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１．研究目的 
		生物は生体内分子（DNA,	RNA,	蛋白質,	糖）によって情報、エネルギー、物質の変換が

効率的になされている。生体内での分子メカニズムを解明する事は生化学における重要な

学術的基盤となるのみならず、多くの関連分野（化学、生物、工学、医療）に直結する非

常に重要な課題であり、現在活発に研究がなされている。近年、実験手法の急速な発展に

より、反応中間体や動的挙動など、詳細な分子メカニズムが直接解明できるようになって

きた。しかしながら実験的手法のみだけでは解明が難しい課題（遷移状態構造、結果の解

釈や帰属）も多く存在する。一方で分子シミュレーション(量子化学計算(QM)、分子動力学

計算(MD))ではこれらを詳細に解明できる可能性があり、近年の計算処理速度の向上により、

重要性が増している。シミュレーションにより、化学反応機構の解明のみならず、なぜ効

率的に進行しているのか（遷移状態安定化機構）や反応選択性（基質認識機構）、に対して

明確な答えを出す事ができる。特に大規模な計算モデルを効率的に実行できることと、並

列計算機に適した方法論とプログラムを開発することで、計算科学的アプローチは飛躍的

な発展を遂げる事が可能である。本研究課題では、スパコンを利用して生体分子系の大規

模分子シミュレーションの実行と、スパコン利用に適したプログラム開発研究をおこなう。	

		本プロジェクトでは以下の３つの課題を集中的に推進する。課題(a)、(b)では大規模な

量子化学計算(QM/MM を含む)と古典分子動力学計算法(MD)を実施する事で、世界に先駆けて

早期に理論解明する。課題(c)はスパコンでの利用効率を向上させるために、演算加速装置

(GPU,	MIC)を利用できるプログラム開発を行う。これらにより、生命科学分野でのブレイ

クスルーを引き起す。	

(a)	光化学系 II	における水分解反応の理論的解明	

(b)	アミン酸化酵素(AGAO)の基質結合状態の理論的解明	

(c)	量子化学計算プログラム(openFMO)の DFT ルーチンの並列化	

 
２．研究成果の内容 
	 光合成光化学系 IIの理論解析(a)についてはQM/MM法を用いて重要な反応中間体の電子
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状態、及び反応機構について理論解析を実施した(学術論文 1, 3, 9)。より具体的には, 酸素—
酸素結合形成がなされる S3->S0過程に注目し、可能な反応機構を検討したところ、新たな
反応経路（エネルギー的には少し高い事が後に判明するのだが、）の存在を見つけた。特に

Mnクラスターから Yzラジカルへの電子移動が反応の引き金となるため、Non-adiabatic 
one –electron transfer (NA-OET) 機構と命名して反応機構を特徴づけた。他にも S2, S3
状態でのMn4Caクラスターの特長的構造変化について電子状態から理論解析を行った(学
術論文 3, 9)。また、S4->S0過程の反応機構の解析及び、これまでの反応経路解析法を元に
独自の自動探索法を考案することができたので、現在論文投稿中である。 
	 課題(b)のアミン酸化酵素については、全てのプロトン化状態と水素結合の相対安定性を
QM/MM法で評価し、中性子構造との相違について深く解析する事ができたので、学際共
同利用により、順調に計算を完了する事ができた。現在、実験グループと成果の論文発表

について検討している段階である。 
	 課題(c)については OpenFMOの GPUへの対応を強化し、性能向上に取り組んだ。さら
にホームページを作成し、OpenFMOの公開を始めた。今後さらに利用環境を整備してい
く。 
	 アストロバイオロジー分野では、グリシン生成過程での水分子の溶媒和効果、および、

ラジカル機構での反応機構の理論解析結果をまとめ、国際論文に採択された(学術論文 6, 7)。
アラニン分子および生成中間体の光吸収特性について系統的に解析することができた。栢

沼助教により、メタノール分子の光分解反応のダイナミックスシミュレーションを京計算

機利用に向けて計算を実施し、脱水素機構について解析する事ができるようになった。本

計算をより大規模に実施すると非常に有益な研究になる事が判明したため、2018年度の研
究課題では本課題を明記して研究計画を記述する事にした。 
 
３．学際共同利用として実施した意義 
	 生体システムは特定の生体分子(タンパク質、核酸)が高度にコントロールしており、安

定性、普遍性、効率の観点において驚異的に優れている。そのため、生体分子の機能発現

機構を解明することは生命現象の動作原理を解明することのみならず、化学合成や創薬、

医療等の応用分野にも極めて重要であり、多くの分野と密接に関わっている。現在、構造

生物学ではＸ線構造解析により多くの立体構造が解明されてきているが、未だに反応機構

や動作原理については十分な解明ができていない。一方、分子シミュレーションは正確に

分子レベルの物性、構造、動的挙動を解析することができ、実験からでは明らかにする事

が難しい多くの有益な情報を明らかにする事が可能であり、反応機構や動作原理解明に極

めて役に立つ。そのため、最先端の生命分野の研究では実験と理論の両アプローチを行う

事が更なる発展に極めて重要である。	

	 	 生体分子システムは多自由度複雑系であり、理論解析には膨大な計算量が必要である。

そのため、COMA や OFP のような超並列計算機をフルに活用してシミュレーションする事が
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極めて重要となっている。	 分子動力学計算法(MD)では HA-PACS（TCA）の GPU 利用により

効率的に演算加速を利用して研究を進展させる。一方、量子力学計算(QM)はプログラムが

非常に複雑であり、GPU 利用や MIC 対応をすぐ行う事が難しい。我々は GPU と MIC 対応のプ

ログラム開発を行ってきているが、日進月歩の最先端研究領域では COMA の CPU 利用が研究

戦略上極めて重要である。GPU 利用が可能な HA-PACS と CPU 利用が可能な COMA は他の大型

計算機では利用できない優れた計算機構成であり、積極的に利用して、生命科学分野を劇

的に進展させる。	

 
４．今後の展望 
課題(a)については引き続き、S3->S0 遷移での酸素分子形成過程の可能な反応機構の探

索および S0状態について網羅的に理論解析を進める。反応経路の自動探索プログラムが利
用できるようになった段階であるが、今後はさらに OFP や COMA で効率的に並列実行で
きるように改良を重ね、本格利用できる用に進展させる。関連するモデル錯体や酵素系で

の研究の展開および、論文化に取り組む。課題(b)については特に論文化を早急に進展させ
る。課題(c)については OPF 対応を進め、実計算できるように試行錯誤し、2018 年度の研
究課題では更なる研究の進展ができるように、全力で課題に取り組む。 
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(3) その他 

 
 
 
使用計算機 使用計算機

に○ 

配分リソース※ 

当初配分 追加配分 

HA-PACS/TCA ○ 10360  
COMA ○ 190080 95040 
Oakforest-PACS ○ 56670  
※配分リソースについてはノード時間積をご記入ください。 

 
 
 


