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1.研究目的 

  生命科学研究では素化学反応の理論解析に量子化学計算を用いた反応解析が不可欠と

なる場合が存在する。しかしながら、生体内反応は構成粒子数が多く、反応ポテンシャル

が凸凹であり、 容易に反応経路を予想できない場合が多く、理論解析に多くの時間がか

かってしまう場合がある。 また、探索手法は十分に実装されていないため、理論解析が

十分にできない場合も多い。例えば、反応経路探索において、主反応経路を求める 

string 法の Nudged Elastic Band (NEB)法や Zero Temperature String (ZTS)法は非常

に有益であり、一部のプログラムパッケージに搭載されている が、遷移状態探索や自由

エネルギー面構築ができないため、正確な理論解析に至らない問題が存在している。ま

た、既存プログラムでは細かな設定を指定することができないこともあり、プログラムの

改善やより強力なアルゴリズムの開発が必要になっている。本研究では、定量的な分子機

構の解析で必須となる、反応探索プログラム群を実装することで、 並列計算環境に適し

たアルゴリズムを探求し、生体分子反応における量子化学解析の新しい研究アプローチを

開拓する。 具体的には、(1)独自開発を行ってきている反応経路探索アルゴリズム(GLAS 

法)を Gaussian や NWChem で使用できるよう、Python プログラムを作成する。関連したプ

ログラムとして、(2)dimer method を実装し、実在系で遷移状態探索力を比較する。

(3)climbing-up NEB 法、および Finite Temperature String 法で、string 法の枠組み

で遷移状態探索と自由エネルギーの算出を行えるようにする。これらの異なる原理に基づ

くプログラム群を容易に利用できる環境を構築する。応用系として、(a)人工光合成、(b)

銅アミン酸化酵素、(c)星間空間での生体構成分子生成に適用する。  

 
2. 研究成果の内容 

Python と Amber のプログラム実行環境を Pegasus で整備し、実行できるようにし

た。反応経路探索研究を進めたところ、コンフォメーション探査も極めて重要であること

が判明したため、独自アルゴリズム（Random Sampling method）を実装した Python プ

ログラムを Pegasus で実行できるように環境構築した。その応用研究として研究（c）に

ついての、アミノニトリル分子のキラリティ増幅に関わる２量体相互作用に適用し、精密
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な量子化学計算を実施するに至った。十分な構造探査を行うことができ、アミノ酸に比べ

て、アミノニトリルはキラリティに関わる非対称相互作用が弱いことを明確に示すことが

できた。本結果は、論文としてまとめ、出版[1a]されるに至った。マンガン錯体の励起状

態計算について、論文[2a]修正段階で追加計算が発生した為、Pegasus を利用して、

QM/MM (NWChem)計算を Pegasus で実行して対応した。 
Amber プログラムを利用した古典分子動力学計算では、GPU で高速に計算加速するこ

とができ、生体分子系の分子シミュレーション研究が劇的に進展した。銅含有アミン酸化

酵素や光合成系については、今後、計算をさらに進ることで、論文としてまとめる予定で

ある。ロドプシン計算では、論文としてまとめることができ、出版に至った[2c]。 
 

3. 学際共同利用プログラムが果たした役割と意義 
Python での独自プログラム開発を進めることができた。量子化学計算では、

NWChem の並列化により、高速に計算することができるため、短期間での大規模計算実

施に大変役立った。MD 計算では、GPU 利用により古典分子動力学計算を高速に実施する

ことができ、極めて有用な計算機であることを実感した。 
 

4. 今後の展望 
今年度整備した計算環境(Gaussian, NWChem, Amber, Python)、および開発プログラ

ム群を活用し、Pegasusだけでなく、Miyabi も積極的に利用することで、並列計算機を活

用する。 
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