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１．研究目的 

蛋白質におけるプロトン(H+)移動反応はあらゆる酵素反応において重要な役割を演じ

ている．しかし多くの場合，プロトン移動の分子機構は不明である．本研究の目的

は，計算機科学と生命分野との共同研究により蛋白質構造を用いた理論計算を行い，

プロトン移動の機構を調べる手段を確立し，それをさまざまな蛋白質（光受容蛋白

質・光合成蛋白質・物質輸送蛋白質）に応用することにより酵素の反応機構の解明に

つなげることである． 

 

２．研究成果の内容 

【成果 1】嫌気性細菌のマルチヘムシトクロム蛋白質の構造と電子移動機構解明 

酸素のない環境で生きるある種の細菌は，鉱物中の金属酸化物に電子を渡すことでエ

ネルギーを確保している．そのため，これらの細菌は細胞内部から細胞外の金属酸化

物まで電子を長距離に輸送する必要がある．この電子輸送に関連するタンパク質の一

つであるMtrF（外膜のマルチヘムシト

クロム）蛋白質に関しては，これまでに

その分子構造が明らかになっており，そ

の構造をもとに電子の移動経路が推測さ

れていたが，詳細なメカニズムは未だ分

かっていなかった．私たちは，これまで

発表されていたMtrFの構造の一部に誤

りがあることを発見し，シミュレーショ

ンにより正確な構造を計算した．その結

果，今まで考えられていたものとは異な

る新しい電子の移動経路 (図 1) を発見

した．また，MtrFは、緻密な機構によ

って効率的に電子を移動させているこ

図１：MtrF 中で電子移動経路となるヘムの

位置と，その電子移動ポテンシャルの模式図 
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とを明らかにした． 

【成果 2】光合成蛋白質 PhotosystemII(PSII)におけるプロトン移動機構の解明 

光合成で水分解を行う PSII蛋白質において，反応で生成されるプロトンの排出経路を

昨年までに明らかにした．本年度は，そのプロトン移動経路をより詳細に調べるた

め，プロトン移動と密接に関係し，かつ実験で観測することができる酸解離定数 pKa

に着目した．(1)量子的なエネルギー差と(2)プロトンの NMR 化学シフトという２つの

独立な量子化学計算から pKaの値を算出するための式をそれぞれ発見し，pKa値の計

算手法を確立した．その手法をプロトン移動経路にある水分子に適用した．プロトン

移動経路の入り口にある 3つの水分子は互いに強く相互作用しており，触媒部位のプ

ロトン放出の駆動力を遠くへ伝える媒体として働いていることがわかった．  

 

３．学際共同利用として実施した意義 

計算機の使用に当たって，筑波大学計算科学研究センターの重田教授のグループよ

り，技術面・学術面の両面から多くの助言をいただいた．GPUマシン利用は当年が初

めてであったが，助言によりスムーズなプログラム導入に成功した．また QM/MM計

算に先立つ蛋白質の構造サンプリングに際し，同グループが開発している構造サンプ

リング手法のノウハウを役立てることができた．  

 

４．今後の展望 

本研究により蛋白質内のプロトン移動だけでなく，電子移動や蛋白質構造についても，

大規模計算により詳細に解析できることが示された．今後も引き続いてこれらの手法・

プログラムを改良し，これまで研究課題としてきた反応機構をより詳細に明らかにす

るとともに，様々な構造や機能を持つ別の蛋白質にも応用していきたい． 
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