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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 

 本プロジェクト研究では，我々の研究室で開発した 2成分相対論法に基づき重元素を含む大規模

分子を高精度かつ高効率に取り扱い可能な RAQET プログラムおよび超並列計算を駆使した大規模

量子分子動力学計算の実行に適する DCDFTBMD プログラムを産学官に広く普及させることを目標

としている．その一環として，RAQET, DCDFTBMDプログラムの機能拡充を継続して実施した．ま

た，DCDFTBMD プログラムについては自然科学研究機構岡崎共通研究施設計算科学研究センター

（RCCS）での公開を 2022年 3月に開始した．さらに，DCDFTBMDプログラムの使用・評価・材料

設計への展開に関する企業研究者への技術指導をオンライン形式で半年に 1度のペースで継続した．

RAQET, DCDFTBMDプログラムの機能拡充と DCDFTBMDプログラムの RCCS での公開に関する報告

を以下に記す． 

 

2.1 DCDFTBMDプログラムの機能拡充 

 DCDFTBMDプログラムを用いた応用計算では，自由エネルギー地形上を十分に探索するために，

medadynamics 法と呼ばれるシミュレーション手法がしばしば用いられる．Medadynamics 法では，

事前に設定した集団変数（CV）に基づくバイアスポテンシャルを逐次追加することで CV空間上で

のサンプリングを加速する．しかし，CV の次元数が大きい場合，計算の収束に必要となるシミュ

レーション時間の著しい増大や結果の解析・可視化手続きの煩雑さといった困難が生じる．本研究

では，CV 空間上に自由エネルギー経路を事前設定し，経路に沿ったイベントの進行度合いと経路

からの外れ度合いの情報を基に自由エネルギー経路を更新しながら medadynamics 法によるサンプ

リング加速も行う path-metadynamics法の実装を行った．気相中のアラニンジペプチドの立体配座転



 

移に関する数値検証を行った結果を図 1に示す．図 1 (a)は主鎖二面角 (ϕ, ψ) に対する 2次元自由

エネルギー曲面，nudged elastic band (NEB) 法に基づく反応経路計算によって得られた最小エネルギ

ー経路，および path-metadynamics 法に基づくシミュレーション中の自由エネルギー経路の経時変化

である．安定状態間の線形補間により事前設定された自由エネルギー経路が最小エネルギー経路の

方向に更新されている様子が見て取れる．図 1(b)は自由エネルギー経路に沿った自由エネルギー変

化である．グラフの横軸は立体配座転移の進行度合いを表し，0.0, 1.0 はそれぞれ始状態と終状態に

対応する．4000 psの結果を参照として平均二乗偏差（RMSD）を算出したところ，2000 psにおけ

る RMSDは約 0.1 kcal/molとなり，自由エネルギー経路は十分に収束していることが示唆された．

そして，自由エネルギー経路から見積もった自由エネルギー障壁や安定状態間間の相対自由エネル

ギーは先行研究の結果とよく一致した．以上より，path-metadynamics法の有効性が確認された． 

 

 

図 1. アラニンジペプチドの立体配座転移に関する path-metadynamics シミュレーション結果：(a) 

主鎖二面角 (ϕ, ψ) に対する 2 次元自由エネルギー曲面および自由エネルギー経路の経時変化．(b) 

自由エネルギー経路に沿った自由エネルギー変化．NEBは反応経路計算によって得られた最小エネ

ルギー経路． 

 

2.2 DCDFTBMDプログラムの RCCSでの公開 

 RCCS は，国内約 150 グループの分子科学・生命科学分野の研究者に大規模計算処理のための環

境を提供する共同利用研究施設である．RCCSの計算機システムに DCDFTBMDプログラムの公開版

をインストールし，2022年 3月 1日からすべてのユーザーに対し公開した（図 2）．OpenMP 並列の

みとMPI/OpenMP ハイブリッド並列に対応する 2種類のバイナリをコンパイルし，サンプル入出力

やジョブ投入スクリプトの整備を RCCS技術職員と共同で実施した．これまで公開版を利用するた

めには DCDFTBMD プログラムのホームページの登録フォームに必要事項を入手してプログラムを

入手する必要があったが，RCCS のユーザーは特別な手続きなしで利用できることとした．今回の

導入によりアカデミックでのユーザーの裾野が広がり，企業などにおける将来的なユーザーの獲得

につながることが期待される． 



 

 

図 2. DCDFTBMDプログラムのRCCSでの公開アナウンスページ（https://ccportal.ims.ac.jp/node/3113）． 
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(1) 日本学術振興会(JSPS) 科学研究費補助金 基盤研究(S), 「光受容タンパク質の量子的分子動力

学シミュレーションによる遍在プロトンの機能解明」（研究代表, 平成 30-令和 4年度）. 

(2) 日本学術振興会(JSPS) 科学研究費補助金 基盤研究(S), 「孤立分子・孤立軌道の特異性に基づ

く蓄電材料機能の革新」（研究分担, 令和 2-5 年度）. 

(3) 文部科学省 元素戦略プロジェクト 研究拠点形成型『京都大学 実験と理論計算科学のインタ

ープレイによる触媒・電池の元素戦略研究拠点』「触媒及び電極の電子状態計算のための理論

開発」（分担研究代表, 令和 3年度）.  
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５． 研究活動の課題と展望 

 RAQET, DCDFTBMDプログラムの機能強化を継続的に実施し，我々の研究室で開発したシーズの

社会への一層の定着を推進する．DCDFTBMDプログラムについては，公開版のバージョンアップに

向けた調整作業が進行中であり，早期のリリースを目指す．プログラムを駆使した最先端の応用計

算例の提示および実験研究者・企業研究者との共同研究・技術指導体制の維持拡大に努める．国内

外のユーザーが容易にプログラムを利用可能となるようチュートリアル資料の充実や講習会の開

催を検討する． 

 


