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研究分野：数物科学 
科研費の分科・細目：物理学・生物物理・化学物理 
キーワード：ＡＴＰエネルギー、水和、水のエントロピー、加水分解自由エネルギー
１．研究計画の概要 
ATP の加水分解エネルギーの物理的実体は
いったい何なのか？この究極的問題を解明
するため、ATP 分解にともなう水の動的状態
の変化を調べる。本研究では、「構造」、「ダ
イナミクス」、「エネルギー論」を統合するエ
ネルギー変換理論の確立を目指して、ハイパ
ーモバイル水（HMW）を軸にした水和の分
子論を展開する。具体的には、誘電緩和法に
よる ATPおよびその加水分解産物 ADP など
の水和特性を測定し、HMW を含め水和各成
分の量的比率を求める。アクチンおよびミオ
シンの水和状態の特性を誘電緩和法による
回転緩和情報とパルス磁場勾配スピンエコ
ー(PFG-SE) NMR による並進拡散係数から
明らかにし、アクトミオシンによる ATP 加
水分解過程の水和特性変化を評価する。また、
ATP 加水分解過程の反応熱を実験的に再検
討する。これらの結果をもとに、溶液化学・
統計熱力学の理論家と共同して自由エネル
ギー変化の内部構成（内部エネルギー項、エ
ントロピー項）を解析し、ATP 加水分解エネ
ルギーの物理的描像を構築する。 
２．研究の進捗状況 
(1)ATP 等ヌクレオチドの水和解析：ATP 加
水分解への水和効果の理解を深めるため、高
分解誘電緩和分光測定により、ATP 等の水和
状態を系統的・定量的に測定し、水和を微視
的に特徴付け、リン酸基の周囲の水に与える
効果が支配的であることを明らかにした。 
(2)アクチンフィラメントに対する誘電緩和
分光(DRS)法（世界最高の分解能を誇る）に
よる水和測定と，pulsed field gradient spin 
echo 法による NMR 測定を行った。アクチン
のモノマー状態とポリマー状態では，後者に
おいて明らかな水の拡散係数の増大が検出
された。DRS によるハイパーモバイル水観測

結果と併せて考えると，アクチンフィラメン
ト周りにおける水分子の運動性が回転と並
進の両運動性が上昇していると結論できる。 
(3)木下（A02 計画）と共同で、アクチンフ
ィラメント近傍でのハイパーモバイル水の
形成に関する理論解析を木下が開発した水
和回転エントロピーを分子性流体用積分方
程式論に基づいて解析し、異常に高い回転の
自由度を持つ水分子は，アクチンフィラメン
トのように高い表面電荷密度を持つ大きな
溶質の場合に顕著に現れることを明らかに
した。（J.C.P. 2009）溶質に接触した水分子
は，双極子モーメントベクトルを溶質側に向
けることによって回転の自由度が凍結され、
そのために，近傍における水分子間の水素結
合が乱れて，高い回転の自由度を持つ水（ハ
イパーモバイル水）が現れると考えられる。 
(4)木下、岩城（A03 計画）と共同で，水分
子の並進移動に起因して，物体（F-actin な
どのフィラメント）近傍の大きな溶質（ミオ
シン）に，水の並進エントロピーにもとづく
ポテンシャル場が形成される。その結果，ミ
オシンは F-actin との間にほぼアクチンのサ
イズの周期で強結合サイトが現れる。ミオシ
ンが結合した ATP の加水分解の過程で
F-actin との affinity が変わりポテンシャル
場の切り替えが起こる。それによって一方向
への移動を実現することを示した。アクチン
フィラメントの立体構造変化によってミオ
シンの移動が誘発される。今後ミオシン近傍
におけるハイパーモバイル水の非対称分布
により，水の粘度とミオシンの拡散係数の異
方性が生じる可能性について検討を進める。
（J.C.P. 2010 注目論文に選定された） 
３．現在までの達成度 
②おおむね順調に進展している。 
（理由） 
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(1)ATP をはじめとしたヌクレオチドおよび
リン酸を取り上げ、マイクロ波誘電緩和分光
により前期で水和水の回転緩和特性と各水
和量の変化を明らかにし、ATP 加水分解反応
を構成するリン酸基プロトン解離の熱測定
を進めた。 
(2)アクチンとミオシンの相互作用時の水和
状態の変化の自由エネルギー変化への寄与
度を検討し、前期でミオシン S1 における
ATP 分解について、タンパク質で影響を受け
た水の領域の大きさの変化と水の回転運動
性の変化を明らかにし、PFG-SE H-NMR で
アクチン水溶液中の水の拡散係数（並進運動
性）の変化をもとめた。以上、目的とする実
験的データはほぼ集積できた。 
(3)理論系木下との共同でハイパーモバイル
水の形成要因の一つを明らかにできたこと
と、アクトミオシンの運動のもととなる力の
要因としての水のエントロピーポテンシャ
ルの重要性を示すことができたことは予想
以上の進展である。 
４．今後の研究の推進方策 
後期ではアクチンを含む水和状態の解析を
さらに進め、各ヌクレオチド存在下でのアク
チン・ミオシン分子間の結合熱ΔH 等を求め
る。これらの結果について、松林の自由エネ
ルギー計算や木下の形態熱力学的方法等に
より理論的検証が前期で見通しを得たので
後期で確立をめざす。 
また、反応前後の物質の水和状態と反応熱ΔH
を滴定熱量測定から評価する。これらの結果
を水和自由エネルギーの変化を計算する松
林に提供し理論的に調べ ATP 加水分解反応
における自由エネルギー変化の内部構成（物
理的実体）を明らかにする。 
領域内の有機的結合：実験的には、実験系計
画メンバーである三本木・岩城・宗行と協力
して水和データ・反応熱データ・１分子デー
タを提供しあい、理論系の木下・櫻井・秋山
（A02 班）、松林・高橋（A01 班）が自由エネ
ルギー計算・ダイナミクス計算や水の回転運
動性の理論的解析を進め総合してこの問題
の解決に当たる。公募研究メンバーとも有効
な連携をさぐりつつ進める。 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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