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【Abstract】 

In thermophilic cyanobacteria, photosynthetic antenna pigment-protein complexes 

phycobilisomes (PBSs) efficiently absorb sunlight energy. The energy is subsequently 

transferred to photosystem I (PSI) and photosystem II (PSII) to generate electrochemical 

potentials. PBSs are mainly composed of allophycocyanin (APC) cores and phycocyanin (PC) 

rods. APC and PC contain photosynthetic pigment phycocyanobilin which absorbs the green-

red region of the spectrum. Recent works reported the high-resolution overall structures of PBSs, 

while the details of energy transfer dynamics have been still a matter of controversial. In this 

study, we performed femtosecond pump-probe measurements on the isolated PC trimer and 

APC core from Thermosynechococcus vulcanus to clarify detailed energy transfer dynamics at 

140 K. 

【序論】 

光合成を行う生物は、光エネルギー

を利用して電子源となる物質を分解

することで、有機物の合成に必要な化

学エネルギーを創出する。陸上植物、

藻類、一部の細菌類は電子源として水

を利用し、水の分解による電子・プロ

トンといった化学エネルギーの獲得

と同時に、その副産物として地球上の

多くの生物に必要な酸素を排出する。 

フィコビリソーム (PBS)は、チラコ

イド膜内の光学系 II (PSII)と相互作用

し、チラコイド膜外に存在する親水性

巨大色素タンパク複合体である。シア

ノバクテリア及び紅藻類光合成にお

いて PBS は光捕集アンテナとしての

役割を持ち、吸収したエネルギーを電

荷分離反応が行われる PSII と PSI に

伝達している。シアノバクテリア由来

PBS は、ヘテロダイマーサブユニッ

トを基本構造とするフィコシアニン 

(PC) trimer とアロフィコシアニン 

(APC) trimer によって構成されている。

PC trimer と APC trimer は光合成色素

としてフィコシアノビリン (PCB) を

それぞれ 2 分子と 3 分子含む。しかし、

PCB を取り囲むタンパク質環境の違

いによって、PC trimer と APC trimer の
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吸収波長が異なる。PC サブユニット

には、大多数をしめる CpcA, CpcB や

ロッド内をつなぐリンカータンパク

質がある [1]。また、APC サブユニッ

トには、大多数をしめる ApcA, ApcB

だけでなく、PSII と APC core をつな

ぐリンカータンパク質である ApcE な

どがあり、その蛍光はそれぞれ約 655 

nm と約 675 nm にある [2, 3]。APC 

trimer は、層状シリンダーが集合し、

コア複合体を形成する。また、PC 

trimer はコア複合体から半球状または

半円状的に突出するロッドを形成す

る [1]。これまで、我々は負染色電子

顕微鏡測定により PBS 全体構造を決

定し (図 1A) [4]、PC rodを選択励起後、

PBS におけるファネル型エネルギー

伝達を解明した [5]。一方、室温測定

ではスペクトルの不均一広がりと

PBS の空間的構造の複雑さにより、詳

細なエネルギー伝達経路を解明でき

ていない。本研究では、140 K で PC 

trimer 及び APC core を単離調製し、

フェムト秒ポンプ・プローブ分光を用

いてエネルギー伝達ダイナミクスを

観測することにより、室温では観測で

きなかったタンパク質サブユニット

内での超高速エネルギー伝達ダイナ

ミクスの解明を試みた。 

【実験方法】 

フェムト秒ポンプ・プローブ分光で

は、チタンサファイアレーザー 

(Spitfire Pro, Spectra-Physics: 1 kHz, 100 

fs)からの出力光を 2 分割し、一方を光

パラメトリック増幅器  (TOPAS-C, 

Spectra-Physics)により得た波長可変パ

ルスをポンプ光とした。もう片方はサ

ファイアガラスを用いて発生した広

帯域白色光をプローブ光とした。試料

を透過したプローブ光は、分光器 

(Shimadzu Corp., P0380-01)に通した後

に 1024ch フォトダイオードアレイ 

(PDA) (Hamamatsu Photonics K.K., 

S12198-1024Q)で検出した。光学チョ

ッパーでポンプ光を強度変調し、PDA 

の検出タイミングと同期した [6, 7]。

ポンプとプローブ光の相対的偏光は

マジック角 (54.7°)とした。ポンプ光波

長は、570 nm と 660 nm とし、励起光

強度はそれぞれ 3 W と 2 W で測定

を行った。 

シアノバクテリア T. vulcanusの細胞

を破砕して得られたチラコイド膜を

可溶化し、トレハロース密度勾配遠心

により PBS を得た。単離調製された

 
図 1: (A) 負染色電子顕微鏡測定により得られ

た PBS の全体構造。 (B) PC trimer、APC core

及び PBS の定常吸収スペクトル。 
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PBS の状態は電子顕微鏡で観察し、タ

ンパク質が解離していないことを確

認している。また、PBS を調製する際

に遊離した PC rod と APC core を回

収・精製することによって、単離 PC 

trimer と APC core を得た。 

【結果・考察】 

 図 1 (B)に PC trimer、APC core、PBS

の定常吸収スペクトルを示す。PC 

trimer は 620 nm を中心に吸収帯を持

ち、APC core は 655 nm を中心に吸収

帯を持つ。また、PBS の定常吸収スペ

クトルは、PC trimer、APC core の定常

吸収スペクトルの線形結合によって

構成されている。 

図 2 (A)に 140 K における 570 nm 励

起での PC trimer の光誘起吸収スペク

トルを示す。630 nm にピークを持ち、

それより短い波長では裾を見せる広

い褪色信号と、670 nm 付近に過渡吸収

信号が観測された。褪色信号は時間の

経過とともに長波長シフトした。図 2 

(B)に光誘起吸収信号の時間依存性と

フィッティング曲線を示す。フィッテ

ィングは、信号の立ち上がりと減衰を

表す指数関数とガウス関数を仮定し

た装置関数の畳み込み積分で行い、こ

れにより時定数を決定した。610 nm と

640 nm の褪色信号は、光励起後瞬時に

立ち上がり、610 nm の信号はその後減

衰したが、640 nm の信号は 610 nm 信

号減衰に伴いさらに増加し、その後減

衰した。図 2 (C)にグローバル解析によ

り得られた Decay Associated Spectra 

(DAS)を示す。DAS より、1.4 ps と 27.8 

ps の成分が 190 ps と 1880 ps の成分に

エネルギー伝達しており、PC trimer 内

のエネルギー伝達を示す。また、1880 

ps の成分は PC タンパク質に結合した

PCB 本来の寿命を示す。 

図 3 (A) に 140 K における 660 nm

励起での APC core の光誘起吸収スペ

クトルを示す。655 nm を中心とした褪

色信号と、その減衰にともなって立ち

上がる 675 nm を中心とした褪色信号

が観測された。図 3 (B)に光誘起吸収信

 

図 2: 140 K における PC trimer を 570 nm 励起

後の (A) 光誘起吸収スペクトルと (B) 吸光

度変化の時間依存性とそのフィッティング曲

線、(C) グローバル解析によって得られた各

時定数に対する DAS。 
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号の時間依存性とフィッティング曲

線を示す。656 nm の信号は光励起後瞬

時に立ち上がり、その減衰とともに

676 nm の褪色信号が立ち上がってい

る。図 3 (C)にグローバル解析により得

られた各時定数に対するDASを示す。

DAS より、4.9 ps, 37 ps の成分は 1890 

ps の成分にエネルギー伝達しており、

ApcE へのエネルギー伝達を示す。 

【まとめ】 

本研究では、シアノバクテリア T. 

vulcanus から単離調製した PC trimer、 

APC core のエネルギー伝達ダイナミ

クスを 140 K でのフェムト秒ポンプ・

プローブ分光で観測した。PC trimer の

測定では PC monomer間やmonomer内

のエネルギー伝達などが観測でき、

APC core の測定によって、ApcE への

エネルギー伝達ダイナミクスを観測

できた。 
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図 3: 140 K における APC core を 660 nm 励

起後の  (A) 光誘起吸収スペクトルと  (B) 

吸光度変化の時間依存性とそのフィッティ

ング曲線、(C) グローバル解析によって得ら

れた各時定数に対する DAS。 
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