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研究成果の概要（和文）：　本研究では、これまで確立した好熱性光合成細菌由来の光捕集反応中心超分子複合
体(LH1-RC)の構造研究を発展させ、様々な光捕集複合体の分光学的挙動と安定性を制御する構造因子を原子レベ
ルで特定することができた。LH1-RCの結晶構造の分解能をさらに向上させることに成功し、電子伝達分子である
キノンや膜リン脂質ならびに機能の発現に重要な水分子を定量的に同定することができた。特異な分光学的挙動
を示す新規なLH1-RCの構造を決定し、構造と機能の相関関係をより広い範囲で議論できる基礎を築いた。

研究成果の概要（英文）：Early events in photosynthesis are carried out by the antenna apparatus for 
light-harvesting (LH) and the reaction center (RC) for energy conversion.  Since our publication of 
the crystal structure of a bacterial LH1-RC core complex (Nature 508, 228; 2014 and accompanying 
News & Views, Nature 508, 196; 2014), photosynthesis researchers are keen to resolve two fundamental
 questions: (i) what is the structural basis for the significantly different absorption properties 
of LH1-RC complexes from different photosynthetic bacteria, and (ii) how does “up-hill” energy 
transfer proceed in a natural photosynthetic system.  Our study addresses the two questions.  The 
results obtained from purple phototrophic bacteria provide detailed structural and spectroscopic 
information on the photosynthetic mechanisms of excitation energy transfer, charge separation and 
quinone transport, and pave the way for elucidation of the structure-function relationships in 
bacterial photosynthesis.

研究分野：生物物理化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　好熱性光合成細菌から単離された光合成色素タンパク質は極めて高い熱安定性を示すことから、本研究から得
られた知見は光合成初期過程における励起エネルギーの伝達機構、反応中心における光誘起電荷分離機構の解明
に役立つだけでなく、将来の工学的応用を見据えた人工光合成における高効率のアンテナと光電変換素子の構築
に対しても根拠となる設計指針を与えるものと考えられる。また、本研究で用いたLH1-RCの性質には金属イオン
が深く関与していることから、色素膜タンパク質と金属イオン間における高度な分子認識機構の解明とともに、
生物の極限環境への適応戦略の解明にもつながるものとして期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通）	
１．研究開始当初の背景 
（１）緑色植物で代表される光生物は太陽光の希薄な密度のエネルギーを効率的に集める
ため、多数の色素分子と膜タンパク質からなるアンテナのような光捕集複合体（LH1,	LH2）
が用いられている。その特異なナノスケールの空間配置により、吸収された光エネルギー
は色素間をフェムト秒からピコ秒単位で高速に移動し、ほぼ 100％の量子収率で反応中心
(reaction	center,	RC)に到達して光電変換反応を誘起する。	
	
（２）1985 年に植物の祖先に当たる紅色光合成細菌の反応中心 RC の立体構造が膜タンパ
ク質複合体のものとして初めて決定された。この成果はその後の機能（光誘起電荷分離、
電子移動）解明の引き金となり、光合成に止まらず、化学、物理と生物分野の全体にわた
って革命的な波及効果をもたらした。その後、紅色光合成細菌の周辺光捕集複合体 LH2 の
立体構造が解明された。この成果はその後の励起エネルギー移動と超高速分子分光学の研
究に対して大きな影響を及ぼした。一方、RC を取り囲むコア光捕集複合体 LH1 は LH2 と RC
との間に挟まれているため、良い結晶試料の作成は極めて困難で、長年に及ぶ努力にもか
かわらず、原子レベルでの構造解析が国内外とも成功していなかった。筆者はこれまで光
合成細菌の光捕集複合体の研究に長く携わってきた。多くの光合成微生物を扱った中で、
30 年前に米国 Yellow	Stone 国立公園の温泉から採取された好熱性紅色光合成細菌は他に
見られない特徴をもっていることに気づいた。特に、単離された LH1-RC 超分子複合体は高
い熱安定性を示すことが判明され、このことが LH1-RC の構造解析の成功につながった。	
	
	
２．研究の目的	
	 十年以上の歳月をかけて取り組んできた光合成細菌の光捕集反応中心超分子複合体
(LH1-RC)の結晶構造が筆者らによって 2014 年に決定された（Nature	508,	228;	2014）。
この構造から、研究者たちが長年待ち望んでいた多くの情報（光捕集、励起エネルギー移
動、電荷分離とキノン輸送などに関わる構造基盤）が提示されている。本研究では、この
結晶構造から明らかとなった原子レベルの情報に基づいて、	
（１）光捕集複合体の吸収挙動と構造安定性を制御する因子の特定、	
（２）ハイブリッド型光捕集反応中心複合体の性質と特性評価、	
（３）より高分解能での結晶構造解析とリン脂質の同定、	
（４）特異な分光学的挙動を示す光捕集反応中心複合体の構造解析	
を目的とする。本研究より得られる知見は、高効率の集光アンテナ素子の作成と人工光合
成システムの構築に対して根拠となる設計指針を与えるものと考えられる。	
 
 
３．研究の方法 
	 好熱性光合成細菌 Thermochromatium(Tch.)	tepidum 由来の LH1-RC 複合体の立体構造か
ら、主に以下の項目に焦点を絞り、研究を進める。	
（１）LH1 と LH2の構造的類似性は高いが、近赤外領域における LH2 の吸収極大（Qy遷移）
が 850nm にあるのに対して、LH1 の Qyは 880nm 以上にある。異なる Qy遷移をもつ（Ca、Ba、
Sr）LH1-RC を用いて、光捕集複合体の吸収挙動及び構造安定性を制御する因子を特定する	
（２）単独な形で単離された RCと LH1-RC 複合体中に存在する RC との間に構造の異なる部
分が見られたことから、より自然に近い後者の状態の RC の構造と特性（光誘起電荷分離、
電荷移動速度など）を再検証する。また、LH1 から RC へのエネルギー移動速度とその環境
変化による影響も計測する。	
（３）閉じた LH1 のリング構造に電子運搬体であるキノン分子の通り道となるチャンネル
の存在が突き止められたことから、キノン種類の同定とその輸送機構を解明する。	
（４）現時点の分解能では、まだ見えていない配位水と脂質分子および電子密度が明瞭で
ない末端と運動性の高い部位を特定するために、より高い分解能の回折像を与える結晶の
作成とその構造解析を行う。	
	
	
４．研究成果	
（１）Sr2+、Ba2+置換型 LH1-RC の分光学的挙動と構造的特徴との相関解明	
一般に、光合成色素バクテリオクロロフィル（BChl）	a をもつ紅色細菌の LH1 は約 880	nm	
に吸収ピーク（Qy遷移）を示す。一方、紅色硫黄細菌 970 株の場合 960	nm、好熱硫黄細菌
Tch.	tepidum の場合 915	nm、非硫黄細菌 Roseospirillum	parvum	930I の場合 909	nm にそ
れぞれ Qyピークをもつことが知られている。Tch.	tepidum の天然型 LH1の異常吸収挙動に
Ca2+が直接関与していることはLH1-RCの結晶構造が明らかになる前から生化学と分光学的
手法によりわかっていた。Ca2+と同族の Mg2+、Sr2+、Ba2+や Ca2+と同じイオン半径をもつ Cd2+、
荷電数は異なるがほぼ同じイオン半径をもつ Dy3+を添加し、Ca2+と置換された LH1複合体の
近赤外吸収極大はいずれも Ca2+のものに比べ、約 25	nm 短波長側へシフトした。さらに、
EDTA で Ca2+を除去した場合吸収極大が 876	nm まで移動した（図１）。これらの金属置換



LH1-RC の内、Sr-LH1-RC と Ba-LH1-RC
から結晶が得られ、Ｘ線構造解析の結
果、LH1 中における Sr2+と Ba2+の結合部
位は Ca2+のものと異なっていたことが
判明した。Ca2+の場合 LH1-α と β 鎖
で構成された二重リングの間に Ca イ
オンが均等に位置し、リンカーとして
両リングを架橋して強固な二重リング
のネットワークを形成しているのに対
して、Sr2+と Ba2+の場合内側のαリン
グのみが架橋され、単一リング内での
ネットワークを形成していることが明
らかになった。この特異な構造によっ
て色素の配向性に変化が生じ、吸収極
大がブルーシフトするとともに
LH1-RC 全体の熱安定性の低下を引き
起こしていると考えられる。この微生
物が生息する米国イエローストーン国
立公園の温泉周辺に豊富な炭酸カルシウムが存在することから、進化の過程において環境
適応のために Ca2+が取り込まれたものと考えられる。この成果は米国化学会の学術誌
(Biochemistry 55, 6495; 2016)に発表した 1。	
	
（２）異種発現によるキメラ型 LH1-RC の作製とその特性評価	
	 常温菌では、LH1 の近赤外領域における吸収極大（Qy遷移）が 880nm に位置するのに対
して、本研究で用いる好熱性光合成細菌 Tch.	
tepidum由来のLH1は約35nmも長い915nmに吸収
極大をもっている。これらの挙動に Ca2+が深く関
わっていることがわかっている。そこで、結晶構
造から推測された Ca 配位アミノ酸残基の役割と
寄与の度合いを調べるために遺伝子工学的手法に
より変異を導入し、改変することによって Qy遷移
がどのような挙動を示すのかを検証するとともに、
各種変異体の特性評価と構造解析を行った。具体
的に、遺伝子操作が可能な常温性の紅色光合成細
菌である Rhodobacter	sphaeroides を研究材料と
して用いて、遺伝子の入れ替え技術を活用した。
この菌の光捕集複合体は他の多くの菌と同様に
880nm の光吸収ピークを示すが、そのタンパクの
遺伝子を除去し、代わりに Tch.	tepidum の光捕集
タンパク遺伝子を導入したところ、光吸収ピーク
が 916nm に移動した。このことは、特殊な Tch.	
tepidum の光捕集複合体を R.	sphaeroides という
別の菌種に合成させることに成功したことを示す
（図２）。合成された光捕集複合体にキレート剤を
加えて金属イオンを除去すると光吸収ピークは
880nm に移動したことから Ca2+の結合も確認され
た。このような遺伝子入れ替え株をベースとして、
Tch.	tepidum の光捕集タンパクに様々な点変異
（特定のアミノ酸のみを変化させる変異）を加え
て R.	sphaeroides に導入し、光吸収ピークの位置
や微細な構造変化を調べることで、光捕集タンパ
クのうち LH1α 鎖における 49 位のアミノ酸残基
Asp49 と、β鎖におけるの終末端に位置するアミ
ノ酸残基β-L46がCa2+の結合に必須であることを
明らかにした。一方、LH1α鎖中の 50 位 Asn が Ca2+

配位に関与しないこともわかった。これらの結果
は以下に述べる高分解能の結晶構造解析（Nature	
556,	209;	2018）によって実証され、米国科学ア
カデミー紀要に掲載された（Proc.	Natl	Acad.	Sci.	
USA	114,	10906;	2017）2	
	
	

図２	 各種ハイブリッド型 LH1-RC
の吸収スペクトルと構造模式図。 

図１	 金属イオン置換による LH1 吸収スペクトル
の変化とその結合様式の違い。 



（３）高分解能 LH1-RC の結晶構造解析	

	 2014 年に筆者と共同研究者らが Tch.	tepidum 由来の光捕集反応中心超分子複合体
LH1-RC の結晶構造を 3.0	Å 分解能で決定した。その後多くの改善によって 2018 年にはさ

らに同複合体の原子レベル分解能（1.9	Å）での構造を決定した（Nature	556,	209;	2018）
3。これによって特に Ca2+の結合部位の詳細が明らかになった。16 個の Ca2+が LH1	αとβ

鎖のリング間に均等に分布し、隣り合うαβサブユニットの間に入っている。Ca2+の結合

部位はαとβ鎖の C末端領域にあり、両タンパク質のアミノ酸によって Ca2+が配位され

ている。α鎖の C 末端ループ領域に存在するα-Trp46、α-Asp49、α-Ile51 と隣のサブ

ユニットに属するβ鎖のβ-Trp45 のカルボニル基、さらに２つの水分子を加えた 6配位

の八面体構造をとっている（図３）。αβ サブユニット同士が Ca2+との結合によって結ば

れたネットワークを形成し、LH1 全体の構

造を安定化させていることが LH1-RC の熱

安定性に寄与していると考えられる。一方、

このCa2+結合部位が色素BChl	aの近傍に位
置していることから、BChl	a 自身のコンフ
ォメーションおよびBChl	a同士の配置に影
響を及ぼすものと考えられる。特に、Ca2+

に配位するα-Trp46 とβ-Trp45 残基は色

素BChl	aと強固な水素結合を形成している
ことからより強い影響を与えると思われる。

このような Ca2+結合の効果は結果として

Tch.	tepidum	LH1 の Qy遷移が通常のものよ

り約 35nm 長波長側に現れることをもたら

したと解釈できる。類似の現象が周辺光捕

集複合体 LH2 についても観測されている。	

	

（４）光合成膜と LH1-RC 中のリン脂質分子の同定	

	 光合成細菌の光合成膜は脂質と膜タンパク質から構成され、その割合は菌種によって異

なるが、Tch.	tepidum が属する紅色硫黄細菌では膜全体の約 50-70%が脂質であることが知
られている。光合成細菌の脂質は一般的にリン脂質を主成分としており、それらはすべて

sn-グリセロール‐3‐ホスフェートを基本骨格としたグリセロリン脂質である。膜タンパ
ク質の機能や性質を理解する上で膜中で特異的に相互作用する脂質成分に関する知見が必

要不可欠である。そこで、様々な紅色細菌の光合成膜中に含まれるリン脂質の組成および

単離精製された光捕集反応中心複合体 LH1-RC に結合しているリン脂質を 31P-NMR 測定によ

って同定し、リン脂質組成と菌体の生育条件や膜タンパク質の性質との関連性を調べた。

菌種によってリン脂質の組成が大きく異なることがわかる。Tch.	tepidum の光合成膜から
3種類のリン脂質 Phosphatidylethanolamine	(PE)、Cardiolipin	(CL)と

Phosphatidylglycerol	(PG)が検出され、PE が主成分

であることが明らかになった。Blastochloris	(B.)	
viridis、	B.	tepida と Rhodobacter	sphaeroides	241
株には PE、CL と PG に加え、Phosphatidylcholine	(PC)

が含まれていることがわかった。Thiorhodovibrio	sp.	
970	(Strain	970)にはさらに Phosphatidylserine	(PS)

の存在が示唆された。一方、大部分の光合成細菌から

精製された LH1-RC には CL が主成分であることが判明

された（図４）。これは膜中にマイナー成分の CL が

LH1-RC に特異的に強く結合していることを示唆して

いる。この結果は上記の LH1-RC の高分解能の結晶構造

からも確認され、CL がこれらの複合体の機能発現と構

造安定性に大きな役割を果たしていることがわかった。

この成果は国際学術誌（Biochim.	Biophys.	Acta-	
Bioenergetics	1860,	461;	2019）に掲載された 4。	

	

（５）特異な分光学的挙動を示す光捕集反応中心複合体の構造解析	

図３	 LH1-RC中の Ca2+（マゼンタ）結合
部位。 

図４	 LH1-RC中のCL結合部位。 



	 ドイツ北部バルトルム島沿岸から採取された紅色硫黄細菌 Thiorhodovibrio	strain	970
のLH1-RC複合体は通常のものよりLH1の近赤外の吸

収極大が約 80	nm 長波長側（960	nm）に現れる。こ

れはバクテリオクロロフィル aをもつ既知の光合成
生物の中で最長の吸収極大を示す。最近研究協力者

との共同研究でその原因は Ca2+によるものであるこ

とが明らかになった（Imanishi,	 M.,	 et	 al.,	

Biochemistry	58,	2844;	2019）5。高純度に精製さ

れた LH1-RC を用いて負染色による粒子の均一度を

確認した後（図５）、低温電子顕微鏡による単粒子解

析を行った。その結果、高分解能の立体構造が決定

された。LH1 中における Ca2+結合部位、複数種類

の LH1 ポリペプチドの配置、さらにタンパク質と

相互作用している界面活性剤の同定に成功した。

現在これらの成果を取りまとめ、近く国際学術誌

に投稿する予定である。	
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