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【序】 紅色光合成細菌は、バクテリオクロロフィル

(BChl)とカロチノイド(Car)を光捕集色素として含む２種

のアンテナ複合体 light harvesting complex 1 (LH1)と 2 

(LH2)を持ち、捕集された光エネルギーは反応中心

reaction center (RC)に運ばれ、電子移動によって一連の光

合成反応が始まる[1]。LH1 と LH2 は、複数のサブユニッ

トがリング状に会合した構造をしていて、より大きなリン

グ構造の LH1 の中心に RC が取り込まれている。エネル

ギー移動は LH2→LH1→RC の順に起こり、その時定数は

数～数十ピコ秒で、効率は 100 %に近い[2]。Fig. 1 に示す

LH2 は 2 種の BChl、B800 と B850 を含有し、B800 には

波長 800 nm を中心に強い Qy吸収帯があり、より強く会

合した B850 は長波長シフトした 850 nm 中心の Qy吸収

帯を持つ。さらに Car は 400-550 nm の光を吸収するが、

BChl の Qxと Qy吸収帯のあいだの波長領域 600-750 nm

の吸光度は小さい(Fig. 2)。紅色細菌の生息環境に起因して

LH2 がこのような波長特性を持つようになったと考えら

れるが、600-750 nm の太陽光は光合成に効率的に利用されていない。人工光合成を実現する際には、

できる限り広い範囲の太陽光を利用することが要求されるであろう。LH2 に人工的に色素を付加した

バイオハイブリッド材料を製作すれば、その吸収波長範囲を拡張することが可能だが、そのエネルギ

ー移動効率を検証する必要がある。そこで我々は、650 nm 付近に強い吸収帯を持つ色素 Alexa Fluor 

647 を LH2 に付加した LH2-Alexa 結合体を製作し、Alexa から LH2 内の BChl へのエネルギー移動

ダイナミクスをフェムト秒過渡吸収(TA)分光法により直接的に観測した。 

 

Fig. 1. 光合成紅色細菌の光捕集アンテナ

複合体 LH2 のリング構造。 

Fig. 2. LH2-Alexa 結合体とその構成要素

の LH2 と Alexa Fluor 647 の定常吸収ス

ペクトル。 



【実験】 再生増幅器付きの Ti:sapphire レーザーの出力

をビームスプリッターで分割し、２つの非同軸型光パラメ

トリック増幅器(NOPA)に導入した。これをフェムト秒 TA

スペクトル測定用の光源とし[3]、励起光は中心波長 650 

nm、パルス幅約 17 fs であり、もう一方の NOPA から発生

させた中心波長 1000 nm のパルスを CaF2板に集光して発

生させた白色光をプローブ光とした。サンプルセルの光路

長は 1.0 mm であり、TA スペクトルはマルチチャンネルフ

ォトダイオードアレイによって検出された。励起光とプロ

ーブ光間の光 Kerr 効果測定の結果に基づき、TA スペクト

ルの群速度分散の補正が行われた。Rhodopseudomonas 

acidophila 由来の LH2 について、-ポリペプチドのリシン

残基を SH 化し、これに Alexa Fluor 647 maleimide を付

加した。Alexa と B850 の吸光度比から１つの LH2 に対し

約９個の Alexa が付加したと推定された。 

【結果と考察】 LH2-Alexa結合体は650 nm付近にAlexa

由来の強い吸収を有し、光捕集波長範囲が拡張している様

子が Fig. 2 から確認できる。この結合体を 650 nm の光パ

ルスで励起すると、Fig. 3 に示された TA スペクトルのよ

うに、まず励起直後（1 ps 以内）に Alexa の基底状態ブリ

ーチと誘導放出に由来する負のバンドが 580-770 nm の領

域に強く表れ、Alexa が主に励起されていることがわかる。

また、450 nm と 520 nm に見られる正のバンドは、Alexa

単独の TA スペクトル測定により、Alexa の励起状態に由

来するものであることが判明している。数十ピコ秒の領域で、Alexa 由来の信号はどれも徐々に減衰

していき、代わりに 800-850 nm と 850-910 nm に B850 励起子の吸収と誘導放出由来のバンドが出

現してくる。このことから Alexa から LH2 内の B850 へ高速なエネルギー移動が起こっていることが

確認できる。Fig. 4 に示すグローバル解析の結果、エネルギー移動は 2.9 ps と 17 ps のふたつの時定

数で多指数関数的に起こることが示唆された。時定数が単一でないのは、LH2 に対する Alexa の配向

に分布があるということを意味する。また、励起状態の寿命(1.2 ns)以内にエネルギー移動を起こさな

い微量（約 10 %）な Alexa の存在も確認された。ただし、これは LH2 から遊離したものではなく、

LH2 に付加した状態であっても、その配向によっては高効率のエネルギー移動が起こらないことを示

唆している。500 fs~1.0 ps の TA スペクトルを拡大して確認すると、800 nm 付近に弱い負のバンドが

存在することもわかった。これは B800 由来のバンドと考えられ、Alexa→B850 のエネルギー移動の

中間体として B800 が寄与している可能性がある。そこで、B800 を排除した LH2-Alexa 結合体につ

いても TA スペクトル測定を行い、その結果も合わせて報告する予定である。 
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Fig. 3. LH2-Alexa 結合体の TA スペクト

ル（励起波長：650 nm）。 

Fig. 4. LH2-Alexa 結合体の過渡吸光度の

時間変化とグローバルフィッティングの

結果の一部。 


