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研究成果の概要（和文）：植物・藻類・細菌類における光合成機能は、自然が創出した最もエネルギー変換効率
の良いナノバイオ集積フォトニックデバイスである。このような生体分子の一分子分光計測は、その本質的な電
子・エネルギー輸送現象解明に向けた急務な課題である。本研究課題ではこのような要請から、単一光子レベル
の検出が可能であり、光合成エネルギー伝達過程を実時間で観測可能なピコ秒の時間分解能を持つ分光システム
の構築を行った。また、単一超分子分光を実現するために十分なサイズを持つフィコビリソーム超複合体をシア
ノバクテリア及び紅藻から調製する手法を確立し、そのエネルギー伝達過程の詳細を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：The photosynthetic organisms in plants, algae and bacteria are nano-bio 
integrated photonic devices with the most efficient energy conversion function in the earth. Single 
molecule spectroscopic measurements on such biomolecules are an urgent task to clarify their 
essential electron and energy transport phenomenon. In this project, we have developed a 
spectroscopic system with picosecond time resolution capable of single photon level detection and 
real - time observation of photosynthetic energy transfer process. We also established a method to 
prepare a phycobilisome supercomplex with sufficient size to realize single supramolecular 
spectroscopy from cyanobacteria and red algae, and clarified details of their energy transfer 
processes.

研究分野：光物性物理学
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１．研究開始当初の背景 
植物・藻類・細菌類の光合成アンテナでは、
色素分子と周辺タンパク質が超分子会合体
を形成し、光合成膜中で最密充填的に 2次
元配列することで (図 1(A))、超高速 (~100 
fs)かつ高効率 (~100%)な励起エネルギー
移動を実現している 1。当該分野において
は、オランダ・フランスのグループにより
AFM を用いた紅色細菌由来光合成膜のそ
の場観測が報告された (図 1(A))。ドイツの
グループは紅色細菌由来の光合成アンテナ
LH2に対して、極低温下 (1.2 K)で単一分子
計測を成功させた (図 1(C))。また、スペイ
ンのグループでは単一分子分光と超短光パ
ルスを組み合わせることで、LH2における
2つのリング会合体 B800と B850の量子相
関観測を報告した (図 1(D))。国内における
一分子分光計測は、量子光学・量子情報分
野を中心に盛んに行われ、光合成分野では
東工大のグループが精力的に研究を行って
いる。しかしながら、生化学分野における
一分子分光計測では北米に後れを取ってい
るのが現状であり、日本独自のアイディア
を取り入れた研究が必要である。我々は
様々な超高速分光計測技術を駆使し、光合
成アンテナ系における励起エネルギー移動
ダイナミクスに着目した研究を行ってきた。
しかしながら、これまで行ってきたマクロ
測定では、個々の光合成超分子の情報 (光
合成色素における電子・振動の微細構造、
周辺タンパク質との相互作用等)がアンサ
ンブルに埋もれてしまうため、本質的な問
題を解決できない状況に直面していた。 
 
２．研究の目的 
光合成のような生体分子の一分子分光計測

は、その本質的な電子・エネルギー輸送現
象解明に向けた急務な課題である。一方、
アボガドロ数個の分子を計測するマクロ測
定とは異なり、一分子計測では得られる信
号強度が極限的に微弱であるため、適用範
囲が高収率な発光性材料に限られてきた。
本研究課題では、単原子層ナノシート上に
単離調製された単一光合成超分子を配置し、
超短光パルスを用いた分光計測システムを
構築し、マクロ光学系を用いた単一光合成
超分子の励起状態ダイナミクスの観測を生
体温度条件下で実現することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
(1) 単一光子レベルで検出可能な分光計測
装置の構築 
 単一光合成超分子による微弱な信号の検
出を行うため、単一光子レベルで検出可能な
分光計測装置の構築を行った。試料を励起す
るための光源には、フェムト秒チタンサファ
イア再生増幅器 (Spitfire-Pro, SpectraPhysics)
を使用し、光パラメトリック増幅器 
(TOPAS-C, SpectraPhysics)により、100フェム
ト秒波長可変パルスを得た。分光手法として
は、高感度に信号を検出できる発光分光を採
用した。試料前で光パルスを 2分割し、一方
は試料を励起するための励起光とし、もう片
方を参照光とした。参照光は高速フォトダイ
オード (PDM-400, Becker&Hickle)で検出し、
試料からの発光信号は分光器 (SP275, Acton 
Research)を通したのち、シングルフォトンア
バランシェダイオード (PD-050-CTD, MPD)
で検出した。参照光と発光信号を時間相関単
一 光 子 計 測 モ ジ ュ ー ル  (SPC-130EM, 
Becker&Hickle)で読み込むことにより、20 ピ
コ秒の時間分解能を持つ発光分光測定が可
能となった。 

 
(2) 光合成色素たんぱく複合体の調製 
 光の持つ回折限界により、可視光を集光で
きるのは数百ナノメートルに限られる。その
ため、単一超分子での分光を行うには、でき
るだけ大きなサイズを持つ色素たんぱく複
合体が好ましい。シアノバクテリア及び紅藻
が有する光捕集アンテナであるフィコビリ
ソームは、分子量 1 MDa 以上、直径数十ナノ
メートルの巨大色素たんぱく超複合体であ
る。フィコビリソームは多数の色素たんぱく

 
図 1: (A)光合成膜中の光合成アンテナ LH1-RC と
LH2の空間配列、(B)LH2の色素配列。単一分子分
光で観測された (C)LH2 の電子構造及び、
(D)B800-B850間の電子コヒーレンス。 

 
図 2: 本研究で構築したピコ秒時間分解発光分光計
測装置。 



複合体が、たんぱく質間相互作用により超複
合体を形成している。このため、光合成膜か
らフィコビリソームをタンパク質レベルで
調整する生化学手法は完全には確立されて
いない。本研究では、新たな生化学手法を確
立し、シアノバクテリア及び紅藻からフィコ
ビリソームをタンパク質レベルで調整し、分
光計測に用いた。 
  
４．研究成果 
 高熱性シアノバクテリアから調製したフ
ィコビリソームを電子顕微鏡により観察し
た画像を図に示す。画像からは、直径 70 nm
ほどの大きさを持つ粒子が多数観測された。
この結果から、本研究で確立した生化学手法
により、フィコビリソームがタンパク質レベ
ルで調整できたことが示される。 

 図 4に本研究で得られた試料に対し、ピコ
秒時間分解発光分光を行った結果を示す。励
起波長は 630 nm、励起光強度は 100 pJ/pulse
として行った。630 nmはフィコビリソームを
形成する複合体の一つである、フィコシアニ
ンの吸収波長に対応する。フィコシアニンに
より吸収された光エネルギーは、フィコビリ
ソームの中核に位置するアロフィコシアニ
ンに伝達されている。さらに、アロフィコシ
アニンと相互作用する光化学系 IIへとエネル
ギー伝達していることが観測された。得られ
た蛍光信号の時間依存性に対し、グローバル
解析を行ったところ、フィコシアニン、アロ
フィコシアニン、光化学系 II (アンテナ)、光
化学系 II (反応中心)に由来する蛍光スペクト
ルが得られ、アンテナから電子伝達系へのエ
ネルギー伝達過程の詳細が明らかになった。 
 本研究課題では、単一光子レベルで観測可
能な分光計測システムを構築し、シアノバク
テリア由来の光合成系におけるエネルギー
伝達過程を明らかにした。紅藻由来の光合成
系においても、同様の結果が得られている。

一方、当初の研究目標としていた単一超分子
レベルでの解明には至っていない。本研究課
題では、グラフェンに代表される単原子層ナ
ノシート上に超分子を配列し、プラズモン増
強効果を利用して信号の増大を行うことを
計画していたものの、ナノシートの面積が数
マイクロメートル程度の物しか得られず、目
標は達成されていない。一方、単一超分子分
光を行うのに、十分な大きさを持つ (~70 nm)
色素たんぱく複合体を調製する手法は確立
することができたので、今後は～mm 程度の
大きさを持つナノシートを作成する手法が
確立されれば、常温で顕微鏡を使用しない単
一超分子分光の実現が期待される。 
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図 3:好熱性シアノバクテリアから調製したフィコ
ビリソームの電子顕微鏡画像。 
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図 4:好熱性シアノバクテリアから調製したフィコ
ビリソームにおける時間分解発光分光の結果。(上)
蛍光信号の時間依存性、(下)グローバル解析による
Evolution-associated fluorescence spctra (EAFS)。 
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