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研究成果の概要（和文）： 

光合成膜構造を模した階層的ナノ組織体を巧みに構築し、アンテナ系タンパク質色素複合体

の基板上での組織化と機能解析を行い、基板上で高効率な光電変換機能をもつタンパク質色素

複合体のナノデバイスの開発を行った。また、脂質二分子膜中でのタンパク質色素複合体の AFM

観察ならびに電極基板上でのその複合体の電気化学的応答の解析結果と合わせて、色素複合体

の動的構造と機能との相関について明らかにした。 

 
研究成果の概要（英文）： 

The purpose of this proposal is to use photosynthetic antenna pigment complexes, LH2 and 

LH1-RC  of purple photosynthetic bacteria in order to control the direction and orientation of the 

complex on electrodes with pattern for developing nano-biodevices. The pigment-protein 

complexes of the modified LH1-RC or LH2 complex was laid down onto functionalized electrodes, 

such as ITO or Au electrode. Upon illumination photocurrents were successfully measured. 

Excitation spectra confirmed that these photocurrents were produced by light absorbed by the 

pigment-protein complexes. Further, LH1 synthetic model polypeptides, analogous to the native 

LH polypeptide were assembled on Au or ITO electrode. Pigments such as native and chlorophyll 

derivatives were selected and assembled on the specific site of the LH1 synthetic model 

polypeptides to control the organization of the pigments on electrodes. The structural effects of the 

pigments and the synthetic polypeptides in lipid bilayers on the production of the efficient 

photocurrent were examined as well as using electro-conductive AFM study. These methods were 

useful for the self-assembly of these complexes in order to study the energy transfer and electron 

transfer reactions between individual pigments and hydrophobic or polar amino acids in the 

complexes on the electrode. 
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１．研究開始当初の背景 

最近のバイオロジーの進展は、単一細胞分子あ

るいはナノレベルの生体分子が優れたデバイス

機能をもつことを明らかにしている。これらの知

見により、生体材料を用いて優れた機能をもつ

超微細のデバイスの開発が可能になってきてい

る。特に、光合成生物は、４０億年の共生、進化

を通じ光合成システムの創成を行ってきた。その

結果、現状の科学・技術からは想像もできない

「超高速・高効率な光エネルギー変換、光検出

のデバイス機能」を備えていることが、解明され

つつある。この 10 年間我々と共同研究を行って

いる Prof. Cogdell らが世界に先駆けて行ってい

る光合成細菌の光捕集機能をもつアンテナ系タ

ンパク質色素複合体の構造とその機能との関係

はナノレベルで明らかになってきている。この膜

の機能は、ナノレベルで高度に制御されおり、

将来のナノテクノロジーが必要とする基本的な

考えはすべて見出すことができる。また、この色

素複合体の構造あるいは機能を模倣するこ

とによって、エネルギー、情報通信や医療／

健康などへの高機能のナノデバイス開発が

期待される。先に申請者らは、これらの観点か

ら、光合成膜のエネルギー変換系で行われてい

るポルフィリン色素誘導体の距離と配向を制御

した効率の良い電子移動システムをリポソーム

膜系ならびに電極上でモデル的に作成した。(J. 

Am. Chem. Soc., 1990, Langmuir, 1996, 2001, 

Thin. solid film. 2005)。また、最近、光合成細菌

のアンテナ系タンパク質およびクロロフィル色素

誘導体を用いて光合成細菌と類似のアンテナ

系色素複合体を再構成した。そして、その複合

体を脂質二分子膜中ならびに電極基板上で安

定に構築できることがわかった (Langmuir, 2005, 

Biochemistry 2005, Biomacromolecules 2007)。 

そこで、本申請では、これらの知見をもとに光合

成細菌あるいは植物の諸種のアンテナ系膜タン

パク質およびそのモデルポリペプチドを精密合

成あるいはバイオテクノロジーの手法を用いて

調製し、基板上に半導体ならびにチップテクノロ

ジーを駆使して高効率な光エネルギー変換機

能をもつ色素分子複合体のナノデバイス 化を

行った。 

２．研究の目的 

光合成細菌での光エネルギー変換機能をも

つ光合成アンテナタンパク質 /色素複合体

（LH2、LH1-RC）は生体色素分子が積み木の

ごとく階層的組織体を構成し、高効率な光エ

ネルギー変換機能をもつ自己組織化膜を作

る。この色素複合体は、ナノレベルで高度に



制御されおり、この機能を分子レベルで明ら

かにすることは、生命活動の基本である生体

エネルギー変換システムを理解するうえで

非常に興味深い。しかしながら、このタンパ

ク質/色素複合体の動的な構造と機能の関係

は分子レベルでまだ明らかでない。本研究で

は、精密合成あるいは分子生物学的手法を用

いて調製した光合成アンテナ色素複合体の

組織化を電極基板上で行う。そして、この色

素複合体の構造と機能との相関について世

界に先駆けて明らかにする。また、この色素

複合体の階層的なナノ組織体を巧みに作成

し、基板上で高効率な光捕集ならびに光電変

換機能をもつタンパク質/色素複合体の構築

を目指し、高効率な光エネルギー機能をもつ

ナノバイオデバイス開発への重要な指針を提

供する。 

３．研究の方法 

光合成膜でのアンテナ系タンパク質色素複

合体の単離精製ならびに分子生物学的手法

によりそれらのタンパク質色素複合体を改

変して、基板上に距離と配向を制御して組織

化が可能な色素複合体を作成する。また、そ

の構造をモデル化したタンパク質を合成し、

色素との複合体を再構成の手法により構築

し、安定な組織化に重要なアミノ酸組成、色

素構造、脂質の組成、シャペロンタンパク質

などを検索する。つぎに、高効率な光エネル

ギー変換機能をもつアンテナ系光合成膜構

造を模した自己組織化単分子膜を最新の基

板のパターン化の手法などを取り入れて巧

みに構築する。そして、基板上で高効率な光

エネルギー変換ならびに光電変換機能をも

つタンパク質色素複合体の組織化とナノバ

イオセルの開発を目指す。 

４．研究成果 

光合成膜構造を模した階層的ナノ組織体を

巧みに構築し、基板上で高効率な光電変換

機能をもつタンパク質色素複合体のナノデ

バイスの開発を行った。また、脂質二分子

膜中でのタンパク質色素複合体の AFM 観察

ならびに電極基板上でのその複合体の電気

化学的応答の解析結果と合わせて、色素複

合体の動的構造と機能との相関について明

らかにした。 

(1) アンテナ系タンパク質色素複合体の基

板上での組織化と機能解析 

紅色光合成細菌の光捕集機能をもつアンテ

ナ系（LH）タンパク質 LH2 および光電荷分

離機能をもつ反応中（RC）を含む LH タンパ

ク質 LH1-RCの組織化を脂質二分子膜中およ

び電極基板上で行った。 

i)光合成細菌の RC を含むアンテナ系蛋白質

色素複合体（RC-LH1-His）の配向を制御した

基板上での組織化。N 末端および C 末端に

His-tag基をもつRC-LH1-Hisを光合成細菌か

ら分子生物学的手法を用いて発現させて、金

電極系への配向を制御した組織化に成功し

た。その確認は光電流応答ならびに導電性Ａ

ＦＭの整流特性から行った。 

ii)光合成細菌のアンテナ系蛋白質色素複合

体（LH2、RC-LH1）の脂質二分子膜中での組

織化と光エネルギー移動能の検討。 リポソ

ーム膜中に導入した光合成蛋白質/色素複合

体の LH2 および RC-LH1 と予め基板上に化学

修飾して固定化した脂質二分子膜と膜融合

を行い，基板上での光合成色素複合体の LH2 

から RC-LH1 への光エネルギー移動の確認と

単分子膜の形成を AFM観察などから確認した。

興味深いことに，基板と脂質二分子膜層間に

空隙を作成することによって，効率の良い光

エネルギー移動を示す LH2 および RC-LH1 複

合体の自己組織化が認められた。 

これらの結果、タンパク質複合体 LH2 お

よび LH1-RC を組み合わせて組織化すること

によい、効率の良い光電変換機能をもつデバ



イスを構築できることがわかった。 

(2) アンテナ系モデルタンパク質を用いた

色素誘導体の基板上での組織化とその

機能解析 

基板上で配向制御が可能な諸種の RC なら

びに LH2モデルペプチドを化学合成ならびに

遺伝子工学的手法で新たに合成し、金電極基

板上での脂質二分子膜を用いたモデルペプ

チド/光合成色素複合体の２次元組織化を行

った。 また、それらの複合体の蛍光挙動な

らびに基板上での電流応答の比較検討から、

色素誘導体間のエネルギーおよび電子伝達

機能について検討を行った。その結果、色素

の電子電伝達機能に膜タンパク質の構造が

大きな影響を及ぼすことがわかった。そして、

そのタンパク質の疎水性ならびに極性アミ

ノ酸の配列組成が重要な役割を果たしてい

ることがわかった。       
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