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研究成果の概要（和文）：クロロフィルには多様性が存在するが、本研究ではクロロフィルdやfを結合した光化
学系標品の機能解析を行った。クロロフィルdに関しては光化学系II反応中心標品の単離・精製を行うことがで
きた。分光解析から個々のクロロフィルのサイトエネルギーの解明を行った。また、クロロフィルfをもつ光化
学系IおよびIIの作成に成功し、光化学系Iに関してはクライオ電子顕微鏡解析により、個々のクロロフィルの結
合位置を明らかにすることができた。これらの結果は光励起エネルギー移動機構がどのように制御されているか
について知見を与えたことになる。

研究成果の概要（英文）：Although there is a diversity of chlorophylls, in this study, we used 
chlorophyll d and f-linked photosynthetic products Regarding chlorophyll d, the photosystem II 
reaction center complex was successfully isolated. From the spectroscopic analysis, the site 
energies of each chlorophyll were determined. Regarding chlorophyll d, photosystem I and II with 
chlorophyll f have been successfully isolated. Cryo-EM analysis revealed the binding sites of 
individual chlorophylls. These results provide insight into how the photo-excited energy transfer 
mechanism is regulated.

研究分野： 光合成科学

キーワード： クロロフィル　光化学系　光合成

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
光合成によって得られるエネルギーはほぼ全ての生物のエネルギーの源である。光エネルギー変換を解き明かす
ことは、エネルギー問題の解明につながる。本研究ではクロロフィルfをもつ生物の光化学系Iの詳細な構造を明
らかにすることで、低エネルギーを吸収するクロロフィルｆから高エネルギーのクロロフィルaに向かってどの
ような位置関係にあるとエネルギー伝達が機能するかを述べることができた。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 

生物が使用するほとんど全てのエネルギーは光合成由来であり、光合成由来のバイオマスは

持続可能な再生可能エネルギーとして利用が急速に求められている。また、光合成反応で発生す

る酸素は従属生物の呼吸反応の基質としても決定的な役割を担っている。この光合成光エネルギ

ー変換反応はクロロフィルがエネルギー捕集および電荷分離・電子伝達成分として機能し

ている。ほとんど全ての酸素発生型光合成生物のクロロフィルはクロロフィル a であり、生

物種によってはクロロフィル b, クロロフィル c が集光性色素として用いられている。光

合成の光エネルギー変換機構の研究はこれまでに数多く行われてきたが、その研究は現在

飽和に近づいている。それはクロロフィルの吸収帯が近接していることにより、解析が困難

であることが理由の一つである。2011 年にオーストラリア西岸で発見されたシアノバクテ

リアは 700 nm より低エネルギー光で培養すると新規クロロフィル (クロロフィル f)を約

10%蓄積する。クロロフィル f はクロロフィル a の C2 位がメチル基からフォルミル基に置

換しており、有機溶媒中において吸収極大がクロロフィル a と比較して約 40 nm 長波長側

にシフトしている。研究者の中には、この 40 nm の差を小さいと思う人がいるかもしれな

い。しかし、タンパク質中でのクロロフィル f の吸収帯は最大 100 nm 以上シフトしていた。

もし、初期電子供与体がクロロフィル a でアンテナ色素がクロロフィル f の場合エネルギ

ー移動が物理的に不利になることが予想され、実際にそれがどう機能しているかを明らか

にすることは、光合成のエネルギー移動の理解に新たな知見を与えることになる。 

また、吸収帯のシフトは、クロロフィル a の光化学系では互いに吸収帯が近接して、こ

れまで困難であった吸収帯の分離が可能になることを意味しており、摂動として取り扱う

ことにより、既存研究のブレークスルーにつながる。また、これまでに細胞レベルでクロロ

フィル f の機能を解析した報告は国内外で数例あるが、詳細な解析には光化学系を単離し

解析することが必須である 

 

 

２．研究の目的 

申請者はこれまでに細胞および単離光化学系のエネルギー移動・電子移動を数多く報告

してきており、また、新規クロロフィルの一つであるクロロフィル d の単離光化学系を用

いた電子移動制御機構とその制御機構を報告してきた。これまでの蓄積された知見を新規

クロロフィルであるクロロフィル f に応用することにより、本研究において光合成エネル

ギー変換反応の普遍性・新規性を明らかにする。 

 

３．研究の方法 

① 新規クロロフィルをもつシアノバクテリアから光化学系 I, II 標品の調製  

新規クロロフィルをもつシアノバクテリアをラボスケールで培養を行い、遠心操作により

細胞を回収した。ガラスビーズ処理により細胞を破砕し、遠心処理によりチラコイド膜を回



収した。チラコイド膜を界面活性剤で可溶化後、陰イオン交換クロマトグラフィー、密度勾

配遠心を組み合わせることにより、光化学系 I、II 標品の調製を行った。クロロフィル d を

もつシアノバクテリアにおいては、光化学系 II 標品を調製後、再度陰イオン交換クロマト

グラフィーに供すことにより、精製をおこなった。 

② 単離精製標品に対して、室温および低温吸収スペクトル測定、室温および低温蛍光スペ

クトル測定、また時間分解蛍光スペクトル測定を行った。タンパク質の純度に関しては電気

泳動法により評価を行った。 

③ 構造決定 クロロフィル fをもつシアノバクテリアにおいては、光化学系 I 標品を調製

後、クライオ電子顕微鏡解析により構造決定を行った。 

 

４．研究成果 

光合成光化学反応は光化学系 II において安価で豊富にある水を電子供与体とし、光化学

系 Iで高い還元力を生む光で駆動する反応である。クロロフィルには a, b, c, d, f の多様性が

存在する。酸素発生型光合成でもっとも低エネルギー側に吸収極大をもつものはクロロフ

ィル f と呼ばれ、ある種のシアノバクテリアがこれをもっている。クロロフィル f は常に合

成されているわけではなく、培養光が 700 nm 以上の遠赤色光下において、遺伝子スイッチ

が働き全クロロフィル量の約 10%発現する。高い還元力を生み出す、光化学系 I は約 100 分

子のクロロフィルが結合している。ほとんどのクロロフィルは希薄な太陽光を濃縮するた

めのアンテナとして機能するが、クロロフィル f を結合した光化学系 I の初期電子供与体の

クロロフィルはクロロフィル a であり、クロロフィル f より高エネルギー側に吸収極大を位

置しているが、エネルギーは自発的に高い方から低い方に移動するため、これはアップヒル

な移動となり、エネルギー濃縮の点で不利である。我々はこのシアノバクテリアを 740 nm

に発行極大をもつ LED 光で培養しているが、生育速度は白色光とは大きく異なっていない

ことから、アップヒルなエネルギー移動が機能していると考えられる。 

本研究ではクロロフィル f を結合した光化学系 I 標品をシアノバクテリアから生化学的

に単離精製を行い、それに対してクライオ電子顕微鏡による構造解析を行った。2.4Å の分

解能で構造を明らかにした結果、光化学系 I あたり 83 分子のクロロフィル a と 7 分子のク

ロロフィル f の位置を明らかにした。6 分子のクロロフィル f は互いに近接してクラスター

を形成しており、また初期電子供与体より低エネルギー側に吸収極大をシフトしたクロロ

フィル a も近傍に位置することが示唆された。これは低エネルギー側に吸収帯をもつクロ

ロフィルが近接することによりエネルギーをシェアすることにより、吸収波長をオーバー

ラップさせて、初期電子供与体に向かってエネルギー移動していることを意味しており、新

規クロロフィルを用いたエネルギー変換機構の一部が明らかとなった。 

クロロフィル d をもつシアノバクテリアに関しては最小の電荷分離能をもつ光化学系 II

反応中心標品を単離することが、反応の理解につながる。一般的にシアノバクテリアから光

化学系 II 反応中心標品の単離精製の報告は少ない。それは、生化学的困難さが存在するた



めである。我々は、この単離を試み種々の条件を検討したところ光化学系 II 反応中心標品

の単離精製に成功した。この標品にはクロロフィル a も結合していたことからその役割を

現在解析中である。 
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