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全電子密度汎関数計算による光合成反応中心タンパク質複合体の理論的研究 

(東大生研) ○平野 敏行、上村(西野) 典子、恒川 直樹、西村 康幸、佐藤 文俊 

 

【緒言】 

 紅色光合成細菌における光合成反応中心タンパク質複合体(PSRC)の高効率な電荷

移動反応は、色素(バクテリオクロロフィル・バクテリオフェオフィチン等)だけでな

く、それを支持する周辺タンパク質(L 鎖、M 鎖、H 鎖)の効果が重要であるといわれ

る。これまでに計算化学的手法を用いた研究は多く行われてきたが、色素とタンパク

質を対等に扱う全電子量子化学計算は、計算サイズ・計算コストの制限から行うこと

が困難であった。当グループでは、このような超大規模シミュレーション実現のため

に、全電子密度汎関数計算プログラム ProteinDF システムを改良・発展させている。

本発表ではその進捗について報告する。 

【モデル・方法】 

 計算に用いた PSRCモデル分子の構造を図 1に示す。初期構造は、紅色光合成細菌

Rhodobacter Sphaeroides野生株の X線結晶構造解析から得られた Protein Data Bankの

エントリ 2JBC を用いた[1]。欠損アミノ酸残基は、アセチル基およびメチルアミノ基

で末端処理を行った。欠損水素は ProteinEditor によって付加した[2]。このとき、Fe

およびバクテリオクロロフィルのMg

に配位したヒスチジンはδ位に水素を

付加した。欠損アミノ酸残基および付

加した水素を除く原子の座標は、固定

した。付加した水素原子の座標は、真

空中における LBFGS法による構造最

適化により決定した(閾値 0.0001 kcal 

mol-1 Å-1)。プログラムは AMBER 9 [3]

を用い、アミノ酸残基の力場は

PARM03 [3]、ヘテロ(色素)分子の力場

は the General Amber Force Field[4] (使

用した電荷は RESP[5])を用いた。 

 電子状態計算には、RI 法に基づく

ガウス型基底密度汎関数計算プログ

ラム ProteinDF/QCLO [4, 5] を用いた。

基底関数はスプリットバレンス基底

を用いた。計算方法は RKS 法，交換

相関汎関数には B3LYP[6]を採用した。 

【ProteinDFの並列化】 

 最終的な計算規模は原子数 約 14 000、電子数 約 52 000，基底関数の総数(次元数) 

図 1. 光合成反応中心タンパク質複合体 
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約 77 000に達する。RI法を採用する ProteinDFでは、電子密度を展開するために必要

な補助基底関数の総数として、さらに基底関数の 2~3 倍程度要する。PC クラスタを

はじめとする分散メモリ型並列計算機では、この計算に必要な全行列要素をローカル

メモリ上に確保することが困難である。このため、全ての行列要素を各 CPU に分散

保存させる手法を用いた。 

 このような条件で B3LYP 交換相関ポテンシャルの計算を達成させるためには、い

くつかのアルゴリズムの工夫改良が必要であった。B3LYP 交換相関ポテンシャルにお

ける SVWN および BLYP 交換相関積分は、交換相関汎関数が有理関数であるため、

数値積分で求める必要がある。分散行列を導入することによって避けて通れないプロ

セス間通信を減らすため、①分散配置された密度行列から一度全グリッド点上の電子

密度および電子密度勾配を求める、②各グリッド点の数値積分によって得られた交換

相関行列要素を分散行列に配置する、という 2段階の手順を踏むアルゴリズムを新た

に提案し、これを実装した。また、Fock の交換項は通信コストを減らすために、RT

並列アルゴリズムを採用した[7]。 

 この他、SCF 計算に必要な行列演算(対角化・行列積・逆行列)は、並列版行列演算

ライブラリ ScaLAPACKを用いた[8]。これにより、全ての演算において 1 CPU毎に巨

大メモリを必要としないプログラムとなった。 

 プログラムの詳細や計算の進捗・結果について当日報告する。 
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