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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】蛋白質内の H3O+イオンの存在条件を解明 

水溶液中ではプロトンは通常 H3O+の形で存在するが，蛋白質中においても H3O+の形

で存在しうると考えられる．最近，中性子回折による蛋白質構造解析により２つの異

なる蛋白質 phycocyanobilin-ferredoxin oxidoreductase (PcyA)と xylose isomerase (XI)の中

に H3O+が存在するとの報告が独立になされた．本当にそれらの蛋白質の中に H3O+が

存在しているのかを，我々は量子化学的な理論計算により確かめた．その結果，PcyA

において中性子回折で存在が示唆されたサイトには H3O+は存在し得ず，H2O の形にな

らざるを得ない一方，XIにおけるサイトには H3O+が存在可能であることが示され

た．さらに両者の比較から，蛋白質の中に H3O+が存在する条件は「そのサイトが 3つ

以上のカルボン酸に囲まれていること」であることがわかった． 

【成果２】光合成蛋白質 Photosystem IIにおける水分解・酸素発生反応機構の解明  

植物等の光合成蛋白質 Photosystem IIは，水分解・酸素発生反応を触媒する．その触

媒部位MnCaO4錯体の分子構造は数年前に明らかになったが，反応の分子機構はまだ

分かっていない．この反応のサイクルでは４段階の過程を経るが，その４段階で起こ

る反応のすべて（プロトンの放出，酸素分子の形成，水の再取り込み）を分子レベル

で詳細かつ合理的に説明するモデルは存在していなかった．我々は，量子化学的計算

と分子動力学シミュレーションを組み合わせた理論解析を行い，そのような反応モデ
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ルをはじめて提出した．そこでは，錯体中の「O4」酸素原子と「W1」と呼ばれる水

分子が反応し，酸素分子を形成する． 

 

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．メニーコア CPUマシンの利

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の導入に成功した．  

 

４．今後の展望 

当年度までの研究で，蛋白質内プロトン移動の機構を調べる手段が確立され，それを

さまざまな蛋白質へ応用することにより酵素の反応機構の解明につながることが明ら

かとなった．今後は，プロトン移動だけでなく，蛋白質内電子移動やエネルギー移動

についても研究対象とし，本研究を発展させていきたい． 
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