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【序論】 

FMO-MD法[1]は、フラグメント分子軌道(FMO)法に基づいた分子動力学(MD)法であり、

様々な水和分子系に応用されてきている[2]。しかしながら、これまでの水系、水和系

の計算は全て水球モデルによる計算が行われているため、人為的な表面効果の影響が無

視できない。より信頼できる水系のシミュレーションのためには周期境界条件の導入が

必要不可欠である。類似の先行研究としては、2003 年の池田ら[3]によるものと 2008

年の平田[4]によるものがある。本研究では 3 次元周期境界条件下で FMO 計算を実行す

る PBC-FMO 法を開発し、将来の MD 計算への応用に向けたベンチマークを行った。 

【理論】 

PBC-FMO 法による 3 次元周期系でのセルあたりのエネルギーを次式で定義する。 
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ここでI、J、Kをリアルセルのフラグメントの添字、J’、K’をイメージセルのフラグ

ントの添字とする。イメージセルとの相互作用は実空間で考慮する。2 体項、3 体項ま

で計算するものを、それぞれPBC-FMO2 法、PBC-FMO3 法とする。PBC-FMO法における環境

静電ポテンシャル (ESP)とフラグメントダイマー計算において 2 種類の取り扱い方を

用いた。図 1 の(a)のように、イメージセルの層数を最初に定義して、それらのイメー

ジセルのフラグメントとのESPとダイマー計算を全て行うものを「direct sum」、cutoff

の距離RCを定義して、その距離内のフラグメントのESPとダイマー計算を行うものを

「cutoff」とした。今回はPBC-FMO2 の枠組みでそれぞれイメージセルの総数とカット

オフ距離を大きくしていったときの収束性について論じる。 

 
 

図１：PBC-FMO における 2 種類の ESP とダイマー計算の

概念図。(a)direct sum と(b) cutoff。 



【計算の詳細】 

NIT-MP(X)プログラムに基づいて、PBC-FMO 法の実装を行った。ベンチ

マ

、cutoffの 2 つの方法により計算したPBC-FMO2 のセルエネルギーを図 2

に

献】 

eiji et al., Chem. Phys. Lett. 372 (2003) 342 ; (b) Y. Komeiji et 

HEOCHEM 898 (2009) 2. 

本研究では ABI

ークとして、水 64 個からなる系を考慮する。構造は TIP3P 力場を用いて、300K での

1ns の MD 後にエネルギー極小化計算を行ったものを用いた。周期境界条件での単位セ

ルは一辺 12.421Åの正六面体のセルとした。計算レベルを Hartree-Fock、基底関数を

6-31G*として計算を行った。 

【結果】 

direct sum

示す。横軸はそれぞれイメージセルの層数とカットオフの距離とした。direct sum

とcutoffでの、最も大きな計算条件でのセルエネルギーがそれぞれ-4865.819189(層

数:4)、-4865.819435(Rc=8.2Lcell)となっており、ほぼ一致した値を与えていることが

わかる。また、direct sumは層数が 3-4、cutoffはRC=6-7 Lcellあたりでセルエネルギー

が収束していることが分かる。当日はエネルギーに加えて、力の収束性についてのデー

タも示し、計算時間についても検討する。さらに 3 体項を考慮したPBC-FMO3 法につい

ても議論を行う。              

図 2：direct sum(左)とcutoff(右)の 2 つの方法でのセルエネル

ギー。横軸はそれぞれイメージセルの層数とカットオフ距離。

ここでLcell=12.421Åは単位セルの一辺の長さ。 
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