
筑波大学計算科学研究センター 2023年度学際共同プログラム利用報告書 

 

蛋白質における電子・プロトン・エネルギー移動反応の 
分子機構の理論解析 

 

Theoretical investigation of molecular mechanisms of electron, proton and 

energy transfer reactions in proteins 

 

斉藤圭亮 

東京大学 先端科学技術研究センター 

 

１．研究目的 

蛋白質におけるプロトン(H+)/電子/エネルギー移動反応はあらゆる生体反応において重

要な役割を演じているが，その分子機構は不明であることが多い．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，H+/電

子/エネルギー移動の機構を調べる手段を確立し，それを種々の蛋白質（光受容・物質

輸送蛋白質等）に応用し生体内の反応機構の解明に役立てることである． 

 

２．研究成果の内容 

2.1 光合成光化学系 IIに関する研究 

光化学系 IIは植物などの光合成で水分解・酸素発生反応を触媒する蛋白質である．触

媒部位にはMn4CaO5錯体がある．これに関する以下の成果を得た． 

【成果 1】水分解・酸素発生反応になぜMnを含むMn4CaO5錯体が利用されているの

かを明らかにするため，Fe4CaO5錯体に置換した光化学系 IIの解析を行った，Fe錯体

ではMn錯体とは異なり，錯体の構造変化とプロトン移動を起こし得ないことを明ら

かにした [10]. 

【成果 2】水分解・酸素発生反応サイクルの２段階目の反応中間体(S2 open状態)に対

応するMn4CaO5錯体のプロトン化状態を，パルス二重共鳴(PELDOR)法の観測スペク

トルをシミュレーションすることにより明らかにした [9]. 

【成果 3】植物は光によって傷つけられた光化学系 IIを認識して修復させる機能を持

つが，特定のアミノ酸が酸化されることがその修復の目印になっていることを明らか

にした [5] (プレスリリース)． 

【成果 4】水分解・酸素発生反応サイクルにおいて，その２段階目(S2)から３段階目

(S3)へ遷移する際の詳細な分子機構を明らかにした[4]． 

【成果 5】水分解・酸素発生反応サイクルにおいて，その３段階目(S3)から４段階目

(S4)へ遷移する際に同時に起こるとされている水分子取り込みの分子機構を解析した

[2]． 

2.2 その他の光合成光化学系に関する研究 
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光化学系 IIの反応中心は紅色光合成細菌の反応中心と共通の祖先をもち，これらは

Type II型反応中心と総称される．一方，植物の光合成で CO2固定に使われる還元力を

光エネルギーより生み出す光化学系 Iは緑色硫黄細菌やヘリオ細菌の反応中心と共通

の祖先を持ち，Type I型と総称される．これらの反応中心に関する以下の成果を得

た． 

【成果 6】藻類・植物と緑色硫黄細菌の持つ異なる Type I型の光合成反応中心の鉄硫

黄錯体の酸化還元電位を比較し，両者で電子移動機構が異なることを明らかにした

[12]． 

【成果 7】時間分解自由電子レーザーによる研究において報告された紅色光合成細菌

の反応中心の構造は，実際の電子移動反応に伴う構造変化を反映していないことを，

電子移動のエナジェティクスを計算することにより明らかにした[8]． 

【成果 8】紅色光合成細菌の反応中心に除草剤が結合した際の電子移動反応への影響

を明らかにした[3]． 

2.3 その他の研究 

【成果 9】ヘリオロドプシンの中心部に含まれる水分子のクラスターを解析し，そこ

に酢酸塩が出入りする機構を明らかにした[11]． 

【成果 10】カルボン酸を含む水素結合において，O-D 伸縮振動と C=O伸縮振動の振

動数は，水素結合ドナーとアクセプターの pKa差を反映していることを明らかにした

[7]． 

【成果 11】フラビンを発色団として持つ PixD 光受容蛋白質において，光誘起プロトン

共役電子移動反応の機構を明らかにした[6]． 

【成果 12】他のロドプシンと比べて特別なリシン残基を持つ Exiguobacterium sibiricum 

rhodopsinのプロトン移動反応を調べた[1]． 

 

３．学際共同利用プログラムが果たした役割と意義 

上記の成果は分子動力学シミュレーション (MD) と量子化学計算を主軸にするもので

ある．これらの計算では，条件をいろいろと変えながら，大規模な計算を複数回行う

必要がある．潤沢に割り当てていただいた計算資源を効率的に使うことにより，これ

が可能となった．もしも学際共同利用がなければ，短期間でこれらの研究成果を上げ

ることは困難であった．以上の理由により学際共同利用が果たした役割と意義は非常

に大きい． 

 

４．今後の展望 

これまで，光合成蛋白質をはじめとする光受容蛋白質におけるプロトン移動，電子移動，

光吸収過程などの化学反応について理論解析する手法を確立し解析を行った．今後は，

この研究を発展させ，蛋白質超複合体（複数の蛋白質から成る大きな複合体）を対象と
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した解析を推進する予定である．それにより「光合成蛋白質がいかにして効率よく光エ

ネルギーを集めて反応に利用しているか」という観点から，生体内の化学反応システム

としての一連の光合成反応の機構がより詳細に解明されることが期待される． 
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