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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 光合成光捕集・反応中心に関する研究 

光合成蛋白質では，光吸収，励起エネルギー移動，電荷分離，電子移動，プロトン移

動が互いに連動して反応が進行する．特に光化学系 II においては Mn4CaO5錯体によ

って水分解が触媒される．これに関する以下の成果を得た． 

【成果 1】光合成光捕集複合体における遠赤色吸収クロロフィルの同定と設計原理を

明らかにした．分光解析と量子化学計算を組み合わせ，あるクロロフィル二量体を中

心とするクロロフィル三量体配置が約 710 nm 吸収の起源であることを示した[1]． 

【成果 2】光化学系 II の S2→S3遷移において，酸素発生中心から電子受容体チロシ

ン TyrZ へ電子が渡る機構を解析した．水素結合ネットワークを介した電子移動経路

を明らかにし，水分解反応における酸化力伝達の分子機構を示した[2]． 

【成果 3】フィコシアノビリン結合蛋白質の緑色/赤色吸収切替機構を比較した．発色

団周辺のプロトン化状態の違いが，発色団と周辺アミノ酸残基との相互作用を変化さ

せ，吸収波長の違いを生み出すことを明らかにした．[3]． 

【成果 4】II 型光合成反応中心のトリプトファン残基の酸化還元特性を解析した．こ

れにより，トリプトファン残基が電子移動補助と光保護の双方に関与することをエネ

ルギー論的に明らかにした[6]． 

【成果 5】光化学系 II 水分解反応におけるプロトン移動経路と電子移動経路につい

て，最近の構造・分光・理論研究を総説した．水分解反応で越えるべきエネルギー障

壁と未解決課題を整理した[7]． 

【成果 6】II 型光合成反応中心に結合するカロテノイドの一電子酸化電位を量子化学
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計算により評価した．trans 体と cis 体の電子供与性の違いを比較し，カロテノイドの

配向と光保護機能の関係を示した[10]． 

【成果 7】II 型光合成反応中心における代替電荷分離経路の分子基盤を解析した．バ

クテリオクロロフィルとバクテリオフェオフィチンの置換基配向が，正統経路と代替

経路の切替や中間体安定化を決めることを示した[12]． 

【成果 8】酸素発生中心近傍のヒスチジンのプロトン化状態が Mn4CaO5錯体の酸化

力をどのように変えるかを解析した．ヒスチジンのプロトン化状態が水分解活性制御

に関与し得ることを示した[13]． 

2.2 光受容・プロトン移動蛋白質に関する研究 

【成果 9】Rubrobacter xylanophilus ロドプシンに特有な三角形水クラスターの形成

要因を解析した．周辺残基配置と水素結合ネットワークが，独特の水分子トポロジー

を生むことを示した[5]． 

【成果 10】バクテリオロドプシンのプロトン移動経路出口に提案されていたプロトン

化水クラスターを再検討した．その安定性と実在性を理論的に見直し，プロトン放出

部位の構造解釈に新たな知見を与えた[8]． 

2.3 その他の蛋白質・疾患関連研究 

【成果 11】ヒト aquaporin 1 について，細胞外グリコシル化がヘリックス配置と

His180/Arg195 周辺の水素結合を変化させることを示した．これにより，選択フィル

ター構造とチャネル機能を調節する分子機構を明らかにした[4]． 

【成果 12】原因不明症例で同定された DNA2 の ATP 結合モチーフ変異について構造

解析を行った．ATP 結合部位の再配置によりヘリカーゼ活性が低下する可能性を示

し，病的変異の分子基盤を提案した[9]． 

【成果 13】ショウジョウバエの Rhodopsin 7 が嗅覚感覚ニューロンの発火頻度制御

に関与することを明らかにした．細胞外電場変化に対する神経応答制御に Rhodopsin 

7 が必須であることを示した[11]． 

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)と量子力学/分子力学(QM/MM)計算を

主軸にするものである．これらの計算では，プロトン化状態，酸化状態，発色団配

向，蛋白質構造ゆらぎなどの条件を変えながら，大規模な計算を多数実行する必要が

ある．そのためには，Miyabi-G および Pegasus の計算資源が必要であった．学際共

同利用プログラムにより，複数の蛋白質系について構造サンプリングとエネルギー評

価を並行して進めることができ，短期間で上記の研究成果をまとめるうえで大きな役

割を果たした． 

４．今後の展望 

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

過程について，MD 計算と量子化学計算を組み合わせた理論解析を継続する．今後は
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単体の蛋白質だけでなく，クライオ電子顕微鏡構造に基づく光合成超複合体も対象に

加え，光エネルギーの捕獲・伝達・反応利用が蛋白質環境によってどのように制御さ

れるかを明らかにしたい．また，本手法は創薬標的蛋白質や疾患関連蛋白質の機能解

析にも応用できることが示された．医学系分野の共同研究をさらに展開したい． 
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使用計算機 使用計算機に○ 配分リソース※ 

当初配分 移行* 一般利用による追加 

Pegasus ○ 1,760  2,000 

Miyabi-G ○ 18,810   

Miyabi-C     

 ※配分リソースについてはノード時間積をご記入ください。 

＊バジェット移行を行った場合、「+2000」「-1000」のように記入 

 


