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１． 研究のねらい 

光合成の初期過程では、光捕集および電荷分離反応が高効率で行われている。この過程

を正確に理解することにより、人工光合成系の構築のための重要な知見を得ることができる。

光捕集および電荷分離は光合成膜中に埋め込まれた色素—タンパク質複合体により行われ

ており、紅色光合成細菌では光捕集タンパク質(LH2, LH1)および反応中心複合体(RC)が光合

成膜中で高密度に配置されているが、その集合構造と機能との相関については不明である。

これを明らかにするために、光捕集・電荷分離システムを人工的に構築し、その集合構造と機

能を調べる。本研究では、諸種の平面脂質二分子膜系を構築し、その膜中での LH2 および

LH1-RC の集合構造を原子間力顕微鏡(AFM)により分子レベルで詳細に観察する。また、LH2

から LH1-RC へのエネルギー移動および光電流計測により、集合体の機能を調べ、集合構造

—機能相関の解明を行う。本研究により、究極の物質変換システムである光合成メカニズムを

理解し、分子集合系が関与する膜タンパク質（酸素発生系光合成膜タンパク質(PSI, PSII)、チ

ャネル、受容体など）の分子レベルでの機構解明のプラットフォームの構築へと展開する。 

 

２． 研究成果 

 
（１）概要 

分子集合系を構築するために、(1)架橋反応による LH2多量体の合成、(2)諸種の脂質二分

子膜中での LH2 および LH1-RC の組織化を行い、集合構造と LH2 間のエネルギー移動効率

との相関を明らかにした。(3)分子レベルでの LH1-RC の機能を評価するために、電流検出

AFM により、脂質二分子膜中で集合体形成した LH1-RC 分子の整流特性の検出に成功し

た。また、LH1-RC の光電流計測から、LH1-RC の配向と一致した光電流が観察された。(4)固

体表面上に新規な手法による平面脂質二分子膜の形成に成功し、膜タンパク質

(LH2/LH1-RC)集合系の機能解析のためのプラットフォームを作成した。 

 

（２）詳細 
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研究テーマ A「LH2・LH1-RC 分子集合体の形成とその機能評価」 

【脂質二分子膜の効果】LH2 を諸種のリン脂質からなる脂質二分子膜中に再構成したところ、

脂質種に依存した LH2 の集合構造が原子間力顕微鏡により観察された。ホスファチジルグリ

セロール(PG)膜中では、LH2 は単一分散あるいは２−４分子程度の小さなクラスターを形成す

る。ホスファチジルコリン(PC)膜中では、単一分散から密にクラスター化した状態まで不均一

な分散状態となる。興味深いことに、光合成膜を模倣した脂質組成(PE/PG/CL)の膜中では、

LH2 の巨大なクラスター構造が

観察された(図１)。LH2 を再構成

した小胞（プロテオリポソーム）

は、マイカ基板上で歪んだ小胞と

なって吸着する。高さプロファイ

ル(B)より、LH2を含まない脂質の

みからなる二分子膜が最下層に

存在することが分かる（*印）。そ

の層の上に、LH2 が密に充填し

た層が形成されている(C)。タン

パク質に富むこの層は非常に堅

く、平面膜層からドーム型の膜層

に続いている(C, E)。ドームの内

部は水層である。LH2 が密に充填した部分の AFM 像から、LH2 間距離(edge-to-edge)は約 2 

nm であった(D)。この距離は、LH2 が直接接触して充填されているのではなく、脂質分子を介

して集合していることを示している。このことから、LH2 の密な集合構造には脂質—タンパク質

間相互作用が重要な役割を果たしていることが分かった。この相互作用にはリン脂質のPEま

たは CL が寄与していると推察される。 

 上記 3 種類の膜系での蛍光寿命測定から、LH2 間のエネルギー移動に伴う早い蛍光減衰

（励起一重項消滅）が認められた。そのエネルギー移動効率は PG < PC < PE/PG/CL となり、

より大きなクラスターほどより高いエネルギー移動効率を示した。脂質膜中で脂質—タンパク

質間相互作用の違いにより、LH2 の集合状態が変化し、これによりエネルギー移動効率が調

節されていることを示唆した。以上の結果から、脂質依存的に LH2 の集合構造が形成され、

脂質のみの領域と密に充填されたタンパク質領域が共存する天然の光合成膜類似構造をも

つ再構成膜系を構築することができた。 

【LH2多量体の形成とエネルギー移動】LH2の多量体形成を化学架橋により行ったところ、６−

９量体の LH2 が得られた。この LH2 多量体の蛍光寿命を調べたところ、LH2 間のエネルギー

移動に伴う早い蛍光減衰は観測されなかった。この多量体を PG 膜中に導入することにより、

LH2 間のエネルギー移動が認められた。この結果より、LH2 間のエネルギー移動は、脂質膜

環境下において促進されると推察された。 

【LH2/LH1-RC 共存膜系での集合構造とエネルギー移動】 

 LH2および LH1-RCの共存系を諸種の再構成膜を用いて行った。上述の LH2単独系と同様

に、PG 膜, PC 膜, PE/PG/CL 膜中での集合体構造を AFM により観察した(図２)。PG 膜中で

は、LH2 と LH1-RC はほぼ均一に膜中に分散した(A, B)。PC 膜(C)および PE/PG/CL 膜中(D, 
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E)中では、LH2とLH1-RCは密に集合した

構造が見られた。PE/PG/CL 膜系では、

巨大なクラスター構造が観察され、そのク

ラスター内で LH1-RC 同士がペアリングし

て存在している。これは、天然の光合成

膜系でも見られる構造である。 

 LH2 から LH1-RC へのエネルギー移動

を定常蛍光測定から調べたところ、エネ

ルギー移動効率は PG < PC, PE/PG/CL

の順となり、クラスター化がエネルギー移

動に顕著な影響を及ぼしていることが分

かった。 

 

研究テーマ B「電流検出 AFM による

LH1-RC 集合体の分子レベルでの導電特

性」 

 LH2/LH1-RC 分 子 集 合 体 中 で の

LH1-RC の機能を分子レベルで調べるこ

とは、集合体の構造—機能相関の解明におい

て極めて重要である。ここでは、その第一段階

として、脂質膜中で形成したLH1-RC集合体に

対して、電流検出 AFM により、その導電特性

を調べた。図 3A に計測の模式図を示す。膜

中に再構成した LH1-RC は図のように配向し

ていることが AFM 観察から明らかになってい

る。LH1-RC 集合体（図 B の島状部分）上の赤

印部分に電極となるカンチレバーを置き、バイ

アス電圧を走引すると、図 C の赤線の I-V 曲

線が得られ、整流特性が観察された。これは

図 A において、電極基板からカンチレバー方

向への電子の流れに対応し、反応中心 RC での電子移動の方向と一致する。また、カンチレ

バーと接触圧との関係についても詳細に調べ、タンパク質分子集合体の分子レベルでの機能

評価への道を開いた。 

 電極上に脂質膜と共に組織化した LH1-RC の光電流発生を調べたところ、図 A に示す方向

への光電流が認められ、吸収スペクトルと一致するアクションスペクトルが得られた。これよ

り、LH1-RC は脂質膜中で安定に且つ分子配向して存在し、機能することが認められた。 

 

研究テーマ C「膜タンパク質集合体機能解析のための新規な平面脂質二分子膜の作成」 

 固体平面上に膜タンパク質を組織化することにより、諸種の表面科学的手法による構造、

機能解析が可能になる。脂質膜中に再構成された LH2 および LH1-RC の機能解析のための
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新規な平面脂質二分子膜を開発した。 

【脂質ドメイン中への LH2 および LH1-RC の選択

的組織化】ある種の紅色光合成細菌では、LH2

と LH1-RC がそれぞれドメインを形成し存在して

いることが知られている。そこで、ここでは脂質が

形成するドメインを利用し、ドメイン選択的に LH2

と LH1-RC を配置する手法を開発した。図 4 に

示すように、カチオン化したカバーガラス(A)上

に、アニオン性の脂質二分子膜をパッチ状に形

成させる(B)。その後、LH2 を組み込んだカチオン

性リポソームを作用させることにより、膜融合に

より脂質膜パッチに選択的に LH2 が導入される

(C)。パッチの外部領域に対し、LH1-RC を組み

込んだアニオン性リポソームを作用させると、

LH2ドメインの外側に選択的にLH1-RCを含む平

面脂質膜が形成された(D)。それぞれのプロセス

は蛍光顕微鏡および AFM により確認した。ドメイ

ンサイズをナノレベルに制御することにより、天

然の光合成膜類似の構造を有する人工膜の形成が期待出来る。 

【細胞膜と類似構造を有する繋ぎ止め平面脂質二分子膜の形成】膜タンパク質の大きな膜外

ドメインは、固体表面との接触により機能を失うことが問題である。そこで、固体表面にアビジ

ン分子を固定化し、その上に脂質二分子膜を形成させることにより、固体基板と膜外ドメイン

との接触を回避することができた。図 5 にその模式図を示す。アビジン修飾基板上にピオチ

ン化脂質を導入したLH2およびLH1-RC含有リポソームを添加すると、基板上でリポソームが

アビジン−ビオチン結合により繋ぎ止められる。その後、リポソーム同士を膜融合させることに

より、基板上に繋ぎ止められた脂質二分子膜が形成する。膜外ドメインを有する LH1-RC は、

基板と直接接触するこ

となく、側方拡散する

ことが認められた。ま

た、この膜中での LH2

からLH1-RCへのエネ

ルギー移動も認めら

れた。 

 

 

３． 今後の展開 

LH2/LH1-RC 集合系の最も興味深い点は光捕集から電荷分離のプロセスにおいて集合構

造がどのように寄与しているかである。電流検出 AFM や光電流計測により、集光から電荷分離
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の機能解析を行うことにより、天然の集合系の分子レベルでの機構解明に切り込めると期待出

来る。また、高等植物系の光合成タンパク質(光化学系 II/光化学系 I)に対しても再構成法を用い

て、集合構造と機能との相関の解明に繋げたい。得られた知見を元に、無機材料とのハイブリッ

ド化による機能材料の創製に展開したい。 

 

４． 自己評価 

さきがけ研究期間では LH2 あるいは LH1-RC 単独系での構造体の構築と機能評価を重点的

に行い、分子レベルでの集合構造と機能との関係に切り込むことができた。LH2/LH1-RC 集合

系の最も興味深い「集光から電荷分離までのプロセス」の検討は今後の課題となった。 

 

５． 研究総括の見解 

人工光合成の研究展開において、「光合成の不思議」を１）理解し、２）学び、真似ながら、３）

自然を超える、という研究姿勢、アプローチは肝要なものである。出羽博士は、天然の光合成反

応の最も重要な機能である光捕集→電荷分離に焦点を当て、光捕集系ＩＩ（ＬＨ ＩＩ），光捕集系 Ｉ

（ＬＨI）―反応中心（ＲＣ）を細胞外にいったん分離し、人工的な再構成により機能発現に相互が

どのように連携寄与するかに切り込もうとする意欲的な研究提案をし採択された。研究開始直後

は若干の誘導期間があったが、困難を解決しながらＬＨＩＩ単独系でリン脂質膜中に固定化するこ

とに成功し、エネルギー伝達について興味深い知見を得ている。また、ＬＨＩＩ、ＬＨI-RC 共存系で

もリン脂質膜中への固定化に成功し、それぞれの集合状況、エネルギー伝達挙動を観測するこ

とを可能にしている。電流検出ＡＦＭでＲＣ系での光電流検出にも挑戦した。さらに進んでは、で

きるだけ天然系に近い系を再構成する試料調整法の開発に挑戦し、LHII、LH I-RC 相互の光捕

集、エネルギー伝達挙動の観察が可能になる人工膜合成への手掛かりを得ている。さきがけ 3

年間で必ずしも所期の提案計画通りの目的達成までには至っていないが、多くの未知への挑戦

を行い、困難を克服しながら今後の研究展開への着実な手掛かりを得たことは評価される。今

後の一層の研究進展を期待したい。 
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