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過去四半世紀、溶液や生体系の分子シミュレーションでは、二体ポテンシャルが主に使用されてきた

が、コンピュータの演算速度の向上に伴い、タンパクや核酸などのシミュレーションにおいても、多体効

果を取り込む分極力場が検討されるようになってきた。分極力場の利用に先立って、分極率パラメータ

の開発が必要となるが、量子化学計算から自動的にパラメータを決定する方法（分極一電子ポテンシャ

ル最適化法（POP 法））が既に提案されており、実際的な方法として使用できることも一因である。1) ここ

では、力場開発に利用できる分子内分極を考慮した方法について検討した。 

 POP 法は、分子表面にテスト電荷を置き、それによる分極を分子表面にてモニターし、分子の多中心

分極率を最適化する方法である。量子化学計算の過程で、分子内分極は暗黙のうちに取り込まれてい

るので、SCF 前後の電荷密度変化をうまく再現し得ると共に、力場として利用できる簡単な誘起双極子

を採用することができる。このようなモデルとして、等方的に分極する原子分極モデル(ａ)とボンドに沿っ

て分極する異方的なモデル（ｂ）、更に両者を結合したモデル（ａｂ）について検討し、ａｂが合理的なモデ

ルであることを示してきた。1) 一方、分

子内の誘起分極を一つの過程として捉

えれば、明示的に分子内分極を取り込

むモデルも POP 法で扱うことができる。

分子内分極を考慮したモデルは古くか

ら、経験的に原子分極パラメータを決定

する方法として検討されており、近接し

た誘起双極子間のダンピングに関して

いくつかのモデルが Thole によって提案

された。2) また、 点双極子の代わりに

Drude 振動子を用いる場合も近年報告

されており、ここでは異なるダンピングモ

デルが使用されている。３) そこで、これ

らのモデルについて、POP 法で分極パ

ラメータを決定し、核酸塩基複合体のエ

ネルギー計算に適用し比較検討を行っ

た。計算には、MP2/6-31+G*を参照とし

て用いた。表に示すように、Thole Exp 1 タイプでは、モデルａｂと同程度の良好な結果が得られた。 
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表 ワトソン-クリック型シトシン-グアニンペアの相互作用エネルギー、

  双極子モーメント、静電ポテンシャルに関する分極モデルの比較 

Model Dumping E Eplz Dipole Rmsd 

  Type     Moment ESP 

ａ  -28.6 -9.3 6.3 2.5 (16)

ｂ  -27.5 -8.2 6.5 1.6 (10)

ａｂ  -28.4 -9.1 6.4 1.7 (11)

Applequist  -29.1 -9.9 5.4 1.3 (9) 

Thole Exp 1 -29.6 -10.4 6.3 1.6 (11)

Thole Exp 2 -34.3 -15.1 6.5 2.4 (15)

Drude Exp 3 1-2, 1-3 -24.8 -5.5 5.7 2.6 (17)

Ees+Evdw  -19.3  4.6 2.4 (16)

MP2/6-31+G*  -27.5  6.1 0.7 (4) 

MP2/6-311++G(3df,2pd) -30.0  5.8   

単位) 相互作用エネルギー：kcal/mol、双極子モーメント：debye、 

Rmsd 静電ポテンシャル：kcal/mol．括弧内は相対的 rmsd：%．  


