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研究成果の概要（和文）：光合成システムにおける異種の色素集積超分子の間でのエネルギー移動の理解は、光
生命化学の重要課題である。そこで本研究では、緑色光合成細菌の光捕集システム・クロロゾームにおける内部
の色素自己集積体から表面の色素結合膜タンパク質へのエネルギー移動を主なターゲットとした研究を推進し
た。クロロゾーム表面のエネルギー受容型膜タンパク質を両親媒性の合成色素に置換することに成功し、クロロ
ゾーム内部の色素自己集積体で吸収した光エネルギーを、超分子間励起エネルギー移動によってクロロゾーム膜
面の合成色素に集約させることが可能なことを示した。

研究成果の概要（英文）：Understanding of the energy transfer mechanisms among supramolecules in 
photosynthetic systems is important in the research area of photobiology and developments of 
artificial light-conversion systems. From these viewpoints, we foucused on major light-harvesting 
supramolecular systems called chlorosomes from green photosynthetic bacteria. In chlorosomes, 
excitation energy captured by bacteriochlorophyll self-aggregates inside is transferred to the 
pigment-binding membranous protein on the surface with a high efficiency. We successfully 
substituted the energy-accepting membranous protein with amphiphilic synthetic pigments in 
chlorosomes. We analayzed excitation energy transfer from natural bacteriochlorophyll 
self-aggregates inside the chlorosome to synthetic amphiphilic pigments that were localized close to
 the chlorosomal membrane.

研究分野： 生体関連化学

キーワード： 光合成　クロロゾーム　クロロフィル　バクテリオクロロフィル　励起エネルギー移動

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
光合成超分子の間の緻密な連携とそれに基づいた高機能発現の機構解明は、光合成をシステムとして理解するう
えで重要である。本研究での、異種の色素複合超分子で構成される系のエネルギードナーとアクセプターの関係
性の積極的な改変は、このような課題への新たなアプローチとして学術的意義がある。また、分子生物学的方法
論では困難であった膜タンパク質部分の改変を、両親媒性合成分子への置換によって克服できる可能性を本研究
で示したことも学術的に有意義であるともに、生体膜工学としての応用展開も期待でき社会的意義があると思わ
れる。

※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 

光合成初期過程における高効率の光エネルギー捕集・伝達機構の解明は光生命化学分野の重

要課題である。この光エネルギー捕集と伝達の高効率性の要因は大きく 2 種類あると考えられ

る。ひとつは、光合成初期過程に関与するシステムに参加する色素複合超分子そのものの高い光

機能性であり、もうひとつは、これらの光合成システムにおける色素複合超分子の間での緻密な

連携である。現在、色素複合超分子そのものに関する理解は進んでいるのに対して、光合成シス

テムのなかで異種の色素複合超分子がどのように構造的・機能的に連携し、システムとしての効

率化を達成しているのか、という超分子間の連携に関する要因は解明が遅れている。したがって、

光合成色素複合超分子の間の関係性の理解は、単独の超分子レベルでの構造・機能の解明が進ん

だ現状における最重要課題のひとつと位置付けられる。 

そこで本研究では、異種の色素複合超分子の間の励起エネルギー移動を理解するための光合

成システムとして、緑色光合成細菌の光捕集アンテナ系であるクロロゾームに着目した。クロロ

ゾームでは、脂質膜で囲まれた内部に存在するバクテリオクロロフィル色素自己会合体で吸収

された光エネルギーが、表面の脂質膜で 2 次元結晶状態で存在する膜タンパク質（ベースプレー

トタンパク質と呼ばれる、色素とポリペプチドの複合体）に集約された後に、外部に伝達される

（図 1）。このような異種の色素複合超分子が連携したシーケンシャルな超分子間エネルギー移

動は光合成システムの高効率化の機構を理解するうえで適した系であると考えられる。クロロ

ゾーム内部の色素会合体と表面の膜タンパク質の間の機能的な接続状態を理解するためには、

エネルギーアクセプターとして機能する表面の膜タンパク質の改変が必要であると考えられる。

しかし、クロロゾーム表面部位の膜タンパク質の改変は緑色光合成細菌の生育に極めて重大な

影響を及ぼす場合があるため、

分子生物学的方法論の適用が困

難である。したがって、他の方法

論でエネルギーアクセプターと

して機能するクロロゾーム表面

の色素結合膜タンパク質を人為

的に改変し励起エネルギー移動

を解析することが、クロロゾー

ムにおける異種の色素複合超分

子の間の励起エネルギー移動機

構の解明を目指すうえでの鍵と

なると考えられる。 

 

２．研究の目的 

上記のような背景から、クロロゾーム系の超分子間エネルギー移動機構の理解を深めるため

には、クロロゾーム表面の色素タンパク質を改変し機能への影響を調べることが重要であり、そ

のためには新しいアプローチが必要である。そこで本研究では、クロロゾーム表面に局在するよ

うな両親媒性色素分子を合成し、表面のエネルギー受容型膜タンパク質と置換することで得ら

れた改変クロロゾームの機能解析を行うことで、光合成システムにおける超分子間エネルギー

移動に重要な要因を明らかにすることを目的とした。 

 

 

図 1. 緑色硫黄光合成細菌の光捕集超分子複合体・ 

クロロゾームの模式図. 



３．研究の方法 

クロロゾーム膜面に局在させることを指向した複数種の両親媒性色素分子を、ラン藻から単

離した天然クロロフィル a と紅色光合成細菌から単離した天然バクテリオクロロフィル a を原

料として合成した。これらの合成において、両親媒性を付与するために（バクテリオ）クロロフ

ィル a 誘導体の 17 位のエステル鎖部分にポリオキシエチレン鎖を導入した。また、培養した緑

色硫黄光合成細菌から常法に従ってクロロゾームを単離精製した。得られたクロロゾームをア

ルカリ条件でインキュベートすることによって、クロロゾーム膜面のエネルギー受容型膜タン

パク質を選択的に除去した。これらのエネルギー受容型膜タンパク質を除去したクロロゾーム

を、合成した両親媒性色素分子と条件を検討しながらインキュベーションしたのちに、精製を行

った。得られた両親媒性色素複合化クロロゾームの色素集積構造と光機能の解析を各種分光法

で行った。 

 

４．研究成果 

クロロゾーム膜面に局在させるために両親媒性化したクロ

ロフィル誘導体やバクテリオクロロフィル誘導体を合成し

た。これらの誘導体では、テトラピロール環骨格やテトラピ

ロール環に結合する置換基を変えることで電子状態の制御を

行うことができたとともに、親水性鎖の長さを変えることで

両親媒性のレベルを制御できた。合成した誘導体の一例とし

て、クロロゾーム内部のバクテリオクロロフィル自己会合体

からのエネルギーアクセプターとして機能しうる両親媒性亜

鉛バクテリオクロロフィルa誘導体の分子構造を図2に示す。

天然バクテリオクロロフィルaではフィチル鎖が連結してい

る17位に、長さの異なる親水性鎖を導入した複数種の誘導体

を合成した。 

複数種の緑色硫黄光合成細菌からクロロゾームを単離精製

し、その表面のエネルギー受容型の色素結合膜タンパク質

（ベースプレートタンパク質）を、単離クロロゾームをアル

カリ条件で処理することによって選択的に除去し、両親媒性

したクロロフィル誘導体やバクテリオクロロフィル誘導体と

インキュベートする条件を確立することで複合化した。 

 両親媒性の亜鉛バクテリオクロロフィル a誘導体（図 2）を複合化したクロロゾームでは、ク

ロロゾーム内部の集光バクテリオクロロフィル自己会合体を選択的に励起すると、亜鉛バクテ

リオクロロフィル a誘導体からの蛍光が観測された。励起スペクトル測定から、この亜鉛バクテ

リオクロロフィル a 誘導体の蛍光は内部の集光バクテリオクロロフィル自己会合体からの励起

エネルギー移動に由来することが示された。クロロゾーム内部の集光バクテリオクロロフィル

に対する導入した亜鉛バクテリオクロロフィル a 誘導体の比率がかなり小さいことから、内部

の集光バクテリオクロロフィル自己会合体で捕集した光エネルギーを、クロロゾーム膜面の少

数の分子に濃縮するシステムを構築できたことが示された。また、亜鉛バクテリオクロロフィル

a誘導体の親水性鎖の長さに対応してそれらの蛍光波長がシフトしたことから、親水性鎖の長さ

によって両親媒性のレベルを制御することで、クロロゾーム膜面での亜鉛バクテリオクロロフ

ィル a誘導体の状態を調節できる可能性が示された。また、クロロゾームへの亜鉛バクテリオク

図 2. 合成した両親媒性亜鉛

バクテリオクロロフィル a

誘導体の分子構造. n = 2, 4, 

8.7 (平均), 13.3 (平均). X = H 

or CH3. 



ロロフィル a 誘導体の導入を行っても、内部のバクテリオクロロフィル自己会合体の組織化構

造は影響を受けないことが分光測定で明らかになった。 

本研究によって、異種の光合成色素複合超分子で構成される系のエネルギードナーとアクセ

プターの関係性を人為的に改変し機能解析を行うことに成功した。このような光合成システム

の積極的な改変は、光合成システムにおける色素複合超分子の間での緻密な連携を理解するた

めの新たなアプローチとして学術的意義がある。また、分子生物学的方法論では困難であった膜

タンパク質の機能改変を、両親媒性合成分子への置換によって克服できる可能性を本研究で示

したことは学術的にも有益と考えられるとともに、生体膜工学としての応用展開も期待できる

ことから、社会的意義があると思われる。 
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