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１． 研究課題

計算化学は，量子化学計算，分子シミュレーション，さらに，ケモインフォマティクスなどの計

算機を用いた化学研究技術の総称である．近年，計算化学の高精度化・高速化・汎用化が進み，大

学における研究のみならず，企業における研究開発に活用できる段階に来ている．実際に，すでに

計算化学を導入し，成果を収めている企業もあるが，導入の検討段階の企業も数多くあるように見

受けられる．本プロジェクト研究では，そのような産業界のニーズに応えるべく，共同研究を通し

て実際の研究成果を挙げ，計算化学を企業に根付かせることを目的とする．また，我々の研究室で

開発した独自の理論的手法や計算プログラムに関しても，広く普及させるための取り組みも進める．

さらに，具体的な応用研究を実施することにより，今日の計算化学の問題点を明らかにし，計算化

学のさらなる発展を目指す．官が進める本プロジェクト研究に関連した大型プロジェクトにも積極

的に参加する．本プロジェクトを通して企業研究者や大学院生，若手研究者を育成し，次世代の「計

算化学の社会実装」の担い手として社会に輩出する．

２． 主な研究成果

我々は，プロジェクト研究「相対論的電子論が拓く革新的機能材料設計」内で開発を進めている

重元素を含む大規模系を高精度かつ高効率に取り扱うための理論を RAQET と呼ばれるプログラム

に集約した．また，文部科学省のプロジェクト内で開発中の超並列計算により大規模量子化学計算

を実現するプログラム DC-DFTB-K を分子動力学シミュレーション向けにカスタマイズしたプログ

ラム DCDFTBMD を整備した．本プロジェクトでは，これらのプログラムを産学官に普及させるこ

とを目標とする．そのために，プログラムの機能拡充を継続した．さらに，プログラム公開ならび

にユーザーがプログラムを容易に実行できるようにするための作業を実施した．以下では，

DCDFTBMD の開発と公開に関する本年度の研究成果を中心に報告する．RAQET に関する成果の詳

細は，上述のプロジェクト研究報告に示されているため，そちらを参照されたい．

2.1 DCDFTBMD プログラムの公開

DC-DFTB-K を用いた大規模量子分子動力学シミュレーション(DC-DFTB-MD)は，凝縮系におけ

るプロトン移動反応の解析などへの応用によってその有効性が実証されてきた．本手法を用いて研

究を実行したいという学術機関からの要望に応えるため，DC-DFTB-MD に加えて構造最適化，調

和振動数計算，各種プロパティ解析の機能を含むプログラム DCDFTBMD を開発・整備した．実装

した内容の理論的背景，プログラムの性能，計算の具体例は論文としてまとめた[学術論文(10)]．さ

らに，プログラムの入手方法・実行準備や入出力に関する日本語での解説を国内の学術雑誌に投稿

し[総説・著書(6)]，ユーザーが情報を入手しやすくなるよう努めた．プログラムの公開に向けた作

業として，複数の計算機環境での動作検証，高度情報科学技術研究機構の支援を受けてなされた配



布環境のパッケージ化，専用のホームページ（図 1）の作成などを行った．2018 年 11 月よりアカ

デミックフリーとしての公開を開始後，2019 年 3 月末時点で 40 件以上の利用希望登録があった．

審査後，国内外の約 20 の学術機関に実行バイナリのダウンロードサイトの情報を送付している．

一方，一般の利用希望者はこれまで分子モデリング・可視化ソフトウェアの Winmostar にインター

フェースされたノード内並列版プログラムのみ利用可能となっていたが，アカデミック版の公開に

併せて超並列計算に対応するプログラムの導入が可能となった．

Fig. 1. Top page of DCDFTBMD website (http://www.chem.waseda.ac.jp/dcdftbmd).

2.2 分割統治時間依存密度汎関数強束縛分子動力学(DC-TDDFTB-MD)法の開発

大規模励起状態ダイナミクスを実行するために，大規模化学反応シミュレーションで既に様々な

成果を上げている DC-DFTB-MD 法に時間依存(TD)型の表式を導入した，DC-TDDFTB-MD 法の開

発を行った[学術論文(9)]．対象は，水溶媒を含めた PYP 全体（PYP + 4684H2O）である．光受容タ

ンパク質は光化学反応による生体分子系全体の構造変化を伴い，下流タンパク質等へと情報やエネ

ルギーを伝達する．シグナル伝達系タンパク質の一つである光活性黄色タンパク質（PYP）は，こ

れまでに実験・理論の両面から盛んに研究されている．発色団分子である p-クマル酸（pCA）は水

溶液中に単離されている状態よりタンパク質存在下において，吸収波長が 1.57 [eV] と大きくレッ

ドシフトすることが知られている．そのレッドシフトは①発色団分子と Cys69 とのチオールエステ

ル化と②発色団分子の脱プロトン化に伴う活性部位近傍のアミノ酸残基（Tyr42, Glu46, Thr50）との

水素結合形成が主な要因とされている．水素結合系の中でも pCA と Glu46 との間に特異的な水素結

合が存在することが示唆されており，光異性化反応においても重要な役割を持つ．そこで，pCA と

Glu46 間の水素結合性について検討した．PYP 中の p-クマル酸，Glu46 間のプロトン移動に対する

エネルギー障壁を，DC-(TD)DFTB 法を用いて S0，S1状態についてそれぞれ計算した．計算系は半

径 35.0 Å の液滴モデルを用いた（Fig. 2: PYP + 4684H2O, 総原子数 15987）．PYP の結晶構造は Protein



Data Bank から ID: 2ZOI を用いた．OpCA からプロトンまでの距離 R(OpCA-H)に対して，最安定構

造からのエネルギー差分 ΔEを Fig. 3 に示す．S0，S1状態のどちらにおいても，プロトンは Glu46

側に存在する方が安定である．S0状態と S1状態を比較すると，S1状態ではプロトン移動に対するエ

ネルギー曲線の曲率が高く，pCA 側へのプロトン移動が起こりにくい結果となった．したがって，

pCA 光異性化の初期過程において，Glu46－pCA 間で水素結合を形成していたプロトンが Glu46 側

に引き寄せられることにより異性化が進行することが示唆された．

Fig. 2. Structure of photoactive yellow protein and
the hydrogen bond between OpCA and OGlu46.

Fig. 3. Potential energy curves for R(OpCA-H) in the
ground and excited states.

2.3 DCDFTBMD プログラムに関する研究者への研究・技術指導

DCDFTBMD プログラムを材料設計の研究開発に利用しようという企業研究者に対して，プログ

ラムの使用方法，評価方法，内部パラメータの修正方法などの技術指導を，2 ヶ月に 1 度のペース

で実施した．また，海外からの留学生 2名（それぞれ滞在期間 1年と 2週間）を受け入れ，DCDFTBMD

プログラムに関する研究指導を行った．このような活動を通して，我々の研究室で開発したシーズ

を社会展開・国際展開につなげている．
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５． 研究活動の課題と展望

本年度までに，我々の研究室で開発した計算プログラムを社会に広く根付かせるための公開に関

する取り組みがほぼ完了した．今後，プログラムの運用を支援するためのユーティリティスクリプ

トやチュートリアル資料の充実によって，ユーザーにストレスなく計算化学を活用してもらうため

の環境整備に注力する．また，社会実装の実現に向けて，共同研究・技術指導の形で企業とのより

密な連携を図る．


