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1 大きな粒子の拡散

一般に、粒子の拡散はまわりの譲体粒子との相互存用が重要だが、主主散する溶費粒子がタンパ

ク質のように大きい場合、引力の効果は弱t_，:¥o このシンポジウムの講演者の一人でもある山口らが

開発した理論によれば、拡散孫数は、港費のまわりの液捧粒子の分布引け(動径分布関数)によっ

て決まる [1，2]0 g(けは引力よりも近距離の斥力によって決まるので、拡散係数に主力はおまり影

響しない。つまり、大きな粒子の拡散は、 vander Waals pictureが成り立っているといえる。

この事から、水中でのタンパク質の拡散は、水との主i力相互作用だけでは理解できない事がわ

かる。水中のチトクロムcの拡散の実験結果は、フォールデイングによって拡散係数が約2倍にな

ることを示している向。本素結合などの水との主力相互非用はフォールディングにより減少する

が、山口らの許算によると、ヨi力を1/10に減らしても、拡散係数泣1.3倍程度にしか増加しない

[2]0 

タンパク質の拡散を考える上での新しい観点として「蒸発現象j がある。ここで、「蒸発現象j

とは、大きい疎水性の溶質のまわりの本の蜜度が水蒸気ほどに減ってしまう現象をいう [4，5J。た

だし、溶質と本の聞に弱い主力を入れると、水の密度は少し上がり、パルクの密度(溶質から無線

離れた水の密度)と同じぐらいにまる。これらの現象は、現象論的な計算の強[4，5]、分子動力学

シミュレーションでも得ちれている向。 τ蒸発現象」は、タンパク費の諌水基のまわりの水分子の

g(けに大きく影響するので、山口ちの理論[1ぅ2}から、拡散に大きな効果がある考えちれる。

ここでは、 タンパク質の拡散を研究する事を最終目的として、まず「蒸発現象j か窓散に及ぼ

す影響を明らかにする。引けは溶賞のまわりにおける譲体粒子の密度の分布を表すので、「蒸発現

象j が起こると溶質近くのg(けのピークは大きく下がる。そこで、拡散係数Dにこのどークの値

の変化がどう影響するかを諜べる。また、 g(r)を輔体悲液体に対して言f葬し、 g(γ)=1の場合〈溶

質のまわりの密度がバルクと変わらない場合)と Dの値を比較する。

2 理論

大きな粒子の主主散係数の計纂は、多くの液体量子を考えなければならないので、一毅に難しい。

主主散する溶質桂子と液体粒子全体で運動量が保害するために、落質からかなり遠く離れた渡体粒子
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まで考えなければならない。備えば、拡散係数を誤差1%で計算するためには、溶質的半径の200

倍離れた液体粒子を考えなければならない。この事が計算機シミュレーションやその他の按視的

な理論の計葬を難しくしている。

私たち誌この困難を、摂動展開を使って解析的な理論を開発することにより解決した。山口ら

の理論[1]に対して、拡散する諮質教子の半窪Rとまわりの液体粒子の半径αの誌α/Rについて

摂動展開した。その結果、巨視的な流体力学(Stokes)の式が導け、問時iこ溶質表面での境界条件

がg(r)を含んだ形で簿られた。この式を解析的に解くことにより、無限掴の護体粒子を考慮して、

拡散係数を葬ることが出来る。

私たちの理論の特設は、拡散係数を、動径分布関数g(りから援雑な計算する事なしに得る所に

ある。 g(r)を通して落賓とまわりの液体粒子の棺互作用を考慮できる。また、溶費表面の境界条

件として、 R→ 00の極限でslipや説ick、さらにその中間になるもの[ηが選べる。

3 結果とまとめ
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ピークの値 90

函z拡散係数Dに対するg(γ)0)ピークの僅go(接

融僅)の影響。縦韓は、 DfDoでDoは、 g(r)= 1 
の僅。 g(r)窃橿Lは上司3曲隷かSO.lR、0.15R、

0.2Rの値。境界条件はslipを取っている。
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菌単な形のg(γ)を仮定して、 g(けのピー

クを 1から 7に増やすと、拡散係数か寄せ半分

になった(左国)0g(けは、 Tを務質の中心か

らの距離、 Sァ=r-Rとすると、

(~二主(r-R) + go， 0 < 8r < L 
g(r) = < 
11， それ以外

(1) 

と叡定した。 g(けはバルクの密度で割って定

義するため、右辺の次元は無い。 goはg(r)

のピークを、 Lは幅を表す。

剛体球譲体の g(r)を積分方程式理論で計

草しても、簡単な形を長定したときと結果

はあまり変わらなかった。 R→∞の極自主

でslipとなる境界条件でD=0.67Do、stick

では D= 0;38Doとなった。ここで、 Doは

以外 =1の時のDの値を示す。積分方在式理論によるピークの績は 7ぐらいなので、 Doよりも

Dが減少する結果は、 (1)式による計算と定性的に一致している。

これちの結果は、「蒸発現象」が拡散孫数D に大きな影響を及ぼすことを示している。 g(ァ)の

ピーク goは、溶質のまわりの液体粒子の密度とバルクの蜜度の比を表すので、ふさいピークは、

「蒸発現象j に対応する。計算結果によると、 goの誼が1から 7まで増えたとき、 Dは約半分にな

る。間体球液体の積分方程式理論で示した通り通常goの値は7ぐらいだが、 F蒸発現象」が起こっ

て7から減ると、 Dは約2告になる。ただし、この効果は溶鷲のまわりの密度が、「水蒸気J ~まど
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小さくなるd必要はなく、 goの誼で1、つまちバルクの密度と同じぐちいで良いG ごの F蒸発現象J

の震予響はタンパク質の拡散についても、重要だと考えられるが、疎本基は一様に分布していない

ので、今後は不均一な系の拡散を研究する必要がある。
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