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【序論】 

大規模分子における構造最適化において，1点計算に要する計算機資源が膨大である他，構造の

自由度の増加に伴い探査空間が広大となり，探索ステップ数が増加し，最適化構造を得ることが

難しい．大規模分子における構造最適化を成功させるためには，1 点計算の高速化と最適化構造

探索の効率化の 2 つの克服すべき課題が挙げられる．本研究では最適化構造探索の効率化に注目

した．構造最適化を効率良く行うためには，大規模分子に適した座標系，(擬似)Hessian の計算方

法，探索アルゴリズムを選択する必要がある． 

座標系は cartesian coordinate，Z-matrix coordinate，redundant internal coordinate[1]が知られている．

原子の結合をもとに内部変数を冗長にとる redundant internal coordinateは大規模分子系に用いると

変数が多く大掛かりなものになると考えられる．Hessian には，解析的に計算した Hessian を利用

することが望ましいが，大規模分子の Hessianの計算コストを考えると現実的ではない．そのため

擬似 Hessianの利用が適当であり， Hessian の更新方法の一つとして BFGS 法がよく用いられてい

る[2]．最適化構造探索アルゴリズムは Newton-Raphson法，RFO 法[3]，GDIIS 法[4]，GEDIIS[5]法

といった 2 次収束法が良く用いられる．それぞれの手法には特徴があり，段階や求めたい結果に

よって使い分けることが求められる．RFO 法，GEDIIS 法，GDIIS 法を段階に応じて切り替えるハ

イブリッドな手法が提案されている[5]． 

本研究では大規模分子の構造最適化における最適化構造探索の効率化のため，各計算法をプロ

グラミング，タンパク質を含むいくつかの分子において種々の方法による構造最適化計算を行い，

問題点や特徴を探った．加えて，最適化構造探索アルゴリズムとして新たに Anderson法[6]の導入

を行い，効果的な最適化構造探索アルゴリズムの開発を目的とした． 

【大規模分子系における各構造最適化法の調査】 

タンパク質を含むいくつかの分子について構造最適化計算を行った．ここでは 9 残基 134 原子

のタンパク質であるオキシトシン(PDB ID:2MGO)での結果について示す．計算は B3LYP/6-31G*レ

ベルで行い，溶媒として水を PCMモデルで付加した．座標系には redundant internal coordinateを，

Hessian updateには BFGS法，アルゴリズムには RFO 法・GEDIIS 法・GDIIS 法のハイブリッド法

を用いた． 



図 1 にステップ毎のエネルギーと最

終構造との RMSD，RMS force，MAX 

force を示した．エネルギーは最初の 10

ステップで急激に減少し，その後は 0.01 

Hartree程度の変化となった．またRMSD

は 27 ステップ以降から変化が少なくな

り(約 0.05Å以下)，ほとんど構造は変化

していないことがわかった．したがっ

て，このモデル計算では 30 ステップ付

近で局所構造が得られたと判断した．

RMSD とほぼ同時に MAX Force も小さ

くなっており，このことから，タンパク

質の構造最適化の収束基準としてエネルギー，RMS force， MAX Force，RMSD を用いるのが

妥当であると考えられる．さらなる構造最適化計算の効率化のためには，収束過程における Force

が大きい箇所を詳細に確認する必要がある． 

【最適化構造探索アルゴリズムの開発】 

 Anderson法は SCF計算にも用いられる非線形方程式の反復解法の 1つで，混ぜあわせ率を状況

に合わせて変化できる動的なミキシング法である．ミキシング率は（SCF）計算に使用した物理量

とそれにより得られた物理量の差が最小となるように求める．つまり i - 1 回目の（SCF）計算で

y (i) が得られ，これを含めた過去の 2点による更新で新たに x (i ) を得るとすると，  
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として，これらの差のノルム（の 2乗）を最小化するように
)1( i を決定する． 

)1( i は次の式で求められる． 
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 この
)1( i を用いて，更新された値 x (i )は， 

)( )1()()1()1()(   iiiii b uvux  (5) 

で与えられる．ここで
)1( ib は 10 )1(  ib  を満たすパラメータである．構造最適化における具

体的な残差の取り方は Newton-Raphson 法や RFO 法のステップを用いる方法などが考えられ，現

在試行中である．詳細な結果については当日発表する． 
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