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研究成果の概要（和文）：原始地球で隕石の飛来による衝撃波のエネルギーによって非還元的小分子から還元的
分子やアミノ酸・核酸などが生成されたとする仮説に基づき、第一原理量子力学的動力学シミュレーションを行
い、鉄を触媒として高温高圧下でアンモニアや各種炭素化合物の生成が確認された。また、深海熱水噴出孔にお
いて反応を促進する硫化鉄の触媒作用に着目した化学反応シミュレーションの高速化のため、密度汎関数法に経
験的パラメータを組み込んだDFTB法の開発、特に硫化鉄のシミュレーションに必要なFe-S間のパラメータの開発
を行った。さらに、熱水噴出孔を想定した化学反応ネットワークのデータベースに基づく再構成も行った。

研究成果の概要（英文）：Based on the hypothesis that biological molecules such as amino acids and 
nucleic acids were generated from primitive small molecules using the energy of shock waves caused 
by the arrival of meteorites on the early earth, first-principles quantum-mechanical (DFT) dynamical
 simulations were performed, where iron was used as a catalyst. The formation of ammonia and various
 carbon compounds was confirmed under high-temperature and high-pressure conditions. In addition, in
 order to accelerate the chemical reaction simulation focusing on the catalytic action of iron 
sulfide that promotes the reaction in the deep-sea hydrothermal vent, the development of the DFTB 
method that incorporates empirical parameters into the DFT method was carried out, especially for 
the simulation of iron sulfide, where the parameters between Fe and S were developed. Furthermore, 
extended reconstruction of the chemical reaction network assuming hydrothermal vents was also 
performed based on the LUCA database.

研究分野： 計算生物学

キーワード： 生命の起源　第一原理シミュレーション　分子動力学法　密度汎関数法　化学反応ネットワーク　硫化
鉄

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
原始地球でタンパク質や核酸などの生命分子がどのように形成されたか、また、そこから生命系がどのように誕
生したのかを物理化学的に探る理論ならびに計算機シミュレーション研究を行うことで、今まで科学的研究の俎
上に乗りづらかった「生命の起源」を第一原理から探求することが可能となった。近年注目を集めている、隕石
衝突仮説に基づく生命分子の生成や深海熱水噴出孔における硫化鉄の関わる化学反応などをシミュレーションで
検証することができ、またそこで必要となる技術開発も同時に進めた。さらに、反応データベースを活用した原
初生命ネットワークの再構築も試み、最新のデータ科学が生命の起源研究に有効であることも示した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
現在の地球上の生命系を構成するアミノ酸や核酸塩基等の生体分子ならびにその前駆体分子

の原初地球における誕生ならびにそのポリペプチド・ポリヌクレオチドなどへの高分子化、さら
には代謝や遺伝システムなどの反応ネットワークの形成がどのように行われていったかは科学
上の大きな謎として残されている。先行研究において、生体関連分子の生成に遷移金属、特に鉄
が重要な役割を果たしたことが実験的に示唆されているが、それらがどのような機序で影響を
与えたのかについてはまだよく理解されていない。鉄は様々な触媒効果を持ち、種々の化学反応
を加速する。原初地球は二酸化炭素、窒素、水といった化学的に極めて安定な分子で占められた
酸化的（非還元的）な環境であったと考えられ、触媒効果によりこれらの分子の強力な化学結合
の切断をもたらす鉄は生命の起源を探る上で重要な役割を演じたと予想される。 
 鉄が関与する生体関連分子の生成機構はこれまでにも多々提案されているが、近年提唱され
た「隕石の海面衝突に伴う生体分子生成仮説」は条件的に厳しい酸化的な環境下でも大量にかつ
多種の生体分子を生成し得るために注目されている。40～38 億年前の後期重爆撃期に飛来した
とされる多量の隕石は E コンドライトと呼ばれる 20 wt %以上の金属鉄を含有するものであっ
たことが示唆されており、隕石自身に含まれるこの金属鉄によって原初地球上の酸化的分子が
還元されたと想定される。実際、これまでの隕石の海面衝突の模擬実験の中で、二酸化炭素、窒
素、水そして金属鉄等から成るサンプルからアンモニア、シアン化水素等の生体分子の重要な前
駆体、さらには 9 種のαアミノ酸と 2 種の核酸塩基の生成が報告されている。 
 一方、隕石の海面衝突はアミノ酸等の還元的前駆体分子を多量に地球上にもたらした重要な
イベントであった可能性は高いが、持続的に供給可能な機構ではない。故にポリペプチド及びポ
リヌクレオチドのような重合構造まで至る可能性は低いと予想される。この持続的な生体分子
の生成を説明するためには、更に他の機構を考える必要がある。この機構として最も可能性があ
ると考えられるのは、深海熱水噴出孔周辺で起こる化学反応である。最近の実験によって、孔か
ら噴き出る還元的熱水は硫化鉄（FeS）を電極触媒のように使いながら一定量の電子を持続的に
硫化鉄上に吸着した分子に供給すると考えられている。一定量の電子供給は、起こりうる化学反
応を制限し、隕石海面衝突によって生成した前駆体分子で満たされた海中において、硫化鉄表面
は何らかの持続性を有する化学反応を実現していた可能性がある。また、窒素源が枯渇していた
可能性があるが、隕石海洋衝突イベントを考慮せずとも熱水孔環境のみで前駆体からポリペプ
チド等の一連の生成まで行われた可能性もある。 
 以上の鉄が関与する系の先行研究によって、ポリペプチド等を持続的に供給する一連の化学
反応系のモデル構築ができることが示唆される。だが、いずれのモデルでも具体的な鉄の役割は
分かっていない。隕石モデルでは鉄が無ければ生成量の大幅減少に加え生成種も減ることも示
されているが、その詳細な理由は不明である。また、熱水噴出孔モデルでは、硫化鉄表面上でど
のように電子供給が行われるのかはまだよく分かっていない。 
 さらに、生命系を構成する物質の生成だけでなく、それらが織りなす代謝や遺伝の反応ネット
ワークがどのように形成されていったのかという大きな謎も残されている。 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、まず、化学反応を取り扱うことのできる第一原理分子動力学（AIMD）シミュレ

ーションの手法を用いて、原初地球においてアミノ酸や核酸塩基、それらの前駆体物質、さらに
それらが重合したポリペプチドやポリヌクレオチドなどの生命分子がどのように生成されたの
かを理論的に検討し、「生命の起源」の謎に迫る。本研究では特に、後期重爆撃期に多量に飛来
したと推定されている巨大隕石がもたらす衝撃圧縮波による高温・高圧環境と鉄の触媒作用の
重要性に依拠する仮説に基づき、地球惑星科学的に許容される環境条件下で生命系の発生に必
要な生体分子が十分に供給されうるかどうかを計算機シミュレーションにより定量的に解析す
ることを目指す。また、生体分子の高分子化に関しては、深海熱水噴出孔周辺の環境モデルを採
用して検討する。 
 本研究の大きな目標は「生命分子系が原始地球においてどのように形成されたか」を明らかに
することであり、その目標に向けて、原始地球環境における化学反応を第一原理的に記述できる
シミュレーション手法の開発を共同研究者の島村孝平博士（現・熊本大学）とともに進めること
とした。また、生命系を構成する分子の生成だけでなく、それらが形作る代謝システムなどの反
応ネットワークがどのように生まれたのかについても考察することとした。 
 
３．研究の方法 
 
本研究では、まず、密度汎関数理論（DFT）による電子状態計算をベースとした AIMD 法を主と

して用い、計算高速化が図れるところは半経験的な密度汎関数強束縛（DFTB）法と機械学習を併
用することで、原始地球環境を模した条件下で生命の起源物質をボトムアップ的に創製するシ
ミュレーションを行う： 
１）水や二酸化炭酸などの原料分子と鉄触媒からなる計算モデルを作成する。隕石が海面衝突時
に発生させる衝撃波による高圧・高温条件（衝撃圧縮過程）と、その後に続く圧力を解放しよう



とする断熱膨張過程を模擬し、様々な分子が生成される反応過程を追跡する。これを通して鉄が
反応に及ぼす効果を明らかにする。ここでは、AIMD 法に MSSTと呼ばれる衝撃波条件下での化学
反応ダイナミクスを追跡するための MD（分子動力学）アルゴリズムを組み込んだ MSST-AIMD 法
により衝撃圧縮過程を再現する。一方、断熱膨張過程は DOLLS と呼ばれるエントロピーを一定に
保ちながら運動方程式を解く MD アルゴリズムを組み込んだ DOLLS-based AIMD 法を用いる。シ
ミュレーション時間は 100 ps 以上必要になる場合があるが、計算コストの小さい DFTB 法をベ
ースとした MD（DFTB-MD）法によりこれに対処する。 
 さらに、近年の実験結果を元に提案された深海熱水噴出孔周辺の環境モデルに基づき、以下の
課題に取り組む： 
２）還元的前駆体分子、水、水素分子、硫化水素、硫化鉄などからなる計算モデルを作成し、硫
化鉄の役割を明らかにしつつ、さらなる反応や高分子化が起こり得るかどうかについて調査す
る。先行研究のモデルでは、硫化鉄スラブを境界として、熱水孔側が高 pH で反対の海面側が低
pH となっている。このような硫化鉄を跨いで pH勾配を持つ環境では、熱水と一緒に吹き出る水
素分子及び硫化水素が熱水孔側の硫化鉄表面上で解離し、生じた電子を海面側に供給すると考
えられている。この pH 勾配を顕わに模擬するために、高 pH 側には NaOH あるいは OH-を、低 pH
側にはHClあるいはH3O+を加える。そして海面側の領域にCO2などの還元的前駆体分子を加えて、
硫化鉄表面上で起こる反応を見る。pH 調整のためには、大きな原子系が必要となるため、分割
統治法に基づく DFT（DC-DFT）法による AIMD（DC-AIMD）を併せて用いる。ここで、分子生成に
は長い計算時間が必要であるが、高速の DFTB-MD は Fe-S 間の相互作用を近似する良いパラメー
タが無いことによりすぐに用いることができない。そこでまず、AIMD 及び DC-AIMD 計算結果を
教師データとして構築した機械学習による高精度原子間ポテンシャル（波動関数には依らず単
純に原子座標の関数である）による MD 法を用いる（この方法を MLMD法と呼ぶ）。つまり、AIMD
（及び DC-AIMD）計算を行いながら学習を進め、途中で MLMD計算に切り替え MLMD 法では予測で
きない状況に至った場合には AIMD 計算にスイッチして再度学習する。これを繰り返すことで計
算の高速化を図ることが可能である。 
３）また、FeS のための DFTB 法の自主開発も行う。本研究では、化学反応の高速シミュレーシ
ョンを可能とする DFTB 法に注目し、そこでのパラメータ開発において、機械学習や人工知能技
術を用いた解析の重要性に鑑みて、本課題の予算で、計算機システム「Deep Learning Entry 
Workstation」を購入・設置することとした。このシステムを用い、化学反応シミュレーション
の手法整備や応用計算を進める。DFTB ソフトウェアの改良に関し、パラメータ化対象の元素の
結合（共有結合性・金属結合性）を正確に評価できるようにし、さらに、パラメータフィッティ
ングの時間短縮のためにプログラムコードの改良を進める。硫化鉄に関しては、まず Pyrite 構
造に着目し、さらに、他の FeS結晶構造でも参照値を再現可能かどうかも検証する。こうした研
究開発においては、近年進展が目覚しい機械学習や人工知能の技術を積極的に活用する。 
４）これらの研究と並行して、生命発祥の場所の候補として注目を集めている海底熱水噴出孔で
発生したであろう化学反応ネットワークを再現するために、LUCApediaや KEGGデータベース（DB）
を用いた DB-oriented の反応ネットワーク構築も進める。原始地球において生命誕生に至る代
謝ネットワークがどのように誕生したのかを探るために、簡単ないくつかの無機物質から原始
地球環境で起こりうる反応ネットワークを文献から検索してそれらを「ネットワーク拡張」する
ことで、どこまで生命系の基本代謝ネットワークを再構成できるかという試みも行う。 
 
４．研究成果 
 
(1) 生命関連分子の生成 
 本研究において、原始地球でタンパク質や核酸などの生命分子がどのように形成されたかを
探る大規模計算機シミュレーションを実行した。約 40 億年前の大量の隕石の飛来がもたらした
衝撃波のエネルギーによって非還元的小分子（水、窒素、二酸化炭素など）から還元的分子（ア
ンモニア、メタンなど）やアミノ酸・核酸・糖などが生成されたとする仮説に基づき、主に第一
原理量子力学的動力学シミュレーションにより、隕石に含まれる鉄を触媒として、高温高圧下で
アンモニアやギ酸などの炭素化合物の生成が確認され、仮説を裏付ける計算結果が得られた。ま
た、化合物生成に至る様々な反応メカニズム・反応経路について詳細に議論し、これらの成果を
3 編の学術論文として報告した。但し、残念ながら現時点では、実験的に示唆されているアミノ
酸や核酸塩基の生成までには至っていない。 
 
(2) 深海熱水噴出孔シミュレーション 

 現在の生命起源論においては海底の熱水噴出孔が注目されており、そこでは反応を促進する

上で、鉄イオウ（FeS）クラスターの果たす役割が重要であると考えられている。そこで、本研

究ではまず、硫化鉄の触媒作用に着目した化学反応シミュレーションを実行（図 1）し、特定の

反応条件下における物質生成（CO2→HCOOH）が得られたが、更なる検証のためには分子動力学計

算の高速化が必要となった。そのため、第一原理手法である密度汎関数法（DFT）に経験的パラ

メータを組み込み計算の精度維持と高速化を可能にする、強結合近似に基づく密度汎関数法

（Density Functional Tight Binding; DFTB）に着目し、その開発を進めた。DFTB パラメータ



には、硫化鉄のシミュレーションに必要な Fe-S 間のパラメータが報告されておらず、また、パ

ラメータ開発の明確な手順が公開されていないため、まずは Fe-S のパラメータ開発を行い、

Pyrite 構造に対して、格子定数、体積弾性率、定積熱容量などの実験値の再現が可能となった

（論文投稿準備中）。そして、これらの成果を踏まえて、硫化鉄を触媒とする生命分子生成シミ

ュレーションに加え、化学反応シミュレーションをさらに高速化するための機械学習ポテンシ

ャルの作成も進めた。 

 

(3) 化学反応ネットワークの形成 

 生体関連分子の生成問題の他に、生命の起源論において未だに解き明かされていない重要な

課題として、「最初の生命」や Last Universal Common Ancestor (LUCA) に至る「代謝ネットワ

ーク」がどのように生まれ、どう進化したのかという問題がある。この問題に対するアプローチ

の一つとして、Goldfordら(Cell 168, 1126 (2017)) による P-freeネットワーク構築の提案が

ある。彼らは「リンのない世界」で少数の原料分子からスタートして化学反応ネットワークが連

鎖的にどこまで広がりうるかを KEGG データベースを用いた「拡張ネットワーク法」により検討

した。しかしながらそこには既に高度な情報分子である現存する酵素が反応触媒として登場し

ており、それらの酵素がどのようにして生まれたのかという疑問が起きる。そこで我々は、数あ

る先行研究の文献から非酵素的な化学反応群のみを抽出してまとめ、それを基にネットワーク

の構築を行い、LUCA より遡った、つまりより「最初の生命」に近いモデルである非酵素ネット

ワークモデルの作成を試みた。反応群を限定するためには具体的な環境を想定する必要があり、

生命誕生の場所として論じられることの多い深海熱水噴出孔環境を前提とした。このようにし

て構築した非酵素ネットワークのサイズは P-freeネットワークの 4分の 1程度であったため、

ネットワークをさらに広げるために必要な分子群と反応群について検討したところ、グリオキ

シレート等の現在の生命にとって重要な基幹物質の不足が明らかになった。つまり上記の非酵

素ネットワークは未完成と見られるものの、このような知見は更なる模擬実験を促す原動力と

なりうる。 

 しかしながら、非酵素ネットワークモデルが P-free ネットワークの直接的な前駆的ネットワ

ークでない可能性もある。P-free ネットワークは現生命が有する酵素を用いて構築されており、

「酵素の古さ」は考慮されていないため、非酵素ネットワークモデルとはかけ離れている恐れも

ある。そこで我々は次に、LUCAが有していたとされる酵素が纏められた Goldmanらの LUCApedia 

データベース(Nucl. Acid. Res. 41, D1079 (2013))を用いて、P-freeネットワークより前に位

置する LUCA ネットワークモデルの構築を試みた（図 2）。ネットワーク内の分子の次数を調査し

たところ、P-freeネットワークのハブ分子と大部分共通していたため、LUCAネットワークは P-

free ネットワークの前駆的モデルと考えられた。ネットワーク拡張で生成された反応群を比較

検討したところ、各ネットワークに固有の反応も見つかったため、時間の経過とともに化学反応

が置き換わった可能性についても考察した。環構造を持つ分子の関わる反応が、持たない分子を

使ったより簡易な反応に置き換わるといった特異な傾向も見出された。 

我々の研究で構築したモデルは、当初の想定に反し、いずれも P-free ネットワークと包含関

係になかった。しかし、ネットワークの全体及び局所の両面の性質を検証でき、重要な分子の不

足、初期分子集合の重要性、ネットワーク解析の重要性、反応が置き変わった可能性等を浮き彫

りにすることができた。よって「最初の代謝ネットワーク」と LUCA の間を埋めることのできる

アプローチとして有効であると思われる（論文投稿準備中）。 

 

(4) その他 

「生命の起源」研究は極めて学際的であり、他分野の研究者との活発な交流が必須であるため、
2018年、2019年、2020 年の CBI学会大会において、フォーカストセッション「生命の起源」を
開催し、オーガナイザーとして国内の著名な研究者を招聘して講演と情報交換を行っていただ
いた。 

 

 



 
 

（図 1）深海熱水噴出孔を想定した FeSクラスター周辺の物質生成シミュレーション 

 

 
（図 2）拡張された LUCA反応ネットワーク 
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