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３． 研究の狙い： 

植物や微生物の光合成は、太陽エネルギーを使って高エネルギー化学物質を効率良く作り出

すシステムである。これを人工的に模倣することができれば、環境に優しい省エネルギー型化学

プラントを構築することが可能となる。最近、光捕集複合体 LH2 を構成するタンパク質・色素複合

体の立体構造が解明された。太陽エネルギーを捕獲するための色素分子が環状に配列している

ことから、色素の配列とエネルギー移動のための励起子伝達の関係が重要視されているが、なぜ

自然は色素分子の環状構造を選んでいるのか？という疑問に対してまだ解答は得られていない。

光捕集複合体 LH2 自身の分光学的研究も進んでいるが、色素分子の環状配列を人工的に再現

できればより詳細な情報を得ることができ、この疑問に答えることができると期待される。しかし、

従来の化学（共有結合で色素分子を結合する方法）ではこのような色素分子の環状構造を作り出

すことは困難であった。 

そこで本研究では、DNA の分子認識を利用することで、色素分子を環状に配置した分子集合

体の構築を目指した。DNA はゲノムとして遺伝情報を保持しているが、高分子化学の観点から見

れば、核酸塩基、糖、リン酸からなるイオン性高分子であるり、さらに核酸塩基のアデニン－チミ

ン、シトシン－グアニン間の相補的水素結合により二重らせん構造を形作っている点から、分子

認識で組みあがった超分子である。DNA の二重らせん構造を形作っている核酸塩基間の特異的

な水素結合に着目することで、色素分子の環状固定化が達成できると考え、以下の３項目を目標

とした。 

（１）核酸塩基に色素分子が結合したヌクレオチドを新たに合成し、それを組み込んだ環状    

  二本鎖ＤＮＡを酵素反応により作製する。 

（２）気液界面において環状一本鎖ＤＮＡを鋳型とすることで、両親媒性色素分子の環状構   

   造体を作製する。 

（３）作製した色素環状配列集積構造の励起子伝達を単一分子レベルで計測することで光   

   捕集アンテナ分子としての働きを明らかにして、さらに光電変換薄膜と組み合わせて     

   人工光合成系を構築する。 

 

４．研究結果： 

本研究では、塩基配列が決まった DNA 断片（オリゴヌクレオチド）を足場（鋳型）とすることで、

塩基対形成を使い核酸塩基を持つ両親媒性化合物の気液界面での配列を制御することに成功し

た。下記に記す三つの大きな成果を得た。 

（１）光合成系の光捕集アンテナ色素系を模倣するために環状ＤＮＡを足場として色素分子        
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 のアゾベンゼンの環状配列を行い直鎖状 DNA と比較した。その結果、環状チミジル酸８         

量体と環状チミジル酸６量体を鋳型とした場合、アゾベンゼンの最大吸収波長は短波長     

にシフトしており、アゾベンゼンを環状に配列することで特異的な吸収スペクトルを示すことがわか

った。 

（２）足場として用いた DNA の塩基配列に従った色素の二次元配列制御を行った。その結 果、

d(GGA)10を足場としてアゾベンゼン－チミン誘導体分子を気水界面で組織化すると、  チミンとア

デニンの塩基対形成は二塩基隔てることになり、単分子膜中のアゾベンゼン基を完全に分散化で

きることに成功した。この単分子膜を固体基板上に移し取ってもアゾベンゼンの分散構造を保持

できたことから、アゾベンゼンの光異性化を利用した光メモリー素子として応用できることを示し

た。 

（３）ラングミュアー－ブロジェット法でDNA－両親媒性化合物ポリイオンコンプレックス単分子膜を

垂直引き上げ法でガラス基板に移し取ることで DNA 分子を伸長して配向・配列固定化できること

に成功した。この方法によって直鎖状二重らせんＤＮＡ、環状二重らせんＤＮＡを伸長固定化でき

る。制限酵素が特異的塩基配列に結合したＤＮＡも伸長固定化できることより、単一ＤＮＡ分子の

塩基配列マッピングに応用できることを示した。 

以上の成果は色素分子の精密配列制御に関する要素技術であるが、伸長固定化した DNA 分

子上に環状に配列した色素分子集合体をさらに集積化することで光合成の機能を創成することが

可能になると期待できる。 

 

５． 自己評価：  

研究項目毎に達成状況をみると、核酸塩基に色素分子が結合したヌクレオチドを組み 込んだ

一本鎖ＤＮＡを合成することができ、質量分析装置による分子量の確認も行った。相 補鎖と二本

鎖ＤＮＡの形成については測定を行ったが、まだ、不明な点が多く確認中である。 

 ５種類の大きさの異なる環状一本鎖ＤＮＡの合成に成功した。また核酸塩基と色素を併せ 持つ

両親媒性化合物も合成することができた。気水界面において環状一本鎖ＤＮＡと両親 媒性色素

分子を複合化することで、ＤＮＡの環状に沿ってナノメートルのスケールで色素を 環状に配列す

ることに成功した。得られた複合構造体を固体基板に単分子膜を固定するこ とができた。 

また、ラングミュアー－ブロジェット法でＤＮＡ－両親媒性化合物ポリイオンコンプレックス  単

分子膜を垂直引き上げ法でガラス基板に移し取ることで、ＤＮＡ分子を伸長して配向・配  列固

定化することに成功したが、単一分子レベルでの蛍光寿命測定および励起スペクトル 計測、光

電変換効率の増加の測定については、着手できなかった。 

まとめると研究申請時に掲げた研究計画はほぼ達成できたが、最終目標には至らなか った。

その原因はマンパワー不足、時間不足である。私の研究室は学部ではなく研究所に  属してい

るために絶対的な学生数は少なく、研究成果の大部分はポスドクによって得られ た。本研究課

題では大型装置の購入を控え、その分をポスドクの雇用費にまわすことで標 準より多くの３名を

雇用した。それでも最終研究目標に到達できなかったということは、当初 の目標の設定が甘かっ

たと言わざるを得ない。 

しかし、本研究ではＤＮＡの塩基配列情報を、ナノメートルスケールで他の分子（ここでは色素

分子）の配列に転写するという他に類を見ないオリジナルな手法を開発することができた。この手

法は極微細加工法として次世代ナノテクノロジー研究において重要になると考えられる。また、研
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 究目標通りではなかったが、ラングミュアー－ブロジェット法で直鎖状二重らせんＤＮＡ、環状二

重らせんＤＮＡを伸長固定化できることを新たに見出した。ＤＮＡの単一分子塩基配列マッピン

グに応用できることから、ＤＮＡ分析の新手法として期待され、今後のＤＮＡ研究の展開につなが

るものである。 

 

６．研究総括の見解： 

人工光合成系の実現は、人類の夢の一つである。光合成系を構成するためには、複雑な立体

構造を分子・原子レベルで実現する必要があるが、本研究の提案者はＤＮＡ断片を利用する方法

を用いた。光合成系実現のためにはあらゆる可能性を試みる価値があり、採択に至ったものであ

る。 

しかし人工光合成系は大きく複雑で、限られた時間とマンパワーでは実現に至らなかった。そ

の点では満足すべきではない。しかしその過程でＤＮＡの塩基の配列情報を他の分子配列に転

写する手法などを実現しており、今後関連分野で活用の途が拓かれることを大いに期待したい。 
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