 -0.04122 -0.04122 -0.04122 -0.04123

53 H2 - H2 -0.02638 -0.04117 -0.04117 -0.04117 -0.04118 -0.04117

54 H2 - H2 -0.02643 -0.04122 -0.04122 -0.04122 -0.04122 -0.04124

全相関エネルギー; FMO-CCSD = -0.08214 / CCSD = -0.08267



FMOと量子計算（VQE-UCCSD)の接続の試み（続）#5

相関エネルギー： Li(I)-(H2)6
・ スライス幅を変えて外挿すると10-5の一致が得られる
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Ecorr CMO CMO LMO LMO

(au) MP2 CCSD
Ext-UCCSD

(Trt-1)

Ext-UCCSD

(Trt-2)

Ext-UCCSD

(Trt-1)

Ext-UCCSD

(Trt-2)

Monomer

1 Li(I) -0.00023 -0.00021 -0.00021 -0.00021 -0.00021 -0.00021

2 H2 -0.01314 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051

3 H2 -0.01314 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051

4 H2 -0.01314 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051

5 H2 -0.01314 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051

6 H2 -0.01314 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051

7 H2 -0.01314 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051 -0.02051

Dimer

21 Li(I) - H2 -0.01329 -0.02019 -0.02018 -0.02019 -0.02018 -0.02018

31 Li(I) - H2 -0.01329 -0.02019 -0.02019 -0.02019 -0.02019 -0.02018

32 H2 - H2 -0.02640 -0.04117 -0.04118 -0.04117 -0.04117 -0.04118

41 Li(I) - H2 -0.01329 -0.02019 -0.02019 -0.02019 -0.02018 -0.02019

42 H2 - H2 -0.02629 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103

43 H2 - H2 -0.02640 -0.04117 -0.04117 -0.04117 -0.04117 -0.04117

51 Li(I) - H2 -0.01329 -0.02019 -0.02019 -0.02018 -0.02019 -0.02019

52 H2 - H2 WO corr. WO corr. WO corr. WO corr. WO corr. WO corr.

全相関エネルギー; FMO-CCSD = -0.12098 / CCSD = -0.12203



FMOと量子計算（VQE-UCCSD)の接続の試み（続）#6

続： 相関エネルギー： Li(I)-(H2)6
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53 H2 - H2 -0.02629 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103

54 H2 - H2 -0.02640 -0.04117 -0.04117 -0.04117 -0.04117 -0.04117

61 Li(I) - H2 -0.01329 -0.02019 -0.02019 -0.02019 -0.02019 -0.02019

62 H2 - H2 -0.02629 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103

63 H2 - H2 WO corr. WO corr. WO corr. WO corr. WO corr. WO corr.

64 H2 - H2 -0.02629 -0.04103 -0.04104 -0.04102 -0.04103 -0.04103

65 H2 - H2 -0.02640 -0.04117 -0.04118 -0.04117 -0.04117 -0.04118

71 Li(I) - H2 -0.01329 -0.02019 -0.02019 -0.02019 -0.02019 -0.02019

72 H2 - H2 -0.02640 -0.04117 -0.04118 -0.04117 -0.04117 -0.04118

73 H2 - H2 -0.02629 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103

74 H2 - H2 WO corr. WO corr. WO corr. WO corr. WO corr. WO corr.

75 H2 - H2 -0.02629 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103 -0.04103

76 H2 - H2 -0.02640 -0.04117 -0.04117 -0.04117 -0.04117 -0.04117

・ スライス幅を変えて外挿すると10-5の一致が得られる

注記： 遠隔モノマーの組ではDimer-ES近似によってHF計算自体がスキップされる



まとめ

■量子コンピュータ（シミュレータ）による量子化学計算
・ 重要な応用領域、QPE（量子位相推定）とVQE（変分的量子固有値求解）
・ VQEはNISQ世代～FTQC移行過程の「実用的な手法」
・ ユニタリー1,2電子結合クラスター（UCCSD）がVQEでの代表手法
・ トロッター分解による近似
・ 量子シミュレータでcuQuantumなどのGPU加速が効果的、メモリ制約アリ

■FMOとの連携
・ 「問題分割」による計算資源量（回路深度など）の低減、同時並行性の導入
・ シミュレータでは基底関数は最小のSTO-3Gが「現実的な制約」
・ トロッター分解エラーの顕在化、外挿による漸近値推定の必要性
・ 各フラグメントの軌道の位相関係で収束性/計算時間が依存
・ 通常のFMO-CCSDより数万倍遅い
・ 古典計算の最適化部分が「深刻なボトルネック」となっている

■今後の方向性
・ 量子計算のシミュレーション（＋実機）とHPCの接続に期待
・ QPEなどの非VQEアプローチの検討、（擬似）量子アニーリングも視野
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論文報告（オープンアクセス）
https://doi.org/10.1093/chemle/upaf145

ChemRxivで2025年3月に草稿を公開; https://chemrxiv.org/engage/chemrxiv/article-details/67c6875afa469535b9d8b7fa
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