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【序】光合成系の中で、プラストシアニンはシトクロムb6/f 複合体のサブユニットであるシトクロムf から

電子を受け取り、光化学系Ⅰへと輸送する機能を持つ[1]。プラストシアニンとシトクロムf 間で電子伝達

反応が起こるためには、シトクロムf とプラストシアニンが会合する必要があり、また電子を光化学系Ⅰへ

と輸送するためには解離する必要がある。つまり、シトクロムf -プラストシアニン間の会合-解離過程を解

析することは、電子輸送反応の解明に必要不可欠である。タンパク質間の会合-解離過程の解析には自由エ

ネルギー地形による解析が有効である。我々はこれまで全原子モデルによる分子動力学(MD)シミュレーシ

ョンを用いて、タンパク質-リガンド間の会合-解離過程における自由エネルギー地形を算出してきた[2]。

本研究では、この手法を用いてタンパク質間の会合-解離過程における自由エネルギー地形を算出し、結合

距離、結合親和性を求める。またシトクロムf とプラストシアニンの会合-解離過程において適用し、電子

伝達反応前後の構造において自由エネルギー地形を算出する。そして、反応前後の自由エネルギー差から構

造安定性の違いを評価し、その要因を追求する。 

【方法】計算対象には X 線構造解析により得られた BPTI(5PTI)、プラストシアニン(酸化型(Ⅱ)：1PLC、

還元型(Ⅰ)：5PCY)、シトクロム f (還元型(Ⅱ)、酸化型(Ⅲ)：1HCZ)を用いた。プラストシアニン、シトクロ

ム fのそれぞれの構造を図 1、図 2に示す。 

計算条件は、温度 T = 300 K、時間刻み dt = 2.0 fs、カットオフ距離は 12Å、アンサンブルはNPT、圧

力制御はアンダーセンの方法、温度制御はNose-Hoover chain、クーロン力計算は PME法で行った。溶媒

水分子にはTIP3Pモデルを用い、タンパク質の力場はCHARMM27を用いて計算を実行した。CHARMM27

に存在しない活性部位付近の力場は量子化学計算により求めたものを用いた。プラストシアニンに関しては

我々がこれまで求めてきたものを用いた。シトクロム f に関しての電荷分布はGaussian09を用いて求めた。

基底関数 6-31G(d,p)を用いた DFT 構造

最適化計算を実行し、RESP 電荷を求め

た。MD 計算にはMODYLAS[3]を用い

た。 

自由エネルギー計算手法には熱力学

的積分法を用いた。シミュレーションに

より求める平均力を F とし、自由エネル

ギー変化 ΔGを求める。重心間距離を r

とし、系のポテンシャルが距離 r にし

V(r)と書けるとすると、        図 1．酸化型プラストシアニン(Ⅱ) 図 2．還元型シトクロム f (Ⅱ) 

 



タンパク質間の会合-解離自由エネルギーΔG(r )は以下の式(1)、(2)により求められる。    
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ここで、  は自由エネルギーの基準点とする。 

【結果と考察】まず溶媒中でタンパク質間の自由エネルギー計算手法を確立するために、小型の球状タンパ

ク質であるBPTIに対して平均力、自由エネルギー地形を求めた。それぞれのグラフをそれぞれ図3、4に示

す。図4からBPTIの会合-解離過程においては、2つの極小点が存在し、会合状態と解離状態間の状態変化過

程が見られる。会合状態の方が解離状態よりも2.65kcal/molだけ安定であることがわかる。 

またプラストシアニン-シトクロムf 間の自由エネルギー計算を行うために酸化型、還元型プラストシア

ニンそれぞれ単体で平衡化計算を行った結果を図5、6に示す。酸化型、還元型共に1.5nsあたりから値が収

束しており、平衡状態であるといえる。単体では電子伝達反応前後において、構造安定性に差はないことが

わかる。この構造を用いてBPTIに対して自由エネルギー地形を求めた方法を適用し、プラストシアニン-シ

トクロムf 間の反応前後の自由エネルギー差を求めることができる。 
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      図3．BPTI間の平均力         図4．BPTI間の自由エネルギー地形 

   図5．酸化型プラストシアニン(Ⅱ)のRMSD    図6．還元型プラストシアニン(Ⅰ)のRMSD 


