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1. はじめに

　フラグメント MO 法は、分子をフラグメントに分割し、フラグメントとフラグメントペアの計算から分子全体

のエネルギーや電子密度を計算する方法である。このため計算時間が、通常の ab initio Hartree-Fock
法では系の大きさの 4 乗に比例するのに対し、フラグメント MO 法では系の大きさの 2 乗に比例すること

になり、大幅に短縮できる。また、ポテンシャルを完全な量子論で計算できること、任意性のあるパラメー

タを一切用いる必要がないこと、分子内と分子間ポテンシャルを同列に計算できること、などの特徴がある。

そこで生体高分子のような巨大分子への適用を目的として、フラグメント MO 法に基づいた巨大分子計

算プログラム ABINIT-MP の開発を行った。

　ジスルフィド結合がないタンパク質については、タンパク質全体の HF/STO-3G 計算との全エネルギー

の誤差が 2kcal/mol 以下と非常によく一致した。また日立 SR8000（256 プロセッサ）を用い、lysozyme
（129 残基）の HF/STO-3Gレベルの計算が約 2 時間で可能となった。

2. 方法

　フラグメントMO 法では、原子核はフラグメントへ分割せず、電子だけを分割する。またフラグメントだけ

でなく、フラグメントペアまで考慮することにより、多体効果を取り入れた近似になっている [1,2,3]。今回開

発したプログラムでは、さらに他のフラグメントからのクーロンポテンシャルの項を Mulliken AO
population を用いて近似している。
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　ABINIT-MP は、筑波大学  化学系で開発された ab initio MO 法プログラム ABINIT をもとに

Fortran90 を用いて作成した。また MPI による並列化は、新情報処理開発機構　並列応用つくば研究

室と共同で行った。

3. 結果

　フラグメントおよびフラグメントペアの計算は HF/STO-3G で行った。フラグメントの大きさは 2 残基とし

た。計算には日立 SR8000を使用した。また分子全体の HF/STO-3G計算には Gaussian98（8プロセッ

サ並列）を用いた。図 1 に(Gly)n (n=5-20)の計算誤差を、図 2 に(Ala)n (n=5-20)の計算誤差を示した。

(Gly)n および(Ala)n の構造には InsightII でモデリングした構造を用いた。HF/STO-3G 計算との全エ

ネルギーの誤差は、最大で 2.4kcal/mol であった。また AO population 近似を導入したことによる誤差

は 1kcal/mol以下であった。



Fig. 1 The errors in the total energies of (G ly )n.
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Fig. 2 The errors in the total energies of (A la)n.
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　ペプチドおよびタンパク質の計算結果を表 1 に示した。ジスルフィド結合がないタンパク質については、

タンパク質全体の HF/STO-3G 計算の結果と、全エネルギーで誤差が 2kcal/mol 以下と非常によく一

致している。Crambin の全エネルギーの誤差が 13kcal/mol と大きい理由については、ジスルフィド結

合を形成している二つのシステイン残基を 1 フラグメントとしているため、主鎖方向に関してフラグメントの

サイズが小さすぎるためと考えられる。これはフラグメントのサイズを大きくとることで解決できると考えてい

る。

表1 ペプチドおよびタンパク質の計算結果
M olecule P D B N um ber of Total energy  / H artrees Error Elapsed tim e / second N um ber of

Residues FM O /STO -3G HF/STO -3G  / kcal/m olA B IN IT-M P G aussian 98 P rocessors
[M et5]enkephalin 5 -2208.7153392 -2208.7152676 0.0 239.4 72.5 24
ALPHA-1(chain A)3AL1 13 -4855.2736841 -4855.2754720 1.1 610.9 757.9 56
V illin 1VII 36 -14613.5618938 -14613.5645569 1.7 1393.3 26862.2 144
H in 1HCR 52 -20540.2939940 -20540.2970030 1.9 3210.6 21867.7 208
C ram bin 1C B N 46 -17775.0021083 -17775.0227007 12.9 2582.0 11755.1 200
Ly soz y m e 3LZT 129 -51447.3372652 - - 7232.8 - 256

今後は、クーロンポテンシャル計算の高速化および解析的微分による構造最適化の組み込み

を行い、プログラムの実用化を行っていく予定である。本研究は、通商産業省工業技術院  先端情報計

算センター  (TACC) の、高性能計算機利用促進課題  ｢分子シミュレーション手法の開発に関する研究｣

による支援を受けています。
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