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１． 研究目的 

生命科学研究分野において、正確な量子状態を捉え、反応機構を解明することは現在

非常に重要な研究分野となっている。特に光操作や量子技術の発展により、生体分子

（特に蛋白質）の動的挙動や反応中間体を直接構造解析できるようになっているため、

学理解明や人工系への応用利用を進展させるには、理論研究による解析が不可欠となっ

ている。 
そのため、大規模分子シミュレーションにより、詳細な分子メカニズムの検証が求め

られているが、計算精度や制限も依然として多く存在しており、様々な計算科学的及び

アルゴリズム的改善が必要なのも事実である。精度を高めるにはアリステックなモデル

を取り扱う必要性が避けられないが、計算量が膨大になってしまう。よって、効率的な

計算方法を見出しつつ、スパコンの活用が不可欠となっている。また、実験グループや

異分野との共同研究を進め、新しい研究領域を切り拓くことも必要になっている。 
本研究では大規模分子シミュレーション（量子力学手法(QM)と古典力学手法(MM)）

を用いて、生体系で重要な働きを担っている系(1)光合成、(2)銅アミン酸化酵素及び(3)星
間空間での生体構成分子の起源について理論的解明を行う。これらのテーマにおいて、

国内外の研究者と共同研究体制を構築しており、学際領域での先駆的な理論研究を推進

し、ブレイクスルーを引き起こす。 
 

２． 研究成果の内容 
2.1 研究課題(1) 光化学系 II 酸素発生中心(PSII-OEC)の反応機構の理論解明 

光合成は太陽光エネルギーを効率的に化学エネルギーに変換することができるため、そ

の仕組み解明は生化学的及び化学的に重要であるのみならず、次世代の人工光合成系の設

計指針としても極めて重要である。水分解酸素発生反応は光化学系 II 酸素発生中心(PSII-
OEC)で起こるが、近年、連続フェムト秒結晶構造解析(SFX)の進展により、反応中間体で

の構造を決定することができ、反応中心のアミノ酸や水分子の構造変化を捉えることがで

きるようになってきた。しかしながら、自然系だけの解明では何が特別なのか自明ではな

い。そのため、本研究では人工系における水分解酸素発生反応の理論解明も実施すること

で、反応機構を広く解明することを試みた。Ru錯体は古くから水分解反応を触媒できる

ことが知られている。立教大和田グループにより Ru錯体にタイロシンを導入すること
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で、反応活性が向上することが示されていただが、その理由は明確ではなかった。我々は

理論解析により、O–O結合形成時に、タイロシンラジカルに一電子移動することが本質的

に重要であることを明らかにした[1]。本研究成果は和田グループと共同で論文化した[1]。
２核金属中心モデルでの反応機構の解明については未だ全反応過程の理論解析が終わって

いないため、本系は今後の検討課題である。 
 

2.2 研究課題(2) 銅アミン酸化酵素における反応機構の理論解明  

銅アミン酸化酵素では、活性中心にトパキノン(TPQ)補酵素と銅イオンを保持し、これ

らが関わる反応機構を取る。反応中間体としてセミキノンラジカル状態が生成するが、大

阪医科薬科大と阪大の岡島・村川グループにより、高分解能の構造解析がなされた。本結

果を理論的に検証するため、プロトン化状態解析と UV スペクトロ帰属を実施した[3]。セ

ミキノンラジカル状態の存在を明確にした。 

 
2.3 研究課題(3) 星間空間における生体構成分子の生成起源 

星間空間での生体構成分子生成では、特にアミノ酸に注目し、ホモキラリティ獲得機構

の理論解析結果を総まとめして論文化した[4-6]。宇宙理論分野と研究連携してきた、ア

ミノ酸の精密な円二色性吸収スペクトル計算と新しい異性体過剰率の算出により、円偏光

化されたライマンアルファ光が、アミノ酸のホモキラリティ起源になりうることを理論的

に示した[4]。異性体過剰で重要となるアミノ酸の不斉化機構[5]、および分子間の非対称

な相互作用について理論解析し、アラニンに比べ、イソバリンの方がキラリティを自己認

識しやすいことを示した[6]。 

 
3. 学際共同利用プログラムが果たした役割と意義 
生体分子や機能性錯体は分子量が大きく、理論解析は最終的に大規模モデルでの取り扱

いが必要性となる。実際は、計算モデルは最小構成モデルから、中規模モデル、大規模モ

デルと順に拡大して研究を進めるが、やはり大規模モデルでの実施が最終的に不可欠であ

る[2]。Cygnus及び Pegasusでは、GPUを利用できるため、Gaussianの利用に適してお

り、中規模モデルと大規模モデルを取り扱うのに適している。Cygnus及び Pegasusは利用

しやすく、非常に高速な計算ができる環境である。そのため、学際共同利用での活用は研

究推進に不可欠である。 

 
4. 今後の展望 
計算結果は、実験研究と連携することで、妥当性の評価を行う。さらに今後は、

QM/MM-MD や他の素反応過程についても理論解析を進め、自由エネルギー評価や効率的

な反応座標探索を実施することで、より正確な理論解析の検討を進める。並列計算環境を
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活かした反応機構解析のプログラム開発についても検討し、研究の新展開に挑む。 
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