
168　研究活動の現状

6-4　理論・計算分子科学研究領域

理論分子科学第一研究部門

斉　藤　真　司（教授）（2005 年 10月 1日着任）

A-1) 専門領域：物理化学，理論化学

A-2) 研究課題：

a) 凝縮系反応に関する理論研究：酵素反応における構造励起状態と非平衡・動的影響

b) 凝縮系反応に関する理論研究：不均一・動的に揺らぐ構造変化・反応の一分子解析

c) 生体分子系の機能発現に関する理論研究：時計タンパク質 KaiC における概日リズム

d) 生体分子系の機能発現に関する理論研究：光合成タンパク質における励起エネルギー移動

e) 熱的物性発現・ガラス転移に関する理論研究：過冷却水の構造変化動力学

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) 酵素反応は高い触媒活性と選択性を示す。酵素反応を凝縮系反応の一例として考え，cis-trans 異性化を例に如何に

動力学が酵素反応に関わっているかについて解析を行っている。我々は，遷移状態と始状態と終状態を繋ぐ反応性

軌道により反応動力学を解析し，始状態の平衡分布では見出すことのできない構造励起状態を経て非熱平衡かつ高

速に基質の反応が進むこと等を解明した。本解析で明らかになった動的特徴は，過冷却液体などに見られる稀に起

こる構造変化を想起させるものであり，それらの系や酵素反応の反応ダイナミクスの一般的特徴と考えている。

b) 化学反応に関する研究として，凝縮系の不均一かつ動的な揺らぎの下で，構造変化や化学反応が如何に起こってい

るか一分子速度論の観点から解析も進めている。超長時間の分子動力学計算のデータを用い，水溶液中の BPTI タ

ンパク質の構造変化動力学が如何に起こっているかについて解析している。また，1 価の陽イオンが選択的に透過す

るポリセオナミド B（pTB）におけるイオン透過機構の解明に向け，pTB の膜侵入や pTB によるイオン透過の動力

学が如何に起こっているかについても解析を進めている。

c) 生体分子系の機能発現機構に関する研究の一例として，Kai タンパク質系の概日リズムを解析している。この系の概

日リズムは KaiA，KaiB，KaiC の３つのタンパク質により制御され，とくに KaiC が重要である。秋山らは，KaiC の

構造を解明するとともに概日リズムの周期と ATP 加水分解能との相関を解明した。我々は，原子レベルでの ATP 加

水分解反応機構の解析や素反応およびタンパク質の構造変化を考慮した数理モデルによる概日リズムの解析，KaiC

の構造変化やリン酸化反応などの解析を進めている。

d) 生体分子系の機能発現の解析として，光合成系の励起エネルギー移動（EET）の解析を行っている。光合成系では，

吸収された光エネルギーが反応中心へと効率よく伝達される。しかし，単純な系においても，その効率的 EET の分

子機構は未解明である。我々は EET の解析に対し効率的な動力学計算手法を開発し，Fenna-Matthews-Olson（FMO）

タンパク質の EET の解析を進めてきた。その結果，各色素の励起エネルギーに依存した揺らぎにより効率的な EET

が達成されることを初めて明らかにした。

e) 水の熱力学的性質の動的起源の解明に向け，構造変化を引き起こしやすい水素結合欠陥を特定するとともに，低温

においても構造緩和が引き起こされることを解明した。さらに，低温・高温極限および調和振動子系で正しく振る舞
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う量子力学的複素比熱の表式を理論仮説として導き，また，複素エントロピーの定義から振動および構造変化に由

来するエントロピーを解明する理論を提案した。この結果を現実系に応用し，水では振動エントロピーが低温にお

いても支配的であることを解明するとともに，ガラス転移に向かい比熱やエントロピー変化における動力学的起源を

解明した。

B-1) 学術論文

T. MORI and S. SAITO, “Conformational Excitation and Non-Equilibrium Transition Facilitate Enzymatic Reactions: 

Application to Pin1 Peptidyl-Prolyl Isomerase,” J. Phys. Chem. Lett. 10, 474-480 (2019).

S. SAITO and B. BAGCHI, “Thermodynamic Picture of Vitrification of Water through Complex Specific Heat and Entropy: 

A Journey through ‘No Man’s Land’,” J. Chem. Phys. 150, 054502 (14 pages) (2019).

T. L. C. JANSEN, S. SAITO, J. JEON and M. CHO, “Theory of Coherent Two-Dimensional Vibrational Spectroscopy,” 

J. Chem. Phys. 150, 100901 (17 pages) (2019). (Perspective)

S. FUJIWARA, H. NAKAMURA, H. LI, H. MIYANISHI, T. MIZOGUCHI, T. YASUNAGA, T. OTSUKA, Y. HATANO 

and S. SAITO, “Computational Strategy for Studying Structural Change of Tritium-Substituted Macromolecules by a Beta 

Decay to Helium-3,” J. Adv. Simulat. Sci. Eng. 6, 94–99 (2019).

H. LI, S. FUJIWARA, H. NAKAMURA, H. LI, T. MIZOGUCHI, T. YASUNAGA, T. OTSUKA, Y. HATANO and S. 

SAITO, “Structural Changes in Tritium-Substituted Polymeric Materials by Beta Decays: A Molecular Dynamics Study,” 

Plasma Fusion Res. 14, 3401106 (5 pages) (2019).

S. SAITO, M. HIGASHI and G. R. FLEMING, “Site-Dependent Fluctuations Optimize Electronic Energy Transfer in the 

Fenna-Matthews-Olson Protein,” J. Phys. Chem. B 123, 9726–9772 (2019).

B-3) 総説，著書

M. OKUDA, M. HIGASHI, K. OHTA, S. SAITO and K. TOMINAGA, “Vibrational Frequency Fluctuations of Ionic and 

Non-Ionic Vibrational Probe Molecules in Aqueous Solutions,” in Coherent Multidimensional Spectroscopy, M. Cho, Ed., 

Springer Series in Optical Sciences, Springer; Singapore, Chapter 12, pp. 259–285 (2019).

B-4) 招待講演

S. SAITO, “Supercooled water: Structure, dynamics, thermodynamics, and glass transition,” IMS symposium “Water at 

interfaces 2018,” Okazaki (Japan), January 2019.

S. SAITO, “Circadian rhythm of Kai system: A reaction model considering reactions and conformational changes,” Dynamics 

at the Interface of Chemistry and Biology, Bangalore (India), February 2019.

S. SAITO, “Supercooled water: Structure, dynamics, thermodynamics, and glass transition,” Department Seminar, Institute 

of Physics, National Chiao-Tung University, Hsinchu (Taiwan), May 2019.

S. SAITO, “Functions of biomolecular systems,” Colloquium, Institute of Physics, National Chiao-Tung University, Hsinchu 

(Taiwan), May 2019.

S. SAITO, “Excitation energy transfer in the Fenna-Matthews-Olson protein optimized by site-dependent fluctuations,” Indo-

Japan workshop on “Frontiers in Molecular Spectroscopy: From Fundamentals to Applications in Chemistry and Biology,” 

Kobe (Japan), October–November 2019.
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B-6) 受賞，表彰

森　俊文, 分子科学会奨励賞 (2018).

B-7) 学会および社会的活動

学協会役員等

理論化学討論会世話人会委員 (2002–2009).

日本化学会東海支部幹事 (2007–2008).

分子シミュレーション研究会幹事 (2007–2011, 2015–2019).

分子科学会運営委員 (2008–2012, 2016– ).

分子科学会幹事 (2018– ).

日中韓理論化学ワークショップ幹事 (2013– ).

学会の組織委員等

4th International Conference on Coherent Multidimensional Spectroscopy, Local Organizing Committee (2008).

International Symposium on Reaction Dynamics of Many-Body Chemical Systems, Chair (2009).

12th Japan-Korea Joint Symposium on Molecular Science, Local Organizing Committee (2009).

7th Congress of the International Society for Theoretical Chemical Physics, Local Organizing Committee (2011).

13th Korea-Japan Joint Symposium on Molecular Science, Co-Chair (2011).

Time Resolved Vibrational Spectroscopy 2013, Local Organizing Committee (2013).

IMS Workshop on “Hierarchical Molecular Dynamics: From Ultrafast Spectroscopy to Single Molecule Measurements,” 

Chair (2013).

14th Japan-Korea Joint Symposium on Molecular Science, Chair (2013).

1st China-Japan-Korea Tripartite Workshop on Theoretical and Computational Chemistry, Organizing Committee (2013).

2nd China-Japan-Korea Tripartite Workshop on Theoretical and Computational Chemistry, Co-Chair, Organizing Committee 

(2015).

Asia Academic Seminar 2015, Organizing Committee (2015).

3rd China-Japan-Korea Tripartite Workshop on Theoretical and Computational Chemistry, Organizing Committee (2017).

15th Korea-Japan Joint Symposium on Molecular Science, Co-Chair (2017).

2018 Annual meeting EMLG-JMLG, Local Organizing Committee (2018).

4th China-Japan-Korea Tripartite Workshop on Theoretical and Computational Chemistry, Organizing Committee (2019).

Pacifichem2020国内実行委員（Computational and Theoretical 分野） (2017–2020).

文部科学省，学術振興会，大学共同利用機関等の委員等

科学研究費委員会専門委員 (2006, 2014, 2015).

科学研究費助成事業評価委員会評価者 (2013, 2015).

情報学研究所運営委員会委員 (2010–2014).

核融合科学研究所外部評価委員会数値実験炉研究プロジェクト専門部会国内専門委員 (2012, 2015).

東北大学金属研究所計算材料科学センター運営委員会委員 (2015– ).

東京大学物性研究所計算物質科学研究センター運営委員会委員 (2016–2019).
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その他

National Research Foundation of Korea 審査員 (2015–2017).

European Research Council (ERC) 審査員 (2016–2017).

National Academy of Sciences in India 評価員 (2018).

計算物質科学人材育成コンソーシアム次世代研究者育成委員会委員 (2015– ).

計算科学研究機構人材育成タスクフォースWG 委員 (2015– ).

計算基礎科学ネットワーク拠点分子科学分野委員 (2012– ).

総合研究大学院大学全学入試監理委員会委員 (2019– ).

理化学研究所研究業績報告会アドバイザー (2019).

B-10) 競争的資金

二国間交流事業日印共同研究, 「水の局所構造と水素結合ダイナミクス：過冷却水と二成分液体」, 斉藤真司 (2018年度

–2019年度).

科研費若手研究(B), 「時計タンパク質における時空間階層運動の協奏が創る機能発現機構の理論的解明」, 甲田信一 (2018

年度–2020年度).

科研費基盤研究(C), 「酵素反応の動的機構の理論的解明」, 森　俊文 (2018年度–2020年度).

科研費基盤研究(A), 「構造揺らぎ・構造変化に基づく生体分子の機能発現の理論的解明」, 斉藤真司 (2016年度–2020年度).

科研費新学術領域研究（研究領域提案型）（公募研究）, 「タンパク質の構造変化と化学反応が織り成す協働的な反応機構

の解明」, 森　俊文（2016年度–2017年度).

科研費若手研究(B), 「タンパク質の動的構造と機能発現ダイナミクスの分子論的解明」, 森　俊文 (2015年度–2018年度).

科研費研究活動スタート支援 , 「天然変性タンパク質の動的構造と機能発現機構の分子論的解明」, 森　俊文 (2014年度).

科研費基盤研究(B), 「生体分子の構造遍歴ダイナミクスと機能発現の分子機構の理論的解明」, 斉藤真司 (2013年度–2015

年度).

科研費挑戦的萌芽研究, 「生体分子の構造変化に伴う状態遷移ダイナミックスの解析手法の開発とその応用」, 斉藤真司 

(2011年度).

二国間交流事業日印共同研究, 「水および水溶液の構造とダイナミクス：理論と実験」, 斉藤真司 (2010年度–2011年度).

科研費基盤研究(B), 「線形・非線形分光シミュレーションによる緩和および反応ダイナミクスの解明」, 斉藤真司 (2010年度

–2012年度).

科研費特定領域研究（計画研究）, 「空間・時間不均一ダイナミックス理論の構築」, 斉藤真司 (2006年度–2009年度).

C) 研究活動の課題と展望

我 は々，ダイナミクスに敏感な多時間相関関数を利用し，液体の高速な揺らぎ・緩和，過冷却液体の動的不均一性，生体

分子の幅広い時間スケールを持つ運動の動的結合の様相などの解析を行ってきた。揺らぎや緩和過程に関するこれらの理

論研究を踏まえ，幅広い時空間スケールをもつ複雑な揺らぎの中から，とくに，遅い環境揺らぎをもつ生体分子系や（過冷却）

液体等における化学反応が如何に起こり，機能・熱力学的性質が如何に生み出されるかについて，理論的解明を進めている。

具体的には，生体分子系における化学反応の描像の獲得に加え，生体分子系の構造変化やイオンチャネルを例に一分子反

応論の観点から凝縮系における反応の分子論的理解を目指している。また，生体分子系の機能に関する解析として，時計
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タンパク質KaiC の概日リズムの発現に関する原子・分子の微視的レベルから数理モデルを用いた巨視的レベルにいたる研

究を進めている。さらに，最近，独自に開発してきた方法論を用いてFMO タンパク質における高効率な励起エネルギー移

動の機構を解明した。今後，FMOタンパク質の励起エネルギー移動における振動の影響の解明を進めるとともに，高等植

物における効率的励起エネルギー移動の分子機構の解明に向けた研究を進める。また，過冷却水の構造変化動力学の研究

に関し，過冷却液体における揺らぎの中から如何に構造歪みが生じ構造緩和が進行するのかを解析することにより，構造欠

陥と構造変化ダイナミクスの関連および過冷却液体に普遍的に見られる不均一構造変化動力学解明を目指している。



研究活動の現状　173

南　谷　英　美（准教授）（2019 年 4月 1日着任）

A-1) 専門領域：計算材料学，物性物理学

A-2) 研究課題：

a) 固体におけるフォノン物性：電子フォノン及びフォノンフォノン相互作用

b) 吸着分子が生み出す新奇界面磁性

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) フォノンは格子振動の量子であり，電気抵抗，超伝導体をもたらすクーパー対形成，絶縁体における熱伝導など，固

体物理の各所で重要な役割を果たしている。これらの物性は，電子とフォノン，そしてフォノンとフォノンの相互作用

によって決定されている。我々は特に，これらの相互作用が熱物性に与える影響に着目している。電子フォノン相互作

用については，密度汎関数摂動理論を用いた相互作用強度の定量計算に加え，電子とフォノンのボルツマン方程式に

基づいた，電子系からフォノン系へのエネルギー移行を追跡するためのプログラム開発を行っている。フォノンフォノ

ン相互作用については，熱伝導率の計算に着目し，機械学習を援用することで計算時間を大幅に抑制することを目指し

ている。フォノンフォノン相互作用の計算には，多数の変位パターン下で各原子にかかる力を計算することが必要にな

る。本年度は，高次元ニューラルネットワークポテンシャル（HDNNP）を用いて，微小な変位が入った Si および GaN

結晶における力を，第一原理計算と同等の精度で，かつ 800 分の１程度の計算時間で求められることを示した。さらに，

HDNNP による熱伝導率計算が，第一原理計算を使った場合の結果を良く再現することも示した。

b) 分子吸着が表面物性に様々な影響を与えることは，表面科学の分野では広く知られている。我々はこれまで，磁性

を持った分子が吸着した際の近藤効果の発現を中心に理論的研究を進めてきた。最近は，分子吸着によって，金属

基板の持つ磁性やスピン軌道相互作用に由来した電子状態を変調しうる可能性にも着目している。分子吸着に伴う

界面磁性変調は spinterface と呼ばれ，スピントロニクスの分野でも素子性能の向上や新規デバイス動作の可能性か

ら注目されている。この分野の実験研究者と共同研究を進め，成果としてまず，鉛フタロシアニン（Pb-

Phthalocyanine:PbPc）の単分子膜を Cu(111) 表面に形成した場合，スピン軌道相互作用由来の大きなバンド分裂をもっ

た界面電子状態が現れ，スピン流を電流に変換する inverse Edelstein 効果が発現することを発見した。

B-1) 学術論文

H. ISSHIKI, K. KONDOU, S. TAKIZAWA, K. SHIM0OSE, T. KAWABE, E. MINAMITANI, N. YAMAGUCHI, F. 

ISHII, A. SHIOTARI, Y. SUGIMOTO, S. MIWA and Y. OTANI, “Realization of Spin-Dependent Functionality by 

Covering a Metal Surface with a Single Layer of Molecules,” Nano Lett. 19, 7119–7123 (2019).

E. MINAMITANI, M. OGURA and S. WATANABE, “Simulating Lattice Thermal Conductivity in Semiconducting Materials 

Using High-Dimensional Neural Network Potential,” Appl. Phys. Express 12, 095001 (5 pages) (2019).

T. UCHIHASHI, S. YOSHIZAWA, E. MINAMITANI, S. WATANABE, Y. TAKAGI and T. YOKOYAMA, “Persistent 

Superconductivity in Atomic Layer-Magnetic Molecule van der Waals Heterostructures: A Comparative Study,” Mol. Syst. 

Des. Eng. 4, 511–518 (2019).
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B-4) 招待講演

E. MINAMITANI, “Computation of phonon related transport properties in semiconducting materials,” Summit of Materials 

Science 2019 and GIMRT User Meeting 2019, Tohoku University, Sendai (Japan), 2019年11月.

E. MINAMITANI, “Theory of single spin spectroscopy at surfaces: From Kondo singlet to spin–orbit interaction,” Exploring 

the Limits of Nanoscience with Scanning Probe Methods, Physikzentrum Bad Honnef (Germany), 2019年10月.

E. MINAMITANI, “Ab-initio simulation of phonon related transport phenomena: Inelastic electron tunneling spectroscopy 

& thermal conductivity,” Electron–phonon coupling: Computational methods for electronic transport in nanostructures and in 

bulk materials, Lugano (Switzerland), 2019年10月.

E. MINAMITANI, “Computation of Phonon Related Many-body Interactions in Semiconducting Materials,” The 17th Japan-

Korea Symposium on Molecular Science, Nagoya (Japan), 2019年7月.

南谷英美, 「非弾性分光で探る表面界面の素励起：理論的側面を中心に」, 第 17回SPring-8 ユーザー協同体顕微ナノ材料科

学研究会・第 14回日本表面科学会放射光表面科学研究部会・第 3回プローブ顕微鏡研究部会合同シンポジウム, つくば , 

2019年 3月.

B-6) 受賞，表彰

南谷英美, ロレアル・ユネスコ女性科学者日本奨励賞 (2008).

E. MINAMITANI, 6th International Symposium on Surface Science, Best Poster Awards (2011).

南谷英美, 日本物理学会若手奨励賞 (2017).

南谷英美, 分子科学研究奨励森野基金 (2018).

南谷英美, 平成 31年度科学技術分野の文部科学大臣表彰　若手科学者賞 (2019).

B-7) 学会および社会的活動

学協会役員等

日本物理学会領域９領域運営委員 (2014–2015).

応用物理学会人材育成委員会委員 (2014–2015).

応用物理学会男女共同参画委員会委員 (2015–2016).

日本表面真空学会ダイバーシティー推進委員会委員 (2018– ).

学会の組織委員等

22nd International Conference on Superlattices, Nanostructures and Nanodevices (ICSNN 2020), Program committee 

(2019–2020).

B-10) 競争的資金

科研費研究活動スタート支援 , 「表面吸着磁性分子系における特異なスピン物性の解明」, 南谷英美 (2011年度–2012年度).

科研費若手研究(B), 「吸着分子のスピン状態解明に向けた階層的理論手法開発と近藤効果・磁気異方性への応用」, 南谷英

美 (2013年度–2015年度).

科研費若手研究(B), 「スピン物性と電子相関を活用した分子素子設計のための理論手法開発」, 南谷英美 (2015年度–2016

年度).
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科学技術振興機構さきがけ研究 , 「層状物質における電子フォノン相互作用の波数・エネルギー分解第一原理解析」, 南谷

英美 (2017年度–2020年度).

C) 研究活動の課題と展望

物質における熱の生成と伝搬は，基礎科学と応用の双方で重要な課題である。応用面では特に，半導体における定量的な

熱生成・熱伝導シミュレーションが強く求められている。まずは第一原理計算と半古典描像であるボルツマン方程式を組み

合わせた手法のプログラム開発を進め，半導体材料内の熱生成とその伝搬を追跡する計算技術の構築を目指す。現在の研

究は主に，完全結晶を対象としているが，さらにデバイス動作で重要となる表面・界面，そして現実の物質では避けられな

い欠陥を含んだ系に広げることに注力する。

電子のボルツマン方程式については，ベリー曲率に代表される多バンド効果を取り入れる手法が提案されている。一方で，フォ

ノンのボルツマン方程式における多バンド効果の可能性や，温度勾配を多バンド効果にどのように取り入れるかについては，

未だ不明な点が多い。ボルツマン方程式を介して，多バンド効果についての基礎理論研究と，第一原理計算による定量計

算を組み合わせることで，現実物質における電磁場・歪・温度勾配を利用した，新奇な熱生成・熱伝搬の制御法の可能性

を探る。
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飯　田　健　二（助教）（2013 年 12月 1日着任）

A-1) 専門領域：量子力学，電気化学，統計力学

A-2) 研究課題：

a) ナノ界面系の光や電圧に対する応答機構の解明

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) 異種物質が接して構成される界面系は，電子デバイスや触媒の開発に関連して盛んに研究が行われている。近年では，

二次元層状物質や金属ナノクラスターなどを用いて幾何的構造が精密に設計されるようになっており，光・電子機

能に対する原子レベルの理解の深化が求められている。これまで我々は，第一原理計算プログラム SALMON を用

いて，ナノサイズの界面系の光電子物性を明らかにしてきた。本年度は，実験グループと連携しつつ，近接場光を

利用する光触媒や受光素子について，光学応答性の解析を進めた。また，銀ナノクラスターを酸化チタンに担持し

たヘテロ構造における光励起電子ダイナミクスについて，SALMON を用いて解析を行った。それにより，銀ナノク

ラスターから生じる光誘起電場によって，銀から酸化チタンへと電子が直接移動することを明らかにした。

B-1) 学術論文

T. YATSUI, S. OKADA, T. TAKEMORI, T. SATO, K. SAICHI, T. OGAMOTO, S. CHIASHI, S. MARUYAMA, M. 

NODA, K. YABANA, K. IIDA and K. NOBUSADA, “Enhanced Photo-Sensitivity in a Si Photodetector Using a Near-Field 

Assisted Excitation,” Commun. Phys. 2, 62 (8 pages) (2019).

T. YATSUI, Y. NAKAHIRA, Y. NAKAMURA, T. MORIMOTO, Y. KATO, M. YAMAMOTO, T. YOSHIDA, K. IIDA 

and K. NOBUSADA, “Realization of Red Shift of Absorption Spectra Using Optical Near-Field Effect,” Nanotechnology 

30, 34LT02 (8 pages) (2019).

M. NODA, K. IIDA, M. YAMAGUCHI, T. YATSUI and K. NOBUSADA, “Direct Wave-Vector Excitation in an Indirect-

Band-Gap Semiconductor of Silicon with an Optical Near-Field,” Phys. Rev. Appl. 11, 044053 (7 pages) (2019).

M. NODA, S. A. SATO, Y. HIROKAWA, M. UEMOTO, T. TAKEUCHI, S. YAMADA, A. YAMADA, Y. SHINOHARA, 

M. YAMAGUCHI, K. IIDA, I. FLOSS, T. OTOBE, K.-M. LEE, K. ISHIMURA, T. BOKU, G. F. BERTSCH, K. 

NOBUSADA and K. YABANA, “SALMON: Scalable Ab-Initio Light–Matter Simulator for Optics and Nanoscience,” 

Comput. Phys. Commun. 235, 356–365 (2019).

B-4) 招待講演

K. IIDA, “First-Principles Study of Heterostructures Consisting of Two-Dimensional Layered Materials under Light and 

Voltage Bias,” 17th Japan-Korea Symposium on Molecular Science “Advances in Materials and Molecular Sciences,” 愛知, 

名古屋, 2019年7月.

K. IIDA, “Massively Parallel Calculations for Photoexcited Electron Dynamics in Nanostructures,” 二国間共同研究オープ

ンセミナー 「Theoretical and Computational Chemistry of Complex Systems」, 愛知, 岡崎, 2019年7月.
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B-6) 受賞，表彰

飯田健二, 第 12回分子科学会奨励賞 (2019).

B-7) 学会および社会的活動

学会の組織委員等

分子研研究会「光とナノ物質の相互作用：分子科学の未来にむけて」世話人 (2018).

第 21回理論化学討論会実行委員 (2018).

B-10) 競争的資金

科研費若手研究, 「光と印加電圧の相乗効果によって発現する薄膜とナノ粒子間の電子移動の機構解明」, 飯田健二 (2019年

–2021年).

科研費基盤研究(B), 「可視プラズモニクスの新展開：第２世代材料の学理構築」（代表；佐藤良太）, 飯田健二（研究分担者） 

(2018年–2022年).

文部科学省ポスト「京」重点課題（７）次世代の産業を支える新機能デバイス・高性能材料の創成（代表；矢花一浩）, 「サブ

課題B 光・電子融合デバイス」, 飯田健二（研究分担者） (2018年–2019年).

科学技術振興機構A-STEP 機能検証フェーズ試験研究タイプ , 「アイセーフ波長用高効率Si 受光センサの開発」（代表；八

井崇）, 飯田健二（研究分担者） (2019年–2020年).
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理論分子科学第二研究部門

石　﨑　章　仁（教授）（2016 年 4月 1日着任）

A-1) 専門領域：理論物理化学

A-2) 研究課題：

a) 量子散逸系の動力学理論に基づく凝縮相分子系における動的過程の理論研究

b) 光・量子科学技術に基づく複雑分子系の観測と制御の理論研究

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) ヘリカル構造を持つ分子系はスピン状態に依存した電荷輸送を示すことが報告されており，カイラル誘起スピン選

択（CISS）効果として注目を集めている。しかし，スピン選択性の起源および詳細なスピン輸送機構に関して理解

が不十分なままである。特に，分子系に付随するどのような要素がスピン選択性に影響を与えるかを明らかにするこ

とは，今後の分子スピントロニクスの発展のために不可欠である。本研究課題では，量子コヒーレント伝導および分

子性環境由来の古典ホッピング伝導の両過程の統一的取扱いを行うことで，CISS 効果の機構の理解を目指した理論

研究を推し進めている。特に実験で観測されているスピン分極の分子長及び温度依存性と整合性を持つよう理論解

析を進めている。

b) 例えば光化学系 II 反応中心における初期電荷分離反応では，熱揺らぎ程度のエネルギー領域に複数の電子状態が存

在する。しかし，既存の時間分解レーザー分光法では周波数分解能と時間分解能は Fourier 共役のトレードオフ関係

にあり，その動的過程の実時間観測は困難なことが多い。本研究課題では，複雑分子系における分光学的研究への

応用を念頭に，量子もつれ光を光源とする時間分解分光法の理論の構築を試みている。もつれ光子対の量子相関を

利用することによりレーザーパルスなど古典光では不可能な周波数分解能と時間分解能の両立が可能となるような

非線形光学応答関数の Liouville 経路を見出し，現在，分光シグナルの定式化を進めている。

 さらに微小光共振器に閉じ込められた光と分子の相互作用を用いた分子系の観測と制御の理論研究も展開している。

凝縮相における分子の電子励起エネルギーは気相の値から大きく変わり，また，量子ダイナミクスや化学反応ダイナ

ミクスに大きな影響を与える。しかし，分子環境との相互作用による分光スペクトルのブロードニングのため凝縮相

分子の電子励起エネルギーを正確に測定することは困難を極める。本年度は，分子系を微小光共振器に閉じ込めら

れた光と強く結合させることにより生成される分子ポラリトンに着目し，凝縮相分子の電子励起エネルギーを正確に

測定し得る手法を提案した。更に，分子ポラリトンに対する熱揺らぎの影響を調べることにより，分子ポラリトンの

ピーク幅と分子数を結ぶ指数スケーリングを導いた。この指数は分子環境のダイナミクスに関する情報を与えること

を明らかにした。

B-1) 学術論文

T. P. NGUYEN and A. ISHIZAKI, “Precise Determination of Excitation Energies in Condensed-Phase Molecular Systems 

Based on Exciton–Polariton Measurements,” Phys. Rev. Research 1, 033019 (9 pages) (2019).

T. P. NGUYEN and A. ISHIZAKI, “Control of Quantum Dynamics of Electron Transfer in Molecular Loop Structures: 

Spontaneous Breaking of Chiral Symmetry under Strong Decoherence,” Phys. Rev. B 99, 064301 (9 pages) (2019).
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B-4) 招待講演

A. ISHIZAKI, “Effects of dephasing upon quantum dynamical phenomena in condensed phase molecular processes,” Materials 

Research Meeting 2019 Materials Innovation for Sustainable Development Goals, Yokohama (Japan), December 2019.

A. ISHIZAKI, “Generation of pseudo-sunlight via quantum entangled photons and the interaction with molecules,” Department 

of Physics, University of Warwick, Coventry (U.K.), November 2019.

A. ISHIZAKI, “Intramolecular vibrations complement the robustness of primary charge separation in the photosystem II 

reaction center,” The 3rd International Solar Fuels Conference/International Conference on Artificial Photosynthesis-2019, 

Hiroshima (Japan), November 2019.

A. ISHIZAKI, “Generation of pseudo-sunlight via quantum entangled photons and the interaction with molecules,” Workshop 

on Biological Sensing and its Application, Keio University, Tokyo (Japan), October 2019.

Y. FUJIHASHI and A. ISHIZAKI, “Intramolecular vibrations complement the robustness of primary charge separation in 

the photosystem II reaction center,” BIRS Workshop Charge and Energy Transfer Processes: Open Problems in Open Quantum 

Systems (19w5016), Alberta (Canada), August 2019.

石﨑章仁, 「量子と古典のはざまで—分子系における量子散逸系とそのダイナミクス」, 東京大学先進科学研究機構, 東京

都目黒区, 2019年 7月.

A. ISHIZAKI, “Effects of dephasing upon quantum dynamical phenomena in condensed phase molecular processes,” the 

23rd International Annual Symposium on Computational Science and Engineering, Chiang Mai University, Chiang Mai 

(Thailand), June 2019.

A. ISHIZAKI, “Generation of pseudo-sunlight via quantum entangled photons and the interaction with molecules,” Workshop 

on Quantum Noise and Quantum Environments, RIKEN, Wako (Japan), June 2019.

B-6) 受賞，表彰

石﨑章仁, 平成 29年度科学技術分野の文部科学大臣表彰　若手科学者賞 (2017).

G. SCHLAU-COHEN, A. ISHIZAKI and M. JOHNSON, Young Investigator Grant 2017 from Human Frontier Science 

Program (2017).

石﨑章仁, 第 18回サー・マーティン・ウッド賞 (2016).

A. ISHIZAKI, The Best Article Award 2016 of Journal of the Chinese Chemical Society (2016).

石﨑章仁, 第 10回凝縮系科学賞 (2015).

石﨑章仁, 日本物理学会第 10回若手奨励賞 (2015).

A. ISHIZAKI, Short-term Fellowship at Wissenschaftskolleg zu Berlin (2012).

B-7) 学会および社会的活動

学協会役員等

日本物理学会領域 12領域運営委員 (2017–2018).

日本化学会東海支部常任幹事 (2017–2018).

学会の組織委員等

日本学術振興会第３回日英先端科学シンポジウム企画委員 (2019).

The 1st QST International Symposium プログラム委員 (2016–2017).
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The 45th World Chemistry Congress of the International Union of Pure and Applied Chemistry (IUPAC-2015) 組織委員・物

理化学 (2015).

第３回NINS Colloquium「自然科学の将来像」運営組織委員 (2014).

NTU-IMS Faculty Exchange Meeting 世話人 (2014).

第 22回化学ソルベー会議scientific secretary (2010).

文部科学省，学術振興会，大学共同利用機関等の委員等

文部科学省科学技術・学術政策研究所科学技術動向研究センター専門調査員 (2015– ).

その他

The Netherlands Foundation for Fundamental Research on Matter, external reviewer (2013, 2015).

Research Grant Council of Hong Kong, external reviewer (2012).

B-10) 競争的資金

科学技術振興機構さきがけ研究「量子技術を適用した生命科学基盤の創出」領域, 「時間分解量子もつれ分光法：理論基盤

の構築と生体分子系への応用」, 藤橋裕太 (2019年–2023年).

科研費若手研究, 「Theoretical study of nonlinear optical responses of ultracold atomic systems: towards a high-resolution coherent 

multidimensional spectroscopy investigation of quantum many-body effects」, NGUYEN, Thanh Phuc (2019年–2022年).

科研費基盤研究(B), 「光合成初期過程の効率性と恒常性を制御する電荷分離・再結合反応の理論研究」, 石﨑章仁 (2017

年–2021年).

Human Frontier Science Program, Young Investigator Grant 2017 “Regulation of photosynthetic light harvesting: how does 

protein conformation control photophysics?” G. Schlau-Cohen, M. Johnson and A. Ishizaki (2017年–2020年).

科研費若手研究(A), 「光合成光捕獲系における電子エネルギー移動ダイナミクスとその環境適応性の分子理論」, 石﨑章仁 

(2013年–2017年).

科研費研究活動スタート支援 , 「光合成エネルギー移動ダイナミクスを制御するタンパク質構造の揺らぎと変化について」, 石

﨑章仁 (2012年–2013年).

日本学術振興会海外特別研究員事業, 「光合成複合体における超高速エネルギー移動の量子力学的機構の解明」, 石﨑章仁 

(2008年–2010年).

C) 研究活動の課題と展望

生体及び有機物質系における励起子及び電荷移動などの動力学過程は，周囲の溶媒，タンパク質，分子の核運動等の影響

を受けることによって多様かつ頑健な機能を生み出しており，その全容を明晰に理解することは物理学の最も魅力的な問題

の一つである。このような複雑な相互作用により生ずる非自明な機能を理解するためには，各動力学過程における様 な々要

素の適切な理論的取り扱いが必要である。我 は々，量子散逸系のダイナミクス理論を用い，または新たに発展させ，複雑な

分子系における物理現象の本質的かつ簡明な理解を得ることを目指している。また同時に，最新の量子科学技術を適用す

ることで，従来技術と比較してより詳細な分子系の情報を得ることが可能な手法の開発に向けて研究を進めている。
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計算分子科学研究部門

江　原　正　博（教授）（2008 年 6月 1日着任）

A-1) 専門領域：量子化学，理論化学，理論触媒化学，光物性科学

A-2) 研究課題：

a) 光学物性に関する分子集合体の理論的逆設計法の開発と応用

b) 単層カーボンナノチューブの化学修飾による量子欠損の生成と近赤外発光波長制御

c) Pt 発光錯体の熱耐性燐光発光制御：芳香族性およびπ共役構造と発光性能の相関

d) 多配置電子相関理論に基づく電子共鳴状態理論の開発と電子付加結合解離系への応用

e) 担持白金サブナノクラスターの構造と酸素還元反応に対する高い触媒活性の要因

f) 金属微粒子触媒の理論解析：低温 NO 還元反応の反応機構および金属ナノ粒子の系統的分類

g) ロジウムナノシートによる CO-NO 反応の高い触媒活性の解明

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) 分子集合体の光学物性は，分子組成と集合体の構造により大きく変化することが知られており，新奇光学物質の開

発を目指して，様々な分子集合体が開発されている。研究開発においては，光機能－構造の関係の解明と設計指針

が必要とされる。本年度，光学物性の計算の逆問題に基づく光機能性分子集合体の設計法を開発した。本方法は，

候補分子集合体を表すハミルトニアンを導入し，全探索が困難である莫大な候補分子集合体群において最適化によ

る合理的かつ効率的な設計を可能にした。この方法を複数の候補分子種と候補空間配置をもつ一次元分子集合体の

設計に適用し，強い光吸収・円二色性（CD）をもつ集合体の分子組成・構造を提案した。また，適切な分子集合体

の設計・形成と構成分子数の増大により，非線形的に CD を増大可能であることを明らかにした。高い光機能を得

るために設計法による提案と精密な分子種・分子配向制御が重要であることを示した。

b) 単層カーボンナノチューブ（SWCNT）では，化学修飾による分子変換および発光性量子欠陥が注目されている。実

験と協力し，SWCNT の化学修飾による量子欠損の生成と近赤外発光の波長制御を研究した。第１－第３世代のデ

ンドロンを置換基に用い，置換基の立体効果によって付加位置を制御し，発光特性を制御することに成功した。また，

分岐・環状アルキル基の化学修飾による付加位置制御および熱処理による発光波長制御にも成功し，その制御機構

を理論計算によって明らかにした。さらに様々な径とカイラル指数の SWCNT(m,n) の系統的な理論計算を実施し，

局所的 Clar 構造の六員環が最大数になるように置換され，発光波長を理論予測できることを見出した。この基礎原

理に基づいて，径の異なる SWCNT の近赤外領域の発光波長制御が可能であることを示した。

c) ヘテロ環状配位子を有する Pt，Ir 錯体は，金属－配位子電荷移動励起状態（3MLCT）から強い燐光発光を示す。本

研究では，trans-Bis[(b-iminomethyl)aryloxy]Pt(II) 分子群を設計・合成し，77 K の低温において高い量子収率で強い

燐光発光を示すことを見出した。一部の錯体では高温で消光するが，無輻射失活は 3MLCT の反応面から最低エネ

ルギー交差点（MECP）を経由して基底状態に緩和することを理論的に明らかにした。さらに燐光発光の熱耐性は，
3MLCT の安定構造と MECP のエネルギー差に相関していることを示した。また，MECP の相対エネルギー位置は，

MECP 近傍で Pt dσ* 軌道が配位子の p* 軌道と相互作用する強さによることを明らかにし，配位子のヘテロ環の芳

香族性により制御できることを示した。
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d) 共鳴状態は準安定状態であり，電子状態では準安定アニオン，多価イオン，内殻ホール状態がある。我々は，電子

共鳴状態の計算法として独自の射影型 CAP/SAC-CI 法や ACCC SAC-CI 法を開発し，任意の形状の分子に適用でき

るボロノイ・ポテンシャルを開発した。本年度は，多配置電子相関理論である XMS-CASPT2 法に複素吸収ポテンシャ

ルを導入し，多配置性が重要となる結合解離領域やフェッシュバッハ共鳴に適用できるCAP/XMS-CASPT2 法を開発・

実装した。この方法を H2CO 分子や CH2CH-Cl 分子の結合解離，N2 分子の結合解離に適用し，方法の信頼性と有効

性を検証した。CH2CH-Cl 系では，電子付加共鳴状態 p* から σ* へと緩和し，C–Cl 結合解離が誘起される反応経路

を明らかにした。

e) 燃料電池には白金が利用されているが，白金は希少元素であり，使用量の低減が求められている。特に，正極にお

ける酸素還元反応（ORR）において，高活性な白金ナノクラスターの電極触媒への利用が期待されている。慶應義

塾大学・中嶋グループでは独自のパルスマグネトロンスパッタリング法により，原子数が数個から数百個のナノクラ

スターを固体基板上に担持させる方法を開発し，確立している。最近，この手法を用いて，担持白金 6 量体が現行

の白金標準触媒に比べて ORR が 1.7 倍程度高い質量活性を示すことを見出した。本研究では，グラフェン担持白金

6 量体の局所安定構造を DFT 計算によって精査し，EXAFS の計測結果と比較することにより，6 量体の構造が双四

面体構造であることを明らかにした。さらに白金 6 量体の d 軌道エネルギーレベルや電荷分布から白金サブナノク

ラスターの触媒活性の起源を議論した。

f) 三元触媒の研究開発では，希少元素である PGM 元素の低減やユビキタス元素への転換が期待されている。NO 還

元反応は特に重要であり，様々な担持微粒子触媒が検討されている。我々は，銅元素に着目した研究開発を実施し

ている。Cu クラスターでは，NO–CO 反応において低温では NO の二量化が起こり，N2O を経由する反応機構が進

行することを提案した。さらに Ru，Rh，Pd，Ag クラスターについて，金属クラスター（M13，M55）の理論計算モ

デルを用いて検討し，M = Ru, Rh では NO の吸着解離が起こり，原子状 N から反応が進行すること，M = Pd では

NO の分子状吸着が起こること，M = Ag では NO の二量化から反応が進行することを明らかにした。またこれらの

反応機構が金属の d 軌道と s 軌道のエネルギーレベルと相関すること，金属の電子構造で分類されることを示した。

g) Rh は三元触媒に実装されており，高活性であるが希少元素であり，その減量が望まれている。最近，熊本大・町田

グループの独自のアークプラズマ法により，Rh ナノシートが Rh ナノ粒子よりも NO 還元反応で高い触媒活性を示す

ことが見出され，Rh の大幅な減量の方法が開発された。本研究では，第一原理分子動力学シミュレーションの遷移

状態探索により，NO 還元反応について Rh ナノシートと Rh ナノ粒子の触媒活性について比較・検討した。Rh55 ク

ラスター（1 nm 程度の直径）では，構造を柔軟に緩和できるために N 原子の配置に合わせて構造が歪み，中間体を

安定化し，エネルギー障壁が高くなることを明らかにした。一方，Rh(111) 面のナノシートは剛直な形状を持ち，N

原子のホッピングが容易になり，安定な中間体を生成しないことから，Rh ナノ粒子よりも高活性であることを明ら

かにした。

B-1) 学術論文

Y. MAEDA, H. MURAKOSHI, H. TAMBO, P. ZHAO, K. KURODA, M. YAMADA, X. ZHAO, S. NAGASE and M. 

EHARA, “Thermodynamic Control of Quantum Defects on Single-Walled Carbon Nanotubes,” Chem. Commun. 55, 13757–

13760 (2019).

Y.-X. ZHAO, M.-Y. LI, P. ZHAO, M. EHARA and X. ZHAO, “New Insight into U@C80: Missing U@D3(31921)-C80 and 

Nuanced Enantiomers of U@C1(28324)-C80,” Inorg. Chem. 58, 14159–14166 (2019).
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H. TSUNOYAMA, A. OHNUMA, K. TAKAHASHI, A. VELLOTH, M. EHARA, N. ICHIKUNI, M. TABUCHI and 

A. NAKAJIMA, “Enhanced Oxygen Reduction Activity of Platinum Subnanocluster Catalysts through Charge Redistribution,” 

Chem. Commun. 55, 12603–12606 (2019).

S. HU, W. SHEN, P. ZHAO, T. XU, Z. SLANINA, M. EHARA, X. ZHAO, Y. XIE, T. AKASAKA and X. LU, 

“Crystallographic Characterization of Er2C2@C2(43)-C90, Er2C2@C2(40)-C90, Er2C2@C2(44)-C90, and Er2C2@C1(21)-C90: 

The Role of Cage-Shape on Cluster Configuration,” Nanoscale 11, 17319–17326 (2019).

Y.-X. ZHAO, M.-Y. LI, R-S. ZHAO, K. YUAN, P. ZHAO, M. EHARA, S. NAGASE and X. ZHAO, “Pivotal Role of 

Nonmetal Atoms in the Stabilities, Geometries, Electronic Structures, and Isoelectronic Chemistry of Sc3X@C80 (X = C, N 

and O),” J. Comput. Chem. 40, 2730–2738 (2019).

Y.-X. ZHAO, K. YUAN, M.-Y. LI, M. EHARA and X. ZHAO, “In-Depth Theoretical Probe into Novel Mixed-Metal 

Uranium-Based Endohedral Clusterfullerenes Sc2UX@Ih(31924)-C80 (X = C, N),” Inorg. Chem. 58, 10769–10777 (2019).

N. TAKAGI, K. ISHIMURA, R. FUKUDA, M. EHARA and S. SAKAKI, “Reaction Behavior of NO Molecule on Surface 

of Mn Particle (M = Ru, Rh, Pd, and Ag; n = 13 and 55): Theoretical Study of Its Dependence on Transition-Metal Element,” 

J. Phys Chem. A 123, 7021–7033 (2019).

P. ZHAO, Y. MAEDA and M. EHARA, “Theoretical Insight into Configurational Selectivity of Functionalized Single-

Walled Carbon Nanotubes Based on Clar Sextet Theory,” J. Phys Chem. C 123, 18629–18637 (2019).

S. KINOSHITA, Y. INOKUCHI, Y. ONITSUKA, H. KOHGUCHI, N. AKAI, T. SHIRAOGAWA, M. EHARA, K. 

YAMAZAKI, Y. HARABUCHI, S. MAEDA and T. EBATA, “The Direct Observation of the Doorway 1nπ* State of 

Methylcinnamate and Hydrogen-Bonding Effects on the Photochemistry of Cinnamate-Based Sunscreens,” Phys. Chem. Chem. 

Phys. 21, 19755–19763 (2019).

S. HU, P. ZHAO, W. SHEN, P. YU, W. HUANG, M. EHARA, Y. XIE, T. AKASAKA and X. LU, “Crystallographic 

Characterization of Er3N@C2n (2n = 80, 82, 84, 88): The Importance of a Planar Er3N Cluster,” Nanoscale 11, 13415–13422 

(2019).

M. SUDA, Y. THATHONG, V. PROMARAK, H. KOJIMA, M. NAKAMURA, T. SHIRAOGAWA, M. EHARA and 

H. M. YAMAMOTO, “Light-Driven Molecular Switch for Reconfigurable Spin Filters,” Nat. Commun. 10, 2455 (7 pages) 

(2019). 

Y. MAEDA, K. KURODA, H. TAMBO, H. MURAKOSHI, Y. KONNO, M. YAMADA, P. ZHAO, X. ZHAO, S. NAGASE 

and M. EHARA, “Influence of Local Strain Caused by Cycloaddition on the Band Gap Control of Functionalized Single-

Walled Carbon Nanotubes,” RSC Adv. 9, 13998–14003 (2019).

G. HAMASAKA, H. TSUJI, M. EHARA and Y. UOZUMI, “Mechanistic Insight into the Catalytic Hydrogenation of 

Nonactivated Aldehydes with a Hantzsch Ester in the Presence of a Series of Organoboranes: NMR and DFT Studies,” RSC 

Adv. 9, 10201–10210 (2019).

T. SHIRAOGAWA and M. EHARA, “Theoretical Study on the Optical Properties of Multichromophoric Systems Based 

on an Exciton Approach: Modification Guidelines,” ChemPhotoChem 3, 707–718 (2019). (Front Cover)

H. YOSHIDA, K. KOIZUMI, M. BOERO, M. EHARA, S. MISUMI, A. MATSUMOTO, Y. KUZUHARA, T. SATO, 

J. OHYAMA and M. MACHIDA, “High Turnover Frequency CO–NO Reactions over Rh Overlayer Catalysts: A Comparative 

Study Using Rh Nanoparticles,” J. Phys. Chem. C 123, 6080–6089 (2019).
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N. TAKAGI, K. ISHIMURA, H. MIURA, T. SHISHIDO, R. FUKUDA, M. EHARA and S. SAKAKI, “Catalysis of Cu 

Cluster for NO Reduction by CO: Theoretical Insight into the Reaction Mechanism,” ACS Omega 4, 2596–2609 (2019).

R. INOUE, M. NAITO, M. EHARA and T. NAOTA, “Heat-Resistant Properties in the Phosphorescence of Trans-Bis[β-

(Iminomethyl)Aryloxy] Platinum(II) Complexes: Effect of Aromaticity on d–π Conjugation Platforms,” Chem. –Eur. J. 25, 

3650–3661 (2019).

M. EHARA and U. DEVA PRIYAKUMAR, “Gold-Palladium Nanocluster Catalysts for Homocoupling: Electronic Structure 

and Interface Dynamics,” Chem. Rec. 19, 947–959 (2019).

S. M. A. H. SIDDIKI, M. N. RASHED, M. A. ALI, T. TOYAO, P. HIRUNSIT, M. EHARA and K. SHIMIZU, “Lewis 

Acid Catalysis of Nb2O5 for Reactions of Carboxylic Acid Derivatives in the Presence of Basic Inhibitors,” ChemCatChem 

11, 383–396 (2019).

N. TAKAGI, M. NAKAGAKI, K. ISHIMURA, R. FUKUDA, M. EHARA and S. SAKAKI, “Electronic Processes in NO 

Dimerization on Ag and Cu Clusters: DFT and MRMP2 Studies,” J. Comput. Chem. 40, 181–190 (2019). (Festschrift for Prof. 

Keiji Morokuma)

T. SHIRAOGAWA, G. CANDEL, R. FUKUDA, I. CIOFINI, C. ADAMO, A. OKAMOTO and M. EHARA, 

“Photophysical Properties of Fluorescent Imaging Biological Probes of Nucleic Acids: SAC-CI and TD-DFT Study,” J. 

Comput. Chem. 40, 127–134 (2019). (Festschrift for Prof. Keiji Morokuma)

B-3) 総説，著書

M. EHARA and Y. MORISAWA, “Theoretical and Experimental Molecular Spectroscopy of Far-Ultraviolet Region,” in 

Molecular Spectroscopy: A Quantum Chemistry Approach, Y. Ozaki, M. J. Wojcik and J. Popp, Eds., Wiley, pp. 119–145 

(2019).

前田　優，山田道夫，江原正博, 「化学修飾によるカーボンナノチューブの機能化と評価｣, “Chemical Functionalization and 

Characterization of Carbon Nanotube,” 炭素 290, 183–194 (2019).

高木　望，福田良一，江原正博，榊　茂好, ｢コアシェル型複合金属クラスターの安定性と電子状態：理論的アプローチ｣, J. 

Comput. Chem., Japan, 特集号「触媒・電池の元素戦略研究：理論計算化学からのアプローチ」, 18, 38–48 (2019).

B-4) 招待講演

T. SHIRAOGAWA and M. EHARA, “Theoretical Design of Photofunctional Molecular Aggregates for Chiroptical Properties: 

An Inverse Design Approach,” International Symposium on Circularly Polarized Luminescence and the Related Phenomena, 

Tokyo (Japan), December 2019.

M. EHARA, “Reaction and Dynamics at Interface Region of Condensed-Phase Au-Pd Nanocluster Catalysts,” Japan-India 

Mini Workshop, Kobe (Japan), October 2019.

M. EHARA, “Coordination Asymmetry: Frenkel-Exciton Decomposition Analysis of Circular Dichroism and Circularly 

Polarized Luminescence for Multichromophoric Systems,” The 9th Conference of the Asia-Pacific Association of Theoretical 

and Computational Chemists (APATCC 2019), Sydney (Australia), September 2019.

M. EHARA, “Theoretical Approaches for Coordination Asymmetry: Photoreaction in MMF and Chiroptical Spectroscopy,” 

Combination of Theoretical/Computational Studies and Experiments toward Porous Coordination Polymers/ Metal Organic 

Frameworks, Oslo (Norway), August 2019.
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M. EHARA, “Frenkel-Exciton Decomposition Analysis of Circular Dichroism and Circularly Polarized Luminescence for 

Multichromophoric Systems,” Pure and Applied Chemistry International Conference 2019 (PACCON 2019), Bangkok 

(Thailand), February 2019.

江原正博, 「合金微粒子触媒の構造と機能に関する理論研究｣, 触媒学会若手会第 40回夏の研修会 , 愛知, 田原, 2019年 7月.

B-6) 受賞，表彰

江原正博, APATCC (Asia-Pacific Association of Theoretical & Computational Chemists) Pople Medal (2009).

江原正博, QSCP (Quantum Systems in Chemistry and Physics) Promising Scientist Award of CMOA (Centre de Mecanique 

Ondulatoire Appliquee) (2009).

江原正博, 特別研究員等審査会専門委員及び国際事業委員会書面審査員表彰 (2018).

白男川貴史, 第 22回理論化学討論会最優秀ポスター賞 (2019).

白男川貴史, 第 13回分子科学討論会優秀ポスター賞 (2019).

B-7) 学会および社会的活動

学協会役員等

近畿化学協会幹事 (2007–2013).

日本化学会東海支部常任幹事 (2011–2012, 2015).

日本化学会東海支部会計幹事 (2016).

日本化学会学術賞・進歩賞選考委員会分野別選考委員（複合領域） (2017–2018).

触媒学会元素戦略研究会世話人会委員 (2013– ).

触媒学会界面分子変換研究会世話人会委員 (2015– ).

触媒学会コンピュータの利用研究会世話人会委員 (2018– ).

理論化学研究会世話人会委員 (2018–2019).

理論化学会幹事 (2019– ).

学会の組織委員等

XIIth International Congress of Quantum Chemistry, Kyoto, Japan, Local Committee Member (2006).

VIIth Congress of International Society for Theoretical Chemical Physics, Organization Committee (2008).

第３回分子科学討論会実行委員 (2009).

The Vth Japan-Czech-Slovakia (JCS) Symposium on Theoretical Chemistry, Nara, Japan, Vice President, Organization 

Committee (2012–2013).

Charge Transfer Modeling in Chemistry: New Methods and Solutions for a Long-Standing Problem, Paris, France, 

Organization Committee (2014–2015).

Pacifichem 2015: Symposium (#277) Interplay between Theory and Experiment in Catalytic Research, Corresponding 

Symposium Organizer (2014–2015).

Japan-France-Spain Joint-Symposium on Theoretical and Computational Science of Complex Systems, Local Committee 

(2016).

分子研研究会「触媒の分子科学：理論と実験のインタープレイ最前線」所内対応 (2016).
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第 33回化学反応討論会 2017実行委員 (2016–2017).

The VIIth Japan-Czech-Slovakia (JCS) Symposium on Theoretical Chemistry, Prague, Czech, Organization Committee 

(2017–2018).

The 21st International Annual Symposium on Computational Science and Engineering, International Advisory Board (2017).

分子研研究会「電池の分子科学：理論と実験のインタープレイ最前線」所内対応 (2018).

第 21回理論化学討論会実行委員 (2018).

第 13回分子科学討論会実行委員，副実行委員長 (2018–2019).

Pacifichem 2020: Symposium (#393) Triangle of Heterogeneous Catalysis, Surface Science, and Theory, Corresponding 

Symposium Organizer (2018–2020).

The Vth Theory and Applications of Computational Chemistry (TACC) Conference, Sapporo, Japan, Organizing Committee 

(2019–2020).

The VIIIth Japan-Czech-Slovakia (JCS) Symposium on Theoretical Chemistry, Sapporo, Japan, Organization Committee 

(2019–2020).

文部科学省，学術振興会，大学共同利用機関等の委員等

日本学術振興会科学研究費委員会専門委員 (2012–2013).

日本学術振興会特別研究員等審査会専門委員 (2016–2017).

日本学術振興会国際事業委員会書面審査員・書面評価員 (2016–2017).

日本学術振興会卓越研究員候補者選考委員会書面審査員 (2016–2017).

日本学術振興会外国人特別研究員（一般）書面審査員 (2017–2018).

科学技術振興機構（JST）専門評価委員 (2017).

学会誌編集委員

Journal of Computational Chemistry, Editor (2012– ).

Theoretical Chemistry Accounts, Editorial Board (2015– ).

Theoretical Chemistry Accounts, Special Issue of Charge Transfer Modeling in Chemistry, Guest Editor (2015–2016).

The Chemical Record, Editorial Board (2015– ).

The Chemical Record, Special Issue of “Challenges in Catalysis: From Theory to Experiment,” Guest Editor (2015–2016).

The Chemical Record, Special Issue of “Next Generation Li and Na Rechargeable Batteries,” Guest Editor (2017–2018).

Journal of Computational Chemistry Japan, Special Issue of “Element Strategy for Catalysts and Batteries: Approach from 

Theoretical and Computational Chemistry,” Guest Editor (2018–2019).

その他

元素戦略プロジェクト「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」電子論グループ・リー

ダー (2012–2021).

次世代スパコン戦略プログラム「計算物質科学イニシアティブ」CMSI 運営委員会委員，企画室会議委員，第３部会小委

員会委員 (2011–2015).

シミュレーションによる「自然科学における階層と全体」連携研究委員会委員 (2016– ).

量子化学スクール世話人 (2011– ).

計算物質科学人材育成コンソーシアムイノベーション創出人材育成委員会委員 (2015– ).
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計算物質科学スパコン共用事業運営委員会委員 (2019– ).

計算物質科学連絡会議委員 (2019– ).

計算物質科学協議会準備委員会委員 (2019– ).

次世代ナノ統合シミュレーションソフトウェアの研究開発ナノ統合ソフト担当 (2008–2011).

総合研究大学院大学物理科学コース別教育プログラム運営委員 (2016– ).

物質機能の解明・開拓先端研究統合教育プログラムWG 委員 (2016– ).

B-8) 大学での講義，客員

総合研究院大学院大学物理科学研究科 , 「基礎理論化学」, 2019年 7月4日–5日, 9日–10日.

総合研究院大学院大学物理科学研究科 , 分光学基礎コース, 2019年 3月11日–13日.

大阪大学大学院工学研究科 , 非常勤講師, 2008年–2019年，集中講義「計算機化学」, 2019年 4月25日–26日.

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ユニット, 拠点教授 , 2012年 9月– .

北海道大学触媒研究所 , 招へい教員, 2018年 4月－2019年 3月.

B-10) 競争的資金

二国間交流事業共同研究（日本－ノルウェー）, 「錯体超分子構造体の理論化学」, 江原正博 (2019年–2020年).

科研費新学術領域研究「配位アシンメトリー：非対称配位圏設計と異方集積化が拓く新物質科学」（代表：塩谷光彦）（計

画研究）, 「非対称金属配位場を有する超分子系の構造・物性・反応に関する理論研究」, 江原正博 (2016年–2020年).

科研費基盤研究(B), 「複雑量子状態の理論開発とナノ・バイオ系への応用」, 江原正博 (2016年–2018年).

元素戦略プロジェクト「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」, 江原正博 (2012年

–2021年).

科研費基盤研究(B), 「強相関電子状態と電子共鳴状態の基礎理論の開発と複雑な量子状態への応用」, 江原正博 (2012年

–2015年).

科学技術振興機構先導的物質変換領域（ACT-C）, 「多核金属の協働作用で生み出すクラスター触媒の新反応」, 江原正博

（共同研究者） (2012年–2017年).

科研費特別推進研究, 「d- 電子複合系の理論化学：新しい高精度大規模計算法による微視的理解と予測」, 江原正博（研究

分担者） (2010年–2014年).

科研費基盤研究(B), 「内殻電子過程の超精密理論分光」, 江原正博 (2009年–2011年).

科学技術振興機構CREST 研究, 「マルチスケール・マルチフィジックス現象の統合シミュレーション」, 江原正博（研究分担） 

(2008年–2012年).

科研費特定領域研究（計画研究）, 「高精度電子状態理論の開発と励起状態化学への展開」, 江原正博 (2006年–2009年).

B-11) 産学連携

自動車用内燃機関技術研究組合（AICE）, 「計算化学による次世代ゼオライトの構造提案」, 江原正博 (2017年–2019年).
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C) 研究活動の課題と展望

我 は々，高精度電子状態理論を基盤として，光機能性分子の電子過程や金属微粒子・バルク触媒を主たる対象とした理論

研究を実施し，新しい化学概念を構築することを目的として研究を進めている。近年，電子状態理論では大規模化が進展し，

ナノ材料やバイオ系への応用が展開している。しかし，複雑な励起状態や固体表面などに対して信頼性のある情報を提供

できる理論は未だ開発途上にあり，さらに開発を進める必要がある。高機能化と大規模化の観点から我 の々方法を発展させ

るとともに，固体表面を高精度に記述できる理論開発を行う。光機能性分子の電子過程の研究では，励起状態における構

造緩和や分子間相互作用について検討し，分子システムとしての機能設計へと展開する。分子系・分子集合系の非対称性

に関わる励起子相互作用や非対称因子，錯体光化学反応に関する理論研究を実験と協力して進める。また，表面－分子系

の電子状態を適切に表現できる方法を確立し，金属微粒子触媒，バルク触媒，表面光化学を理論的に解析する。触媒・電

池元素戦略プロジェクトにおいて重要課題である自動車排ガス浄化触媒や化成品合成触媒に関する研究を実施する。
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奥　村　久　士（准教授）（2009 年 5月 1日着任）

A-1) 専門領域：理論生物物理学，理論化学物理学

A-2) 研究課題：

a) 全長のアミロイド b ペプチドの凝集シミュレーション

b) 赤外自由電子レーザーによる Ab アミロイド線維の破壊

c) a シヌクレインフラグメントの 2 量体形成過程の分子動力学シミュレーション

d) クマムシのタンパク質 RvSAHS1 の構造安定性の解明

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) アルツハイマー病はアミロイド b（Ab）ペプチドが球状に凝集してできたオリゴマーあるいは線維状に凝集してでき

たアミロイド線維が原因で引き起こされると言われている。Ab ペプチドのオリゴマー構造やその形成過程は明らか

になっていない。そこで我々は42アミノ酸残基からなるAbペプチドAb42の凝集過程を大規模分子動力学シミュレー

ションにより調べた。陽的な水中に 32 本の全長 Ab ペプチドを入れ，そのダイナミクスと構造変化の過程を調べた。

その結果，時間が経過するにつれ分子間 b シート構造を持つ凝集体が生成された。その構造を今後解析する予定で

ある。

b) Ab ペプチドのアミロイド線維に対し赤外自由電子レーザーを照射する非平衡分子動力学シミュレーションを行った。

照射するレーザーの波数を Ab アミロイド線維の主鎖における C=O 二重結合の伸縮モードと共鳴させると水素結合

を形成している N–H と C=O 間の距離が離れ，アミロイド線維が破壊された。さらに破壊された後の Ab ペプチドの

構造を調べたところ，ヘリックス構造が多く形成されていた。この現象はこれまでの実験と一致するものである。こ

の理由を解明するため，種々の構造に対する共鳴波数を計算したところ，ヘリックス構造だけ共鳴波数がずれており，

そのためヘリックス構造だけが形成されやすくなっていることを明らかにした。

c) a シヌクレインは水溶液中で特定の構造を持たない，140 残基のアミノ酸で構成される天然変性タンパク質である。

凝集して繊維を形成することでパーキンソン病を引き起こすと言われている。特に a シヌクレイン繊維形成の核とな

る領域のフラグメントに着目し，そのフラグメント 2 本に対して定温定圧レプリカ置換シミュレーションを実行した。

その結果，分子間反平行 b シートを形成する構造が最も存在確率が高いこと，およびその凝集過程を明らかにした。

d) クマムシは乾燥に伴い樽のような形状に移行し乾眠状態に至る。乾眠状態のクマムシは高温や低温，放射線照射な

どの極限環境を生き抜く能力があるが，極限環境下でクマムシの細胞が保護される仕組みは明らかでない。クマム

シに発現するタンパク質 RvSAHS1 の構造の揺らぎがその乾眠機構に関わると考えられているため，全原子分子動力

学シミュレーションを用いて RvSAHS1 の構造の安定性を調べた。その結果，RvSAHS1 の b バレル構造が大きく揺

らぐこと，RvSAHS1 の N 末端にある天然変性領域が大きく揺らぐことなどの性質を発見した。一方，良く似た構造

を取るヒトの肝臓にある脂肪酸結合タンパク質ではこれらの性質は確認されなかった。RvSAHS1 のこれらの性質が

果たす機能を今後考察する。

B-1) 学術論文

Y. TACHI, Y. OKAMOTO and H. OKUMURA, “Conformational Change of Amyloid-β 40 in Associated with Binding to 

GM1-Glycan Cluster,” Sci. Rep. 9, 6853 (11 pages) (2019).
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M. YAMAUCHI and H. OKUMURA, “Replica Sub-Permutation Method for Molecular Dynamics and Monte Carlo 

Simulations,” J. Comput. Chem. 40, 2694–2711 (2019).

S. G. ITOH, M. YAGI-UTSUMI, K. KATO and H. OKUMURA, “Effects of a Hydrophilic/Hydrophobic Interface on 

Amyloid-β Peptides Studied by Molecular Dynamics Simulations and NMR Experiments,” J. Phys. Chem. B 123, 160–169 

(2019).

N. MURAKI, K. ISHII, S. UCHIYAMA, S. G. ITOH, H. OKUMURA and S. AONO, “Structural Characterization of 

HypX Responsible for CO Biosynthesis in the Maturation of NiFe-Hydrogenase,” Commun. Biol. 2, 385 (12 pages) (2019).

S. YANAKA, R. YOGO, R. INOUE, M. SUGIYAMA, S. G. ITOH, H. OKUMURA, Y. MIYANARI, H. YAGI, T. 

SATOH, T. YAMAGUCHI and K. KATO, “Dynamic Views of the Fc Region of Immunoglobulin G Provided by Experimental 

and Computational Observations,” Antibodies 8, 39 (13 pages) (2019).

K. KERDPOL, J. KICUNTOD, P. WOLSCHANN, S. MORI, C. RUNGNIM, M. KUNASETH, H. OKUMURA, N. 

KUNGWAN and T. RUNGROTMONGKOL, “Cavity Closure of 2-Hydroxypropyl-β-cyclodextrin: Replica Exchange 

Molecular Dynamics Simulations,” Polymers 11, 145 (15 pages) (2019).

Y. KAWASHIMA, K. ISHIMURA and M. SHIGA, “Ab Initio Quantum Mechanics/Molecular Mechanics Method with 

Periodic Boundaries Employing Ewald Summation Technique to Electron–Charge Interaction: Treatment of the Surface-Dipole 

Term,” J. Chem. Phys. 150, 124103 (14 pages) (2019).

N. TAKAGI, K. ISHIMURA, R. FUKUDA, M. EHARA and S. SAKAKI, “Reaction Behavior of the NO Molecule on the 

Surface of an Mn Particle (M = Ru, Rh, Pd, and Ag; n = 13 and 55): Theoretical Study of Its Dependence on Transition-Metal 

Element,” J. Phys. Chem. A 123, 7021–7033 (2019).

B-3) 総説，著書

M. YAMAUCHI, Y. MORI and H. OKUMURA, “Molecular Simulations by Generalized-Ensemble Algorithms in Isothermal-

Isobaric Ensemble,” Biophys. Rev. 11, 457–469 (2019).

B-4) 招待講演

奥村久士, 「アルツハイマー病を引き起こすタンパク質凝集体の分子動力学シミュレーション」, 広島大学放射光科学研究セン

ター HiSOR セミナー , 広島, 2019年 11月.

奥村久士, 「分子動力学シミュレーションで見る生体分子の構造変化：アミロイド線維の形成と赤外自由電子レーザーによる

破壊」, FEL-TUS 医工融合シンポジウム, 東京 , 2019年 11月.

奥村久士, 「タンパク質凝集の分子動力学シミュレーション」, 第２回ExCELLS シンポジウム, 岡崎 , 2019年 11月.

奥村久士, 「各種統計アンサンブルの生成法」, 第 13回分子シミュレーションスクール―基礎から応用まで―, 岡崎 , 2019

年 9月.

奥村久士, 「Aβ アミロイド線維の分子動力学シミュレーション」, 第９回高分子物理学研究会 , 豊田, 2019年 8月.

奥村久士, 「分子動力学シミュレーションで見るアルツハイマー病原因物質」, 九州大学公開講演会最新化学談話シリーズ令

和元年度第１回談話会 , 福岡, 2019年 7月.

奥村久士, 「Development of replica-permutation method and molecular dynamics simulations of amyloid-β aggregates」, 東京工

業大学第５回北尾研セミナー , 東京 , 2019年 5月.
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奥村久士, 「コンピューターシミュレーションで見るアルツハイマー病原因物質」, 近畿大学第４回DoIK シンポジウム, 福岡, 

2019年 3月.

奥村久士, 「アミロイドβ ペプチドのオリゴマーとアミロイド線維の分子動力学シミュレーション」, スーパーコンピュータワーク

ショップ 2018, 愛知, 2019年 1月.

伊藤　暁, 「レプリカ置換分子動力学法の生体高分子への応用」, 第９回高分子物理学研究会 , 豊田, 2019年 8月.

伊藤　暁, 「分子シミュレーションで解き明かすアルツハイマー病に関連する生体高分子の凝集過程」, 平成 31年度九州地区

高分子若手研究会・夏の講演会 , 北九州, 2019年 7月.

石村和也, 「大規模並列量子化学計算プログラムSMASH の開発と応用計算」, 第７回材料系ワークショップ , 東京 , 2019年 2月.

H. OKUMURA, “Molecular dynamics simulations for aggregation of amyloid-β peptides,” IMS-PCOSS Bilateral Symposium, 

Xiamen (China), December 2019.

H. OKUMURA, “Molecular insight into protein aggregation by computer simulation,” 2nd International Conference on 

Materials Research and Innovation, Bangkok (Thailand), December 2019.

H. OKUMURA, “Molecular dynamics simulations of full-length amyloid-β peptides,” 23rd International Annual Symposium 

on Computational Science and Engineering (ANSCSE23), Chiang Mai (Thailand), June 2019.

H. OKUMURA, “Molecular dynamics simulations of proteins,” Taiwan IBC-ExCELLS MOU Workshop 2019, Taipei 

(Taiwan), June 2019.

H. OKUMURA, “All-atom molecular dynamics simulations of amyloid-β aggregates,” International Conference of 

Computational Methods in Sciences and Engineering 2019, Rhodos (Greece), May 2019.

S. G. ITOH, “Aggregation process of amyloid-β peptides by the Coulomb replica permutation method,” 23rd International 

Annual Symposium on Computational Science and Engineering (ANSCSE23), Chiang Mai (Thailand), June 2019.

K. ISHIMURA, “Development of Massively Parallel Quantum Chemistry Calculation Program SMASH and its Applications,” 

34th Computational Materials Design (CMD) Workshop, Osaka (Japan), February 2019.

B-6) 受賞，表彰

奥村久士, 分子シミュレーション研究会学術賞 (2014).

伊藤　暁, 平成 25年度日本生物物理学会中部支部講演会優秀発表者賞 (2014).

伊藤　暁, 新学術領域研究「動的秩序と機能」第３回国際シンポジウムポスター発表賞 (2015).

山内仁喬 , 日本化学会東海支部長賞 (2018).

山内仁喬 , International HPC Summer School 2018, Parallel Programing Challenge GPU track, Winner (2018).

山内仁喬 , 第 44回生体分子科学討論会優秀ポスター賞 (2017).

山内仁喬 , 第 11回分子科学討論会優秀ポスター賞 (2017).

B-7) 学会および社会的活動

学協会役員等

日本物理学会名古屋支部役員 (2017– ).

日本物理学会領域 12運営委員 (2015–2016).

日本生物物理学会中部支部会幹事 (2013–2015).
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分子シミュレーション研究会幹事 (2011–2014, 2018– )，オブザーバー (2014–2018).

学会の組織委員等

分子シミュレーションスクール実行委員 (2011–2016).

自然科学における階層と全体シンポジウム実行委員 (2012–2016).

学会誌編集委員

分子シミュレーション研究会会誌「アンサンブル」編集委員 (2004–2006).

その他

ポスト「京」重点課題５「エネルギーの高効率な創出，変換・貯蔵，利用の新規基盤技術の開発」運営委員 (2016– ).

次世代スパコン戦略プログラム「計算物質科学イニシアティブ」第３部会研究担当者 (2010–2016)，広報小委員会委員 

(2010–2014).

B-8) 大学での講義，客員

総合研究大学院大学物理科学研究科 , 「生体分子シミュレーション入門」, 2019年 12月12日.

九州大学大学院理学研究院, 化学特別講義「拡張アンサンブル分子動力学法と生物化学への応用」, 2019年 7月16日–18日.

B-10) 競争的資金

自然科学研究機構岡崎統合バイオサイエンスセンターオリオン公募研究 , 「アミロイド線維における動秩序形成機構を解明し

阻害法を開発する計算分子科学」, 奥村久士 (2016年度–2018年度).

科研費新学術領域研究「生命分子システムにおける動的秩序形成と高次機能発現」（公募研究）, 「アミロイド線維の動的秩

序形成過程の全貌の理論的解明」, 奥村久士 (2016年度–2017年度).

自然科学研究機構若手研究者による分野間連携研究プロジェクト, 「シミュレーションと実験の連携によるアミロイド線維形

成の機構解明」, 奥村久士 (2015年度).

科研費新学術領域研究「生命分子システムにおける動的秩序形成と高次機能発現」（公募研究）, 「親水性／疎水性溶液界

面でのアミロイドベータペプチド凝集機構の理論的研究」, 奥村久士 (2014年度–2015年度).

自然科学研究機構岡崎統合バイオサイエンスセンターオリオン公募研究, 「アミノ酸・タンパク質・タンパク質複合体の階層

をつなぐ計算分子科学：アミロイド線維形成を理解するために」, 奥村久士 (2013年度–2015年度).

自然科学研究機構若手研究者による分野間連携研究プロジェクト, 「天文学と連携した分子動力学シミュレーションのための

新しい数値積分法の開発」, 奥村久士 (2012年度).

科研費若手研究(B), 「計算機シミュレーションで探るアミロイドベータペプチドの多量体形成過程」, 伊藤　暁 (2012年度

–2014年度).

科研費若手研究(B), 「新しい分子動力学シミュレーション手法の開発とタンパク質折りたたみ問題への応用」, 奥村久士 (2011

年度–2014年度).

C) 研究活動の課題と展望

a) これまでに 42 アミノ酸残基からなるAb ペプチドAb42 の凝集過程の全原子分子動力学シミュレーションを実行した。今後こ

のデータを解析する。具体的には何量体が形成しやすいのか，N 末に存在する荷電性アミノ酸残基やbドメインに存在する疎

水性残基の役割に注目して解析を行う。さらに 40 アミノ酸残基からなるAb40 についても同様の大規模分子動力学シミュレー

ションを実行する。
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b) アルツハイマー病の原因とされるAb ペプチドのアミロイド線維に対し赤外自由電子レーザーを照射する非平衡分子動力学シ

ミュレーションを行ったが，Ab ペプチドは脳深部に存在するため実際にアルツハイマー病患者の脳にレーザーを照射するのは

難しい。それに対し，透析アミロイドーシスの原因であるb2ミクログロブリンのアミロイド線維は手首の皮膚近くに存在するた

め将来的にレーザー照射治療が実現する可能性は比較的高い。そこでb2ミクログロブリンのアミロイド線維に対してレーザー

を照射する分子動力学シミュレーションを行い，その破壊過程をAb アミロイド線維の場合と比較，議論する。

c) 今後はより大きなオリゴマーの構造を調べる。単量体状態の全長のAbを30本程度水溶液中に配置して分子動力学シミュレー

ションを行い，その凝集過程を観察する。このシミュレーションでは 500万原子程度の巨大系の計算を行い，単量体→ 二量体

→ 三量体→ 四量体と凝集していく過程での構造変化を調べる。特にどのアミノ酸残基が凝集に重要な役割を果たしているの

か見つけ出す。

d) a シヌクレインの凝集には細胞膜との結合が重要と考えられている。また，細胞膜に結合するのはa シヌクレインのN 末領域

であることが分かっている。そこでa シヌクレインのN 末領域と細胞膜を陽溶媒中に用意し，分子動力学シミュレーションを実

行する。数種類の細胞膜についてシミュレーションを行い，a シヌクレインが結合しやすい細胞膜とそうでない細胞膜の特徴

とその理由を明らかにする。

e) クマムシの活動状態におけるRvSAHS1の動的性質を明らかにしたので，次に乾燥状態におけるRvSAHS1の動的，静的性質

を解明するため，乾燥状態のおけるRvSAHS1の分子動力学シミュレーションを行う。具体的には水を徐 に々取り除くシミュレー

ションを行い，その構造変化を調べる。さらにRvSAHS1 がリガンドを取り込むことが機能に重要と考えられるのでリガンドを取

り込む過程のシミュレーションも行う。
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石　田　干　城（助教）（2004 年 11月 1日着任）

A-1) 専門領域：理論化学，計算化学

A-2) 研究課題：

a) 溶液内化学反応およびエネルギー移動過程に関する理論的研究

b) 分子動力学法によるイオン液体中の液体構造と動的挙動に関する理論的研究

c) 量子化学計算と分子動力学法を用いたイオン液体による高分子セルロースの溶解・分解過程に関する理論的研究

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) これまで提案，及び改良を進めてきた時間依存形式による溶質分子の電子状態の時間依存変化を記述する理論的方

法を色素分子中の光励起による電子移動反応プロセスの研究に応用した。この研究により，励起状態での超高速電

子移動反応プロセスと溶媒和過程を光励起後フェムト秒オーダーで解析することを可能にした。今年度はこの方法

論を光励起によって引き起こされる電子移動とエネルギー移動が重要となるベタイン色素の問題へと適用し，計算・

研究を行った。現在，研究成果を学術論文として投稿準備中である。

b) イオン液体中の構造解析から出発し，イオン液体の特有の挙動の一つである構造の不均一性や室温付近でのガラス

性挙動に注目して研究を進めている。分子動力学法を用いて数万原子オーダーでの大きな系の長時間シミュレーショ

ンを行った。得られた結果より，イオン液体は陽・陰イオンの構造の違いによって各イオン種が非一様な分布をして

いることが示され，このことが構造の不均一性の原因となっていることが明らかになってきた。さらに，通常液体で

は過冷却状態において現れる動的不均一性と類似の挙動を，室温において示すことを明らかにした。現在，イオン

液体中の構造不均一性とイオン分子の動きとの関係や，動的不均一性の分子論的起源について研究を進めている。

c) 生体内の細胞壁の基本骨格部分である高分子セルロースを炭水化物に分解する際にイオン液体が有効であることに

注目した研究を計画，実行した。量子化学計算を用いた研究から，高分子セルロース間に働くセルロース間水素結

合強度は水中に較べてイオン液体中では弱められることがわかった。また，分子動力学シミュレーションの結果より，

高分子セルロース内の疎水性領域と親水性領域ではセルロース鎖間相互作用エネルギーの弱められ方に大きな違い

があって，セルロースの溶解過程に大きく影響を及ぼしていることも明らかになった。さらに，陰イオンによる分子

内水素結合の分断によりセルロース鎖の剛性が弱くなることで陰イオンの高分子セルロース中への侵入が起こり，続

いて分子間水素結合の分断が陰イオンにより促進されることが明らかになった。また，陽イオンはセルロース鎖中の

グルコース環上周辺に存在し，ファンデルワールス力によるグルコース環との相互作用によってセルロース鎖の溶解

に寄与していることも明らかにした。これらの研究成果は学術論文としてまとめられ，学術雑誌，The Journal of 

Physical Chemistry，に現在投稿中である。

B-10) 競争的資金

科研費特定領域研究（公募研究）, 「溶液内光励起反応プロセスと溶媒和ダイナミックス」, 石田干城 (2008年–2009年).

科研費特定領域研究（公募研究）, 「分子動力学法によるイオン液体の理論的研究」, 石田干城 (2008年–2009年).

科研費基盤研究(C), 「分子内及び分子間エネルギー移動を起源とする光機能発現の理論的解明」, 石田干城 (2011年–2013年).
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理論・計算分子科学研究部門

藤　田　貴　敏（特任准教授（若手独立フェロー））（2016 年 4月 1日着任）

A-1) 専門領域：理論化学，計算物質科学

A-2) 研究課題：

a) 有機分子集合体のための高精度電子状態理論の開発

b) 有機／有機界面の電荷移動状態の解析

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) 大規模分子集合体に対する高精度電子状態理論の確立を目指して，フラグメント分子軌道法と GW/Bethe-Salpeter 方

程式（GW/BSE）法を組み合わせた計算手法の開発を行った。GW/BSE 法は誘電関数を第一原理的に考慮しつつ，

軌道エネルギーや励起エネルギーを計算できる手法であり，比較的低計算コストで信頼性の高い結果が得られる。

本研究では，分極関数のフラグメント近似と，分子内の電子相関を GW で扱いつつ環境の分極効果を COHSEX で

考慮する方法を組み合わせることにより，大規模系における GW 準粒子エネルギーを効率よく計算する手法を提案

した。また，BSE 法による励起状態計算の実装もおこなった。本計算手法は，不均一環境にある分子集合体の取り

扱いに適しているため，有機トランジスタや有機／有機界面などの有機デバイス系の電子状態計算に有用である。

b) 有機太陽電池系のペンタセン／ C60 界面の電荷移動（CT）励起状態の解析を行った。界面電荷移動状態は電荷分離・

電荷再結合の中間状態に関与することから，有機光デバイス系のエネルギー変換過程において重要な役割を担う。

本研究では開発した FMO-GW/BSE 法をペンタセンン／ C60 界面構造に適用し，界面 CT 状態の誘起分極エネルギー

や励起子束縛エネルギーの解析を行った。また，得られた界面 CT 状態のエネルギーが外部量子収率スペクトルか

ら見積もられる実験値とよく一致していることも確認した。

B-1) 学術論文

T. FUJITA, Y. NOGUCHI and T. HOSHI, “Charge-Transfer Excited States in the Donor/Acceptor Interface from Large-

Scale GW Calculations,” J. Chem. Phys. 151, 114109 (8 pages) (2019).

T. HOSHI, H. IMACHI, A. KUWATA, K. KAKUDA, T. FUJITA and H. MATSUI, “Numerical Aspect of Large-Scale 

Electronic State Calculation for Flexible Device Material,” Jpn. J. Ind. Appl. Math. 36, 685–698 (2019).

B-4) 招待講演

T. FUJITA, “Development of the Large-Scale GW+Bethe-Salpeter Equation Method Based on Fragment Molecular Orbital 

Method for Applications to Organic Materials,” The Asia-Pacific Association of Theoretical and Computational Chemists 

(APATCC 2019), University of Sydney, Sydney (Australia), October 2019.

T. FUJITA, “Charge Transfer States at the Organic Donor–Acceptor Interface from the Many-Body Green Function Method,” 

IMS-IAMS Joint Discussion, Institute for Molecular Science, Okazaki, Aichi (Japan), September 2019.

藤田貴敏 , 「大規模第一原理計算による有機半導体材料の電子物性研究」, ELSES 研究会 , 中央大学 , 東京（日本）, 2019年 9月.
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T. FUJITA, “Theoretical Investigation on Effects of Polarization and Delocalization on Excited States in Organic 

Semiconductors,” CEMS Topical Meeting on Organic Photoelectrons: Theory, Materials, Interfaces, and Spectroscopy, Riken, 

Wako, Saitama (Japan), July 2019.

藤田貴敏 , 「フラグメント分子軌道法の開発と有機半導体材料への応用」, 物性研究所スパコン共同利用・CCMS 合同研究会

「計算物質科学の新展開」, 東京大学物性研究所 , 千葉, 柏（日本）, 2019年 4月.

B-7) 学会および社会的活動

学協会役員等

量子生命科学会評議員 (2019– ).

学会誌編集委員

理論化学会会誌「フロンティア」編集委員 (2019– ).

その他

量子化学スクール世話人 (2016– ).

有機固体若手の会世話人 (2018–2019).

B-10) 競争的資金

科研費基盤研究(C), 「第一原理計算による光励起物性予測と有機光電子材料への応用」, 藤田貴敏 (2019年–2021年).

科研費特別研究員奨励費, 「大規模電子状態計算を用いた水クラスターの理論的研究」, 藤田貴敏 (2010年–2011年).

C) 研究活動の課題と展望

今後はFMO-GW/BSE 法の開発を進める予定である。現在の実装では電子励起が一分子に局在化した励起状態しか取り扱

うことができないが，今後開発を進めることにより分子集合体で形成される非局在化した励起状態も計算できる手法を実装

する予定である。さらに，FMO 法による励起状態計算と波束ダイナミクス法と組み合わせることにより，エネルギー変換過

程の実時間量子ダイナミクスへと展開していく。開発した手法を太陽電池系に適用することにより，エネルギー変換効率を

上昇させるための分子設計の指針を得る。
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岡　崎　圭　一（特任准教授（若手独立フェロー））（2016 年 6月 1日着任）

A-1) 専門領域：理論生物物理学

A-2) 研究課題：

a) トランスポーター Na+/H+ antiporter のイオン輸送メカニズムの解明

b) F-BAR タンパク質 Pacsin1 が引き起こす生体膜変形メカニズムの解明

c) 糖鎖分解型モーター・キチナーゼの１方向性運動メカニズムの解明

A-3) 研究活動の概略と主な成果

a) ナトリウムイオンとプロトンを細胞の内外で交換するトランスポーター Na+/H+ antiporter（交換輸送体）は，細胞内

のイオン濃度調節などにかかわっており，創薬ターゲットにもなっている。そのイオン輸送メカニズムに迫るために，

まずイオン結合サイトの交互アクセスを可能にするタンパク質の構造変化を，低解像度電顕データを用いた構造モ

デリングと長時間平衡 MD シミュレーションより明らかにした。さらに，交互アクセスにおける構造変化ダイナミク

スを，遷移パスサンプリング手法を用いた MD シミュレーションにより明らかにした。その結果，疎水性ゲートの存

在が明らかになり，イオンの漏れを防ぐのに役立っていることがわかった。この疎水性ゲートの残基を実験的に変異

させて相互作用を弱めることで，元の野生型より速くイオンを輸送する変異体が得られた。これは，構造変化の遷

移状態バリアが下がったことによって交互アクセスの速度が上がったことによると考えられる。

b) 細胞において生体膜はダイナミックに変形し，エンドサイトーシスなどで見られるように一部切り離されて袋状構造

（ベシクル）を作って細胞内外の物質輸送に使われる。このような生体膜変形は，一連のタンパク質が誘起している。

その一つが F-BAR タンパク質であり，その中でも Pacsin1 というものに我々は注目した。Pacsin1 は，生体膜を様々

な直径のチューブやベシクルに変形することが知られている。このような多様な膜変形能の分子メカニズムを解明す

るため，Pacsin1・生体膜系の全原子・粗視化シミュレーションを行った。まず，全原子 MD シミュレーションにより

Pacsin1 が膜上で構造変形することが見られた。これを参照として，粗視化 MD におけるタンパク質力場を調整した。

次に，粗視化 MD シミュレーションにより Pacsin1 の膜上での会合と会合複合体による膜変形のシミュレーションを

行った。そこで得られた膜の曲率は，実験で見られていた太いチューブの曲率を説明することができた。また，バッ

クルした膜を用意して，その曲がった膜上で Pacsin1 がどのように曲率をセンシングするかシミュレーションで調べ

た。その結果，Pacsin1 がセンシングした曲率は，縞模様のチューブやベシクルの曲率を説明できることがわかった。

c) キチナーゼは甲殻類などの外骨格の主成分であるキチン鎖を分解しながら１方向に進むリニア分子モーターである。

その動作メカニズムに実験家（飯野グループ）と共同で取り組んだ。１分子実験によるステップの検出とその速度

論的解析により Burnt-bridge Brownian ratchet メカニズムによって１方向性の運動が実現されていることが分かった。

このメカニズムの背後にある自由エネルギープロファイルと拡散係数を，隠れマルコフモデルに基づいた新規手法を

開発して，推定している。

B-1) 学術論文

K. OKAZAKI, D. WÖHLERT, J. WARNAU, H. JUNG, Ö. YILDIZ, W. KÜHLBRANDT and G. HUMMER, “Mechanism 

of the Electroneutral Sodium/Proton Antiporter PaNhaP from Transition-Path Shooting,” Nat. Commun. 10, 1742 (10 pages) 

(2019). doi: 10.1038/s41467-019-09739-0
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M. I. MAHMOOD, H. NOGUCHI and K. OKAZAKI, “Curvature Induction and Sensing of the F-BAR Protein Pacsin1 

on Lipid Membranes via Molecular Dynamics Simulations,” Sci. Rep. 9, 14557 (11 pages) (2019). doi: 10.1038/s41598-019-

51202-z

B-3) 総説，著書

中村彰彦，岡崎圭一，古田忠臣，櫻井　実，飯野亮太, 「キチン加水分解酵素は熱ゆらぎを利用して１方向に動きながら結晶

性バイオマスを分解する」, 生物物理 59(6), 330–333 (2019).

B-4) 招待講演

岡崎圭一, 「遷移パスサンプリングによる膜輸送タンパク質の基質輸送メカニズムの解明」, スーパーコンピュータワークショッ

プ 2018, 岡崎市, 2019年 1月.

K. OKAZAKI, A. NAKAMURA and R. IINO, “Dynamic energy landscape of a linear motor chitinase from single-particle 

tracking trajectories,” The 57th Annual Meeting of the Biophysical Society of Japan, Miyazaki (Japan), September 2019.

K. OKAZAKI, “Molecular simulation and modeling of functional dynamics in FoF1 ATP synthase,” 2nd Tokyo ATPase 

Workshop, The University of Tokyo, Tokyo, September 2019.

岡崎圭一, 「生体分子マシンにおける機能ダイナミクスの分子シミュレーション」, 第 12回ChemBio ハイブリッドレクチャー , 

東京大学 , 東京 , 2019年 10月.

B-6) 受賞，表彰

岡崎圭一, 日本生物物理学会若手奨励賞 (2014).

B-7) 学会および社会的活動

学会の組織委員等

分子シミュレーションスクール世話人 (2016–2019).

日本生物物理学会分野別専門委員（アロステリズム） (2017).

日本生物物理学会運営委員 (2010–2011).

その他

Netherlands Organisation for Scientific Research (NWO), Innovational Research Incentives Scheme, external reviewer (2017).

B-10) 競争的資金

科研費基盤研究(B), 「トランスポーターの基質輸送速度を変える変異の理論的予測」, 岡崎圭一 (2018年–2020年).

自然科学研究機構融合発展促進研究プロジェクト, 「ベイズ推定を用いた生体分子モーターの動作メカニズムの解明：一分

子実験と分子シミュレーションの橋渡し」, 岡崎圭一 (2016年–2018年).

日本学術振興会海外特別研究員, 「生体分子モーターにおけるアロステリック遷移の自由エネルギー計算」, 岡崎圭一 (2012年

–2014年).

日本学術振興会特別研究員（PD）, 「分子モーターの動作機構のマルチスケールな解析：全原子・粗視化シミュレーション」, 

岡崎圭一 (2009年–2012年).
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C) 研究活動の課題と展望

本グループでは，生体分子マシンの機能ダイナミクスを理論的な手法で解明して，そのデザイン原理を探求する研究を進め

ている。本年は，トランスポーター Na+/H+ antiporter についてとF-BAR タンパク質Pacsin1についての論文をそれぞれ出版

することができた。さらに，糖鎖分解型モーター・キチナーゼの１方向性運動モデル推定についても論文にまとめているとこ

ろである。このようなメカニズム解明の研究と並行して，シミュレーションを用いた合理的デザインによるバイオセンサー開発

も進めているところである。
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