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研究成果の概要（和文）：当グループで開発してきた超高精度高速オーダーＮ法を用いるととも

に、有限系オリゴマーの電子状態からエネルギーバンドを抽出する方法を構築し、DNA の塩基

配列データと導電性の関係が得られるように開発した。例えばＡ-type, B-type の GC-DNA およ

びAT-DNAのNa対イオンがある場合とない場合などに適用し、導電性と構造の関係を議論した。 

研究成果の概要（英文）：Band structures of DNA were examined using both highly accurate 
and efficient O(N) method and band extraction method that were developed in our laboratory. 
This treatment was applied to GC- and AT-DNAs of A- and B-types with and without counter 
ions to investigate the relationship between conductivity and molecular structures. 
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１．研究開始当初の背景 

 DNA 等の大規模系の高精度な量子化学計算
は現代のコンピュータをもっても困難であ
る。しかも、DNA の電気伝導性については、
実験的および理論的に様々な報告がなされ
ており、絶縁体説、半導体説、導電体説、さ
らには超伝導体説も提出されている。実験条
件や計算モデルに依存する部分は多く、また
電子伝導のみでなくリン酸部に配位した対
イオンが伝導性に関与している可能性など、
導電メカニズムには不明瞭な点が多い。当時
オーダーN法という言葉すら存在しなかった
1990 年より本研究に着手し、世界にさきが
けて巨大系に対する計算方法を提唱してき
た。その後も発展をつづけ、ようやく最近に
なって DNA やタンパク質等の巨大生体系に
対しても ab initio 法のレベルでのプログラ
ムが実行可能となってきたため、これから実

際の系への適用や設計に向けて結果を出し、
生物物理化学分野においても、電子状態理論
の立場から貢献できる領域を新しく開拓し
ていきたいという着想に至った。 

 

２．研究の目的 

現在までに開発してきたオーダー（N）の計
算方法－高分子の理論的重合－を用いて、特
に DNA に焦点をあて、大規模生体系とその
局所的相互作用解析のための量子化学の新
しい方法論的基礎を構築し、ミクロな立場か
らのバイオ機能の電子論的解明および薬剤
設計モデリングを行い、生体材料設計に役立
てる。 

 

３．研究の方法 

 本計算手法では各塩基対に局在化した領
域軌道を作成するため、任意の場所における
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局所状態密度を計算することができる。電子
伝導メカニズムの解明につながるいわば局
所的エネルギーバンド構造を効率的かつ高
精度に算出できるものである。本方法によっ
て種々のDNA鎖とその一部修飾された系の局
所的バンド構造、および修飾部の周囲の塩基
対の効果を高精度で効率よく算出可能であ
るため、DNA シーケンスおよびその分子構造
と電気伝導性の可能性の関係、およびメカニ
ズム解析を行う。 
 一方、生体高分子の機能を溶媒の影響のも
とで抽出することは現実の生体反応を理解
し設計するためには必須である。当グループ
で開発している Elongation 法に PCM 法を導
入したが、高分子鎖の伸長過程で、各ステッ
プごとの SCF 計算後に CI法や MP2 法を導入
する。また、局所状態密度等により局所的状
態密度が得られるように開発し、溶媒中にお
けるDNAの塩基配列と局所的バンド構造の関
係、電子移動反応の選択性と電気伝導性との
関係を明らかに出来るように発展させる。さ
らに Elongation 法において導入済みである
電場効果と局所バンド構造と DNAシーケンス
との関係も明らかにしていく。 
 
４．研究成果 
 本方法を、限られた系だけでなく、あらゆ
る生体系に対して応用を可能とするために
は、まず方法論を一般化することの方が重要
であるため、基盤の構築に時間を掛けた。 
 本方法は、一次元系のみならず、絡み合い
タンパク質などの三次元系にも適用可能と
なるよう根本的に手法を変え、プログラムを
開発した。また、本法では軌道を局在化しな
がら系の電子状態を伸長させるものである
が、これまでは、系全体に広がってしまう軌
道が出てくると、途端に計算精度が落ちると
いう難点があった。よってこれまでは非局在
系への高精度計算が困難であったが、非局在
軌道を自動選択して相互作用計算に含める
ことにより、計算精度の大幅な改善が得られ
たという大きな進歩があった。さらに電子相
関効果や励起状態計算の導入も行った。これ
らの開発により応用性は広がり、方法論的に
もほぼ達成しているが、まだ幾つか課題が残
されている。DNA のホットスポットなどに適
用するためには、大規模系を効率よく構造最
適化する必要があり、Elongation 法に組み込
んだ領域局在化軌道基底のエネルギー勾配
法のさらなる高精度化と高効率化が必要と
なる。現状では、他の類似方法よりは格段精
度は良いものの本プロジェクトの基準とし
ては十分とは言えないため、現在も改良を続
けている。また、導電性評価の手法の構築は
一次元系に対してはほぼ終了しているので、
これをElongation 法に組み込むことにより、
通常の周期境界条件を用いる計算に頼らな

くても容易にバンド構造を描くことができ
るようになった。本方法を Elongation 法に
よって計算した DNA の電子状態と結び付け、
構造と導電性の関係を議論した。上記の DNA
などの大規模生体系を目指した高精度高速
計算法とエネルギーバンド抽出法の発展状
況は、それぞれ当初の計画をかなり上回る成
果であり、予想外の展開もあった。 
 本方法を応用に向けてより有効にするた
めに、領域局在化軌道基底による局所的構造
最適化法の精度と計算効率についてさらな
る改良を行い、A-type, B-Type,λ-Type DNA、 
種々のタンパク質やグラミシジンなどイオ
ンチャネルなどへの応用を行うとともに、機
能解析を行った。なお、方法論の開発も伴う
部分が多々あるため、計算対象は必ずしも
DNA には限っていない。 

 大規模系への応用にはスーパーコンピュ
ータを利用した並列計算が必須である。本方
法を並列用にプログラミングし、研究室レベ
ルの並列計算機で並列効率を検証するとと
もに、九大情報基盤研究開発センターにより、
大規模並列計算に取り組んだ。 

 結果の例として、A-type, B-Type の GC-お
よび AT-DNA の Na 対イオンがある場合とない
場合（H 原子でキャップ）の局所状態密度か
ら算出した、各 DNA の導電性の鍵を握る HOMO
と LUMO を決める場所を解析した結果のグラ
フを以下に示す。対イオンの効果により LUMO
が極端に下がることによりエネルギーギャ
ップが小さくなることを示しており、塩基対
から対イオンへの電子移動が示唆された。 
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