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第１章 特別研究課題の概要 

1.1 研究背景 
  光合成は，地球上に降り注ぐ太陽光エネルギーの実に 50％を有効利用する，自然が創
造した最高の光エネルギー変換機関である。その初期過程を担うのは，光合成膜中に存在

する直径 5～10 nmの色素蛋白複合体という，まさに天然のナノデバイスである。この機能
発現には，近年世界中で注目されているナノテクノロジーの基盤要素技術のほぼ全てが含

まれている。この超高速（100 フェムト秒以下）かつ高効率（～100％）な光エネルギー変
換機構の解明は，太陽光エネルギーの有効利用という人類の存亡に関わる根源的な問題解

決に向けての急務な研究課題と考えられる。 
  近年の構造生物学分野における研究の進展により，光合成細菌から高等植物に及ぶ，

様々な階層の光合成生物の光合成初期過程に関与する色素蛋白複合体の単結晶 X 線構造解
析が達成されている。光合成生物において，光エネルギーはアンテナと呼ばれる色素蛋白

複合体に捕獲され，そのエネルギーは反応中心複合体（RC）へと高効率に伝達される。興
味深いことに，RCに結合した光合成色素は，光合成生物の種類に寄らず同様の組成と空間
配列を持っている。これに対して，アンテナ色素蛋白複合体は生物種に応じた多様な構造

を持っていることが明らかにされている。アンテナと RCの本質的な機能の違いは，前者は
励起エネルギー移動を主たる役割としているのに対して，後者は電子移動を主たる役割と

している点である。このことは，本来，絶縁体である光合成蛋白に電流を通すには何らか

の工夫が必要であり，必然的に RCの構造は生物種によらず保存されていることを示してい
る。これに対して，光エネルギーを有効に集めるアンテナ系のデザインは融通が利くこと，

逆に言うと，必要条件に応じたデザインが可能であることを示している。この点が，本研

究構想における中核をなしている。すなわち，多様な構造および空間配列をもつ光合成ア

ンテナ系の根本原理を理解することにより，人類の英知を傾注して人類が利用しやすい形

のアンテナ系をデザインすることは原理的には可能であると考えられる。 
  本研究の中心課題である紅色光合成細菌の光合成初期過程における機能発現には，LH2，
LH1と呼ばれる２種類のアンテナ色素蛋白複合体と光反応中心複合体（RC）の合計３種類
の色素蛋白複合体が関係している。RCを皮切りに，LH2，RC-LH1複合体の３次元構造が，
単結晶Ｘ線構造解析により原子分解能で明らかにされ，プログラムされた溶媒であるアポ

蛋白質の形成する反応場の中で，光合成色

素が空間的に規則正しく配置することこ

そが，光機能を発現するための必須要素で

あることが示されつつある。最近では，

我々の研究グループによる成果の一環と

して，精密有機合成技術を駆使して人為的

に構造を改変した光合成色素を組み込ん

だ人工の色素蛋白複合体についても，単結

晶Ｘ線構造解析による原子分解能での構

造決定が可能となってきている。更に，透

過型電子顕微鏡（TEM）及び高分解能原子
間力顕微鏡（AFM）を用いた光合成膜のそ
の場観察により，色素蛋白複合体が規則正

しく二次元配列した，巨大な単一分子様の

超分子会合体が観測されている。一方，10
フェムト秒を切る世界最速クラスの超高

速時間分解レーザー分光計測の適用によ

り，光合成反応の極初期過程の実時間計測

が可能となりつつある。このように，光合

紅色光合成細菌の光合成初期過程に関与する色素蛋白複

合体の構造と機能を示す模式図 
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成色素分子・周囲を囲むアポ蛋白質・二次元配列した蛋白質の超分子会合体の構造と，そ

れらの示す光機能との関係を明らかにして初めて，光合成初期過程の本質的理解を達成す

ることができると改めて強く意識されてきている。その為には，現在までは独立して行わ

れてきた光合成色素分子の改変・アポ蛋白のサイト特異的改変・それらの人工光合成膜内

への二次元配列化を全て融合した系における詳細な分光測定を行うことが唯一の手段であ

ると結論付けられるが，これらを融合した例は未だ報告されていない。 
  光合成生物は，38億年の長きに渡る生命の歴史を通じて，「自然選択」と言う圧力の下
で，自身の存否をかけて光合成系の改良に努めてきた。その結果，現状の我々の科学・技

術からは想像もできない卓越したエネルギー変換機能を備えていることが，徐々に解明さ

れつつある。本研究のねらいは，生命の青写真（自然の英知）に基づき，それを模倣・改

変すると言う視点に立って，地球環境に適合した，従来概念では創出し得ない全く新しい

バイオナノデバイス開発に繋がる基盤概念及び基盤技術の形成を達成することである。こ

の事こそが，10 年後に我が国が世界をリードしているために，絶対に備えていなければな
らない必要条件であると確信している。更には，欧米諸国の単なる模倣では無い，ナノ構

造を制御するための全く新しい学問領域・工業技術の創出へと発展させたいと強く意識し

ている。 

 

1.2 研究目的 
  光合成細菌の光合成系は，自然が創造した超高速（100フ
ェムト秒以下）かつ高効率（～100%）な光エネルギー変換機
構を解明するための本質的なバイオナノデバイスであるばか

りでなく，太陽光エネルギーの有効利用と言う観点から眺めた

場合，人類の存亡に関わる根源的な問題解決に向けての急務な

研究対象である。光合成初期過程の機能発現には，LH2，LH1
と呼ばれる２種類のアンテナ色素蛋白複合体と光反応中心複

合体（RC）の合計３種類の色素蛋白複合体が関係している。
原子間力顕微鏡（AFM）を用いた光合成膜のその場観察により，
右図に記したように，これら３つの色素蛋白複合体が自己組織

化により集積した超分子配列が，機能発現に密接に関係してい

る様相が明らかにされつつある。本研究では，天然由来の色素

蛋白複合体及び精密有機合成と分子生物学の技術を駆使して

色素および蛋白構造を改変した人工の色素蛋白複合体を脂質

二重層膜に任意の比率で配列させた人工光合成膜を創成する。

透過型電子顕微鏡（TEM）及び原子間力顕微鏡（AFM）によ
り膜内での色素蛋白複合体の超分子配列の確認を行いながら，極限の時間分解能と安定性

を有するコヒーレント分光計測と時間分解顕微分光計測を適用することにより，光合成初

期過程の真の実時間計測を達成し，世界にさきがけて，個々の色素蛋白複合体間の位相緩

和情報も含めたエネルギー伝達のメカニズムの本質的な理解を達成する。さらに，得られ

た知識を統合し，次世代型の太陽光発電システムを構築し，その機能解析を行う。 
 

1.3 研究の社会的意義 
  下図に示したのは，これまでに開発された太陽電池の効率をまとめたロードマップで

ある。実験室レベルでは，微細加工を施したタンデム型の半導体太陽電池で 36％を超える
光電変換効率が達成されている。しかしながら，製造プロセスの煩雑さと生産コストの面

から実用化は絶望的と考えられている。現在実用化されている太陽光発電パネルには，多

結晶シリコンやアモルファスシリコンを用いた半導体太陽電池が採用されており，その光

高分解能原子間力顕微鏡観察に

より明らかになった，光合成色素

蛋白複合体の２次元配列 
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電変換効率は 12~16％である。しかしながら，化石燃料との代替えを実現するためには，
さらなる変換効率の上昇と製造コストの削減が要求されるが，現状の科学・技術レベルで

は殆ど限界に達していると言うのが大方の見解である。また，半導体太陽電池の製造の際

に消費するエネルギーとその発生源を考慮すると，CO2排出量の削減（ゼロエミッションの

実現）には，ほど遠いシステムと考えられる。これら半導体太陽電池に変わるものとして，

近年注目を集めているのが，色素増感型と言われる第３世代の太陽電池である。色素増感

型太陽電池を用いた太陽光発電では，現在のところ 10％程度の光電変換効率が達成されて
いるが，実用化するためには更なる変換効率の改良が要求されている。これまでのロード

マップの演繹から，2011年までに 15％の変換効率を達成すること（第４世代の太陽電池の
開発）が研究開発目標に掲げられている。そのために，太陽光を捕集するためのアンテナ

系のデザインの改良やホール輸送層（電解質）の改良が喫緊の研究課題となっている。本

研究提案に記載した，光合成アンテナ系の動作機構が解明できれば，この問題に正当に対

処するための方策が提案できることが期待される。また，光合成初期反応そのものに注目

すれば，そこでは既に 100％のエネルギー変換量子効率が達成されている。したがって，光
合成系で発生した電子を損なうことなく電極に届けることができるのであれば，原理的に

は色素増感型太陽電池の効率を凌駕する，20~30％の光電変換効率が達成できると期待さ
れる。このような光合成反応そのものを活用した太陽電池（第 5 世代の太陽電池）の開発
は，その基礎研究が端についたばかりである。この系では，環境に優しい水系を利用して

いる点が長所であり，競合技術と比較して大げさな装置を利用する必要性が無く，低コス

トかつ取り扱いが容易と言う特徴がある。この特徴を活用し，用途開発を行えば，1~5％
の光電変換効率で費用対効果を満足するとの試算がなされている。本研究で提案するよう

な光合成色素蛋白複合体アレイ（最適配置の決定）と合わせて，新規なイオン性液体（電

解質）を探索する必要があるが，燃料電池関連の技術が先行しているので，その動向が参

考になると期待される。光合成反応を活用する，新しい太陽電池の製造は，本質的にゼロ

エミッションに合致することは明白である。 
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1.4 研究概要 
  光合成反応は地球上に降り注ぐ太陽光を有効利用する，自然が創造した最高の光エネ

ルギー変換機構である。この初期過程を担うのは，光合成膜中に存在する直径 5～10 ナノ
メートルのリング構造を持つ，色素蛋白超分子複合体という天然のナノデバイスである。

その機能発現には近年世界中で注目されているナノテクノロジーの基盤要素技術のほぼ全

てが含まれており，その摂理を理解することこそが，新しい科学技術の展開へと繋がるこ

とを予見させる。我々はこれまでに，色素の構造を人為的に改変した人工の色素蛋白超分

子複合体の創成と単結晶Ｘ線構造解析による原子スケールでの構造決定を達成してきた。

更に 10フェムト秒を切る世界最速クラス，且つ物性研究に耐えうるレベルの安定性を有す
る超高速時間分解レーザー分光計測の確立と適用により，色素蛋白超分子複合体内におけ

る光合成反応の極初期過程の実時間計測を達成してきた。その結果，生命が 38億年の進化
の過程において獲得したバイオナノデバイスのみならず，それを二次元的に配列させるこ

とにより，光合成膜そのものを自在に操作し，光機能の実時間観測を行いながら，より有

用な形に制御していく準備が整ったといえる。本研究課題では，従来の精密有機合成に加

えて，分子生物学的手法をも融合して，様々に構造を改変した人工の色素蛋白超分子複合

体を創成し，これらを人工脂質二重層膜及び基板上に自在に配列させた人工光合成膜（基

板）を創成する。その膜内における色素蛋白超分子複合体の配列様式を電子顕微鏡及び高

分解能原子間力顕微鏡によるその場観察で確認し，同時に超高速時間分解コヒーレント分

光および超高速時間分解顕微分光を用いた励起エネルギー移動の実時間計測を行い，統括

的な光合成励起移動メカニズムの解明及びデバイスとしての利用指針の形成を目指す。そ

のことにより，21 世紀をリードするバイオナノサイエンス・テクノロジーの基盤概念・技
術形成を促進する。得られた知識を統合し，実際に，光合成色素および色素蛋白複合体を

用いた次世代型の太陽光発電システムの構築と機能解析を行う。 
 

 
 
電子顕微鏡観察（実測データ）にもとづく，光合成色素蛋白複合体（LH2アンテナ及びRC-LH1コ
ア複合体）の二次元配列を示す模式図。図の小さな真円が LH2 に，大きな楕円が RC-LH1 コア
複合体に対応している。このように自在に二次元配列を制御した系で，図中の？マーク付きオレ

ンジ色矢印で記した励起エネルギー移動のメカニズムを解明することが，本研究の目的である。 
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1.5 研究従事者と分担 
研究代表者グループ 

研究機関名  
大阪市立大学 
（研究実施場所：大学院理学研究科数物系専攻橋本研究室） 

当該研究機関からの

研究参加者  
氏名  役職  分担内容  

（研究代表者→） 橋本 秀樹 教授 研究統括 

 杉﨑 満 准教授 超高速コヒーレント分光計測 

 丸山 稔 准教授 光合成膜試料の電子顕微鏡観察 

 藤井 律子 特任准教授 人工光合成膜試料の調製 

 鐘本 勝一 准教授 時間分解顕微分光計測 

 木下 勇 教授 太陽電池用基板材料の開発 

 岡田 恵次 教授 光合成色素アナログの有機合成 

 須貝祐子 特任助教 
原子間力顕微鏡による光合成膜の

その場観察 
 
 
共同研究グループ 

研究機関名  
名古屋工業大学 
（研究実施場所：大学院工学研究科物質工学専攻南後研究室） 

当該研究機関からの

研究参加者  
氏名  役職  分担内容  

（主たる共同研究者→） 南後 守 教授 
光電変換機能を持つ光合成色素蛋

白質ナノ組織体の構築と機能解析 

 青木 純 准教授 
光合成アンテナ系モデルペプチド

の有機合成 

 出羽 毅久 准教授 
分子生物学的手法を用いた光合成

蛋白のサイト選択的構造改変 
 
 
海外研究協力者 
 
Prof. Dr. Richard J. Cogdell, FRS （英国グラスゴー大学・生命科学研究所） 

  光合成色素蛋白複合体試料の調製に関する研究支援 
 

Prof. Dr. C. Neil Hunter, FRS （英国シェフィールド大学・生化学教室） 
 光合成膜試料のその場観察に関する研究支援 
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1.6 目標値 
 
各年度での研究達成目標を項目別にして以下に記す． 
 
（第一年度） 
(1) 高分解能原子間力顕微鏡の性能最適化 
(2) 光合成色素蛋白複合体試料の超高速コヒーレント分光計測 

(3) 光合成細菌の反応中心およびアンテナ系タンパク質色素複合体（LH-RC）の電極上での
組織化と機能解析（10%の変換効率を達成目標とする） 

 
（第二年度） 
(1) 高分解能原子間力顕微鏡を用いた人工光合成膜内における色素蛋白複合体配列の決定 
(2) 時間分解顕微分光計測装置の性能最適化 
(3) モデルポリペプチドを用いた光合成色素複合体の電極基板上での組織化と機能解析
（15%の変換効率を目標とする） 

 
（最終年度） 
(1) 原子間力顕微鏡を用いて色素蛋白複合体の空間配列を決定した試料に対する時間分解顕
微分光計測の適用 

(2) 光合成色素蛋白複合体を用いた次世代型太陽電池の構築と機能解析（20%の変換効率を
目標とする） 

(3) 最終成果のとりまとめ 
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第２章 研究成果の総括 

2.1 研究全体の総括 
  構造を改変した光合成色素蛋白超分子複合体を，ナノ空間において自在に配列させた，人工

光合成膜試料を作成し，超高速時間分解コヒーレント分光および時間分解顕微分光を用いた励

起エネルギー移動の実時間計測と広い周波数領域でのフォノン物性の測定を行い，統括的な励

起エネルギー移動メカニズムの解明及びデバイスとしての利用指針を確定することで，２１世紀をリ

ードするバイオナノテクノロジーの基盤技術形成を促進することを目的として研究を推進した。①光

合成色素やアポ蛋白質の構造を改変した人工の LH1 アンテナ色素蛋白複合体の調製方法を確
立し，太陽光輻射分布をカバーする七色の人工 LH1複合体を創成した。②高分解能原子間力顕
微鏡装置（AFM）の性能最適化を実施し，最適なカンチレバーの網羅的探索を行い，現状での最
適性能を追求した。その結果，マイカ基板上に固定した一枚の人工光合成膜の高分解能 AFM画
像の取得に成功した。③超高速コヒーレント分光計測に関しては，溶液中のフリーなカロテノイド色

素と LH2アンテナ色素蛋白複合体に結合したカロテノイド色素の縮退４光波混合信号の測定方法
と実験結果を解釈するための数値シミュレーションの方法を確立した。その結果，LH2 複合体に結
合したカロテノイドがバクテリオクロロフィルへ高効率にエネルギー移動を達成している様相が，分

子振動をも時間分解できる程度の超高速な時間スケールで解釈できるようになった。また，超極短

光パルスによるコヒーレント分子振動の制御に関する興味深い実験結果を得た。④時間分解顕微

分光計測装置の開発を開始し，空間分解能 2 µm，時間分解能 100 fs の性能を持つプロトタイプ
装置を試作した。⑤金属基板上への光合成色素蛋白の組織化と光電流特性の評価に関しては，

パターニングを施した金属およびガラス基板上に LH2 複合体を自在配列させた試料調製に成功
した。⑥天然及び再構成アンテナ系色素蛋白複合体のフェムト秒吸収・ラマン分光に関しては，レ

ーザー装置を改良し，広い波長範囲での測定が可能となった。アンテナ色素蛋白複合体に結合し

たカロテノイドの励起エネルギー移動過程に関する実験データが蓄積できた他，新たな励起エネ

ルギー経路の発見（Angew. Chem. Int. Ed.に論文採択，平成 23年 5月 9日付け日本経済新聞朝
刊（全国版）で記事紹介）等の顕著な成果を輩出した。⑦光合成色素蛋白複合体を用いた太陽光

発電システムの性能を正確に定量評価するための測定系（電気化学測定装置，光電流測定装置，

光量測定装置）を構築し，実際に光合成アンテナ系色素蛋白複合体を用いた光電流の測定を達

成した。また，バイアス電位を変化する事により，光電流量が飛躍的に増大する事を見出した。 

 

2.2 研究の進捗状況と得られた成果 
2.2.1 人工光合成色素蛋白複合体の創成と配列制御 
2.2.1.1 LH1アンテナ色素蛋白複合体の再構築（人工 LH1の創成）と Stark分光測定 

異なる共役鎖長を持つ天然カロテノイドと LH1 由来のバクテリオクロロフィル含有モノマ
ー蛋白サブユニットとを再会合することにより，人工の LH1 複合体を調製する方法を確立した。
再会合条件の最適化を行うことにより，天然由来の LH1 複合体と極めて近い分光特性を有す
る高品質な人工 LH1 複合体の調製に成功した。得られた複合体に対して，Stark 分光測定を
適用することにより，カロテノイドおよびバクテリオクロロフィル周辺の静電環境を定量した。さら

に，分子軌道計算を用いることで，カロテノイド分子が，既に結晶構造解析により構造が報告さ

れているLH2複合体に結合したカロテノイドと同様のらせん性を持ちLH1蛋白に結合している
ことを示唆した。 

2.2.1.2 再会合 LH1複合体の電場変調吸収スペクトルの偏光角依存性 
LH1 複合体に結合しているカロテノイドの構造に対する知見を得る目的で，LH1 由来の

バクテリオクロロフィル蛋白複合体及び対称性のあるカロテノイド（スピリロキサンチン）を用いて，

LH1複合体を再構築した。この人工 LH1複合体の電場変調吸収（EA）分光測定を行った。入
射光の偏光角を変えて測定することにより，色素の構造や静電環境に由来するパラメータを決
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定した。対称性を持つカロテノイドが，LH1 に結合している場合には対称性が破れていること
が明らかとなり，LH2 同様に LH1 においてもカロテノイドがねじれ構造をとって結合していると
いう示唆を裏付ける結果が得られた。 

2.2.1.3 カロテノイドを含む LH1 アンテナタンパク質色素複合体の再構築とカロテノイドの構造
特異性 

光合成膜から，LH1α および LH1βタンパク質とバクテリオクロロフィル a (BChl a)および
Zn-BChl a誘導体ならびに諸種のカロテノイドを別々に単離精製し，LH1複合体を再構成した。
この LH1複合体の吸収スペクトルは，天然の LH1複合体のそれとよく類似し，この再構成法を
用いてもカロテノイドを含むLH1アンテナタンパク質色素複合体を再構築できることがわかった。
また，LH1α タンパク質だけを用いた再構成では，カロテノイドが LH1複合体を形成しないこと
が認められ，このことにより，LH1 βタンパク質はカロテノイドの結合に大きく関与していることが
わかった。さらに，LH1 タンパク質のアミノ酸配列をモデルとした「LH1 モデルタンパク質」を遺
伝子工学的手法により発現して LH1複合体を再構成した。その結果，発現した LH1モデルタ
ンパク質はカロテノイドならびに BChl aおよび Zn-BChl aの結合部位を探索するのに非常に
有用であることがわかった。また，LH1 複合体の再構成ではカロテノイドの構造特異性が顕著
に認められ，LH1 タンパク質のアミノ酸組成に大きく依存することが認められた。 

2.2.1.4 オキナワモズク盤状体由来の特殊なアンテナ色素タンパク複合体の単離とその機能の

解明 
海洋性光合成生物に特有のアンテナ複合体であるフコキサンチン‐クロロフィル蛋白質

（FCP）については，微細藻類についての研究は近年行なわれてきたが，大型藻類について
はその取り扱いの困難さよりあまり報告例がない。沖縄原種であるオキナワモズクは，藻体の

「種」である盤状体での大量培養が可能であり，これは微細藻類の方法論が適応できるため，

大型藻類の光合成器官の研究に最適である。我々は（株）サウスプロダクト伊波氏が培養法を

開発した盤状体より FCP を調製することに成功した。非破壊電気泳動（Native-PAGE），
SDS-PAGE，及びこれらの二次元電気泳動，またゲルろ過 HPLC の結果，褐藻類であるオキ
ナワモズクの FCP（以後，モズク FCP と呼ぶ）は，17.5kD，18.2kD の２種類のサブユニットのヘ
テロ 3 量体であるとの推測ができる結果が得られた。このようにして生化学的に純度の高い
FCPの調製方法を確立した。 

生化学的に純度の高いＦＣＰの光学特性を測定した。FCPには，クロロフィル(Chl) a とい
う脂溶性の色素の他に，フコキサンチンという比較的親水性の高いカロテノイド色素と，海洋性

光合成生物に特有の Chl c という色素が結合していると考えられている。特に，Chl c としては
Chl c2のみが結合していると考えられてきた。しかしながら，Chl c は，有機酸であり，特に Chl 
c1と Chl c2を分離することは困難であった。我々は，Inertsil ODS-P カラムを用いることにより，
Chl c1/c2, Chl a及びカロテノイド含む全分析を行なうことに初めて成功した。また，これらの色
素の組成比（化学量論比）を算出するためにはモル分子吸光係数を用いなければ成らないが，

これらの値は文献によるばらつきが非常に大きく，またマグネシウム錯体であるクロロフィル類

は乾燥重量を測定することが非常に困難であるため，原理的にも精度が悪い。この問題を解

決するために，FCP 抽出物の 1H-NMR を測定し，色素に存在する共役系のプロトンのみが観
測される指紋領域(5.0-11.0ppm)に現れるシグナルを完全に帰属し，これらのプロトンの積分値
より色素の存在比を決定することに成功した。 

2.2.1.5 高分解能原子間力顕微鏡を用いた色素タンパク複合体配列の局所構造の観察 
紅色光合成細菌 Blc. viridis から LH1-RC コア

複合体を，Rps. acidophilaから LH2複合体を単離し，
これら色素タンパク複合体を脂質二重層膜に任意の

割合で組み込んだ人工光合成膜を構築した。人工

光合成膜中の色素タンパク複合体の配列を原子間

力顕微鏡を用いて観察したところ，ノンコンタクトモー

ド，大気中観察において，右図 a)のような 1000 nm程



   11 

の大きな膜が観察できた。また，膜内部の高分解画像イメージ b)より，色素タンパク複合体が
ぎっしり詰まり，ところどころ格子をなしていることがわかった。今後は，LH2 / RC-LH1 の比率
の違いによる配列変化を AFMにより検討する予定である。 

2.2.1.6 AFM測定データの解析および可視化に関するソフトウェア開発 
AFM（原子間力顕微鏡） は，絶縁体表面でも高解像度で表面形状を可視化することが

できる。しかし，蛋白質に対しては，それが柔らかく壊れやすいため，無機結晶の場合のような

高解像度は得られない。したがって，AFM による測定結果から蛋白質形状を可視化するため

には，得られた AFM データだけでは不十分で，既知の蛋白質構造情報と組み合わせて総合
的に解析することが必要である。このための統合解析ソフトウェアを開発した。このソフトウェア

では，①AFM の高さ情報を 2 次元画像として表示し，②高さ情報を３次元モデルに変換して
可視化し，③画像処理（LOG フィルタ，フーリエ変換など）により規則性を抽出し，④Protein 
Data Bankに登録されている立体構造を基にした蛋白質 3次元モデルを高さ情報に整合する
ように空間配置し，⑤得られた 3 次元モデルをアニメーション動画として出力する，という一連
の解析を統合環境で行うことを可能にした。 

2.2.1.7 紅色光合成細菌の単離 core と core-only再構成膜の電場変調吸収分光測定 
光合成膜中でのアンテナ系組織の配列の違いに伴う相互作用を議論する目的で，紅色

光合成細菌 Blastochloris(Blc.) viridis の単離 core (LH1-RC)と脂質二重層膜に coreを配列さ
せた core-only 再構成膜の電場変調吸収分光測定を行い，それぞれの非線形光学パラメータ
を測定した。その結果，遷移における永久双極子モーメントの変化量に有意な差があることが

わかった。今後は LH2 も含めた再構成膜の電場変調吸収分光測定も行い，議論を深める。 
2.2.1.8 電場変調吸収分光理論の基礎付け 

  電場変調吸収（EA）分光は，電子的構造を実験的に調べるための有用な方法であり，光
合成蛋白を含むさまざまな物質に対して用いられている。EA 分光の解析には，異なる２つの
理論が使われている：Liptay 理論と状態和理論である。前者は EA 分光によるスペクトルを簡
単な関係で巨視的物性量と結びつけるが，後者は同じスペクトルをより微視的な電子的構造と

詳細に関係づける。両者の理論は，一見異なるように見え，その関係は明らかになっておらず，

しばしば混乱を招いていた。我々は今回，理論的に両者の関係を明らかにすることに成功した。

そこでは，光許容励起状態(明状態)と他の光禁制励起状態(暗状態)との間に縮退がない場合
には，Liptay 理論と状態和理論は近似的に一致することが示された。縮退がある場合には
Liptay 理論は破綻するが，Liptay 理論を拡張することで，この場合にも同じ解析を可能にする
新しい表式を得た。さらに，この新しい表式を使えば，縮退した状態間の遷移双極子に関する

情報を実験から得ることが可能であることを示した。そのことの具体例として，この表式を用い

て，共役鎖長が 9のβ-カロテン同族体では明状態と暗状態との間の遷移双極子相互作用の大
きさが 5 Debyeであることを明らかにした。 

 
2.2.2 フェムト秒コヒーレント分光計測および時間分解顕微分光計測 
2.2.2.1 コヒーレント分光法を用いたカロテノイドの超高速光学応答 

光合成初期過程において重要な役割を担っているカロテノイドの光学応答を理解するた

めには，電子と分子振動の動的過程を総合的に理解する必要がある。そのため，代表的カロ

テノイドであるβ-カロテンの過渡回折（TG）信号測定を，広いスペクトル領域で行った。測定し
た結果を，Brownian oscillatorモデルを用いて解析を行った。波長依存性を再現するために，
パルス形状を取り入れ厳密な計算を行った結果，実験結果を良く再現することができた。この

ことは，最低一光子許容励起状態S2 と一光子禁制励起状態S1の間に，中間状態が存在する

ことを強く示唆するものである。また，溶媒依存性を測定した結果，誘電環境の変化を低周波

モードによりモデル化できることを示した。以上の結果は，電子と分子振動の情報を取得する

上で，コヒーレント分光法が非常に有用であることを示すものである。 
2.2.2.2 光合成色素の超高速光学応答に周辺蛋白質が及ぼす影響の理解 
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光合成色素と周辺蛋白の相互作用の大きさにより，励起エネルギー失活過程が大きく異

なることが予想される。紅色光合成細菌Rba. sphaeroides 2.4.1 光合成膜，LH2 アンテナ色素
蛋白複合体，および主成分カロテノイドである spheroidene のTG 信号測定を行った。コヒーレ
ント分子振動の減衰時間は，溶媒中のそれに比べ，色素蛋白複合体では約 3 割速くなること
を見出した。また，理論モデル計算を行ったところ，実験結果をよく再現することも分かり，電子

状態と振動状態について総合的な理解をすることができた。 
2.2.2.3 光合成色素カロテノイドの π電子共役鎖の非線形光学応答に関する研究 
光合成色素であるカロテノイドの非線形光学応答を理解

するために，β-カロテンの共役鎖長が異なる一連の誘導
体を有機化学合成法により調製し，非線形光学応答の π
電子共役鎖長依存性を調べた。実験方法としては第三次

高調波発生分光法を用い，時間摂動密度行列法による

数値シミュレーションから理論的にも研究を行った。その

結果，カロテノイドの非線形性が，最低一光子禁制状態

への二光子共鳴ではなく，最低一光子許容励起状態へ

の三光子共鳴によって引き起こされる事を明らかにした

（図(a)）。これは極性置換基による非線形性発現メカニズム（図(b)）とはまったく異なるもので，
新たな非線形性発現・増大の手段を提供するものである。また，これまでに我々が行ってきた

超高速縮退四光波混合時間分解分光の結果と良い一致を示すものであった。 
2.2.2.4 光合成色素カロテノイドの非線形光学応答と分子構造ひずみに関する研究 

β-カロテンの π電子共役鎖の両端に位置する β-イオノン環は，共役差に構造ひずみを及ぼす
事が知られている。このような共役差の構造ひずみは，光合成蛋白中におけるカロテノイドにも

存在すると考えられ，Smart Matrix としての蛋白の影響を反映していると考えられる。構造ひず
みが分子振動モードの位相緩和にどのように影響するかを調べるために，β-イオノン環を末端
に持たないリコペンの縮退四光波混合測定を行い，β-カロテンの結果と比較した。これら二つ
のカロテノイドは，共役鎖の長さが同じであるので，含まれる π 電子数も同じであり，構造ひず
みが光に対するカロテノイドの電子応答にどのような影響を与えるかを知るためによい例である

と考えられる。結果として，構造ひずみがある場合，二重結合中心対称伸縮モードの位相緩和

寿命が顕著に減少する事が明らかとなった。 
2.2.2.5 β-カロテン同族体のサブ 20 フェムト秒過渡回折分光 
光合成系における超高速・高効率エネルギー伝達とコヒーレンスとの関係を解明するために，

β-カロテンの共役鎖長が異なる一連の同族体を合成し，非線形光学応答のポリエン型 π 電子
共役鎖長依存性を調べた。分光方法としてはサブ 20 フェムト秒過渡回折法を用いた。基底状
態に結合する分子振動の位相緩和が，熱浴からの摂動によって主に引き起こされる事を明ら

かにし，各分子振動モードの位相緩和寿命を決定した。共役鎖長の短いカロテノイド分子では，

C=C 二重結合伸縮振動が主なエネルギー散逸のチャンネルとなっているのに対し，共役鎖長
の長いカロテノイド分子では，C-C単結合伸縮や C-Me変角振動などの他の振動モードもエネ
ルギー散逸チャンネルとして寄与していることを明らかにした。 

2.2.2.6 β-カロテンにおける振動モードのカップリングに関する理論的研究 
β-カロテンに対する四光波混合分光の実験で興味深い結果が得られた。そこでは，β-カ

ロテンが電子的励起状態にいる時間間隔（いわゆるコヒーレント時間）τを大きくするにつれ，分
子振動の和周波や差周波の振動が，τが 0 の場合に比べて非常に強く観測された。この結果
は従来の理論モデルでは再現できなかった。我々はこれまでに，実験で観測されたカップリン

グモードを再現するための新しいモデルを提案してきており，そこでは，いわゆる誘導フォトン

エコーの領域で実験を再現することに成功していた。今回，光許容の励起状態 S2 と光禁制の

励起状態 SX との間で Rabi 振動が起こるという描像による新しい計算手法によって，いわゆる
虚フォトンエコーの領域においても実験を再現することに成功した。このようにしてこの実験を

完全に再現するひとつのモデルを提示することに成功した。 
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2.2.2.7 時間分解顕微分光計測装置の開発 
超高速顕微分光を行うために，

顕微鏡用の過渡吸収分光システムを

試作した。このシステムは，全て一台

のコンピュータにより制御されており，

その制御プログラムは Lab view によ
り自作した。作製した装置の性能評

価を行うために，色ガラスフィルター

（O56，厚さ約 2mm）の過渡透過率変
化を測定し，良好なシグナルを得るこ

とができた。空間分解能は約 2µm を
達成した。 

 
 
 

2.2.2.8 極性カロテノイド誘導体のフェムト秒時間分解吸収分光の溶媒及び励起波長依存性 
極性カロテノイドにおける中間励起状態形成過程を解明するため，レチナールに 1,3-イ

ンダンジオンを結合させた，カルボニル基を二つ持つ極性カロテノイド誘導体を合成し，中間

励起状態の溶媒及び励起波長を測定した。分光手段として，フェムト秒時間分解吸収分光法

を用いた。その結果，中間励起状態の寿命の溶媒及び励起波長依存性を決定した。これらの

結果から，最も長寿命な中間励起状態は，極性溶媒中のカルボニル基を持つ極性カロテノイ

ドにおいて観測されている分子内電荷移動状態(SICT)とは逆の溶媒極性依存性を示していた。
これは，SICT の生成と分子構造との関係性に対して今までの報告に疑問を投げかける結果で

ある。 
2.2.2.9 カルボニルカロテノイドにおける分子内電荷移動ダイナミクス 
ポリエン骨格内にカルボニル基 (C=O)を持つカル
ボニルカロテノイドは，海洋性光合成生物の超高

速エネルギー伝達過程において重要な役割を果

たす。また，カルボニル基は極性溶媒中で電荷供

給体となるため，分子内電荷移動状態 (ICT)を示
すことで知られる。カルボニルカロテノイドの一種で

ある，フコキサンチン (図の化学構造式)の励起状
態ダイナミクスを１光子及び 2光子励起分光法によ
り調べた。その結果，極性溶媒条件下において共

在する (図の実線)，S1 励起状態  (図の破線)と
ICT状態 (図の一点鎖線)を選択的に生成すること
に成功し，各励起状態のダイナミクスが明らかになった。 

2.2.2.10 極超短光パルスを用いたカロテノイドのコヒーレント分子振動の制御 
代表的な光合成色素であるβ-カロテンの
誘導フォトンエコー(SPE)信号に，コヒーレ
ント分子振動の結合モードが顕著に表れ

るという非常に興味深い現象を見出した。

同様の現象は，紅色光合成細菌 Rba. 
sphaeroides 2.4.1 から抽出したスフェロイ
デンにおいても明瞭に観測されたため，こ

の現象がカロテノイド一般に起こることが

明らかになった。この興味深い現象の起

源として，(1) 光励起に伴う構造変化，(2) 
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電子状態間のカップリングに伴う非線形な振電相互作用，の 2つの可能性が考えられる。その
ため，これらのモデルの妥当性を明らかにするために，Rba. sphaeroides 2.4.1 の光合成膜を
用いて，SPE 信号測定を行った。その結果，光合成膜を用いて測定した SPE 信号においても，
結合モードが非常に顕著に現れることが分かった。光合成膜中において，カロテノイドは周辺

蛋白質に取り囲まれているために，構造変化を行うための自由度を持つことが殆ど不可能であ

る。そのため，今回観測された現象は，電子状態間のカップリングに起因するという結論に至

った。 
2.2.2.11 フェムト秒分光を用いた光合成色素の超高速励起状態ダイナミクスの研究 
  光合成のアンテナ系は，カロテノイドと (バク
テリオ)クロロフィルの２種類の色素分子が重要
な役割を果たす。我々が独自に開発した高感

度検出分光装置を用いて，紅色光合成細菌に

おけるアンテナ色素蛋白複合体の励起状態ダ

イナミクスを詳細にわたり調べた。特に，異なる

種における紅色光合成細菌のアンテナ色素蛋

白複合体を調べることで，それぞれの種におい

て，エネルギー伝達効率及びエネルギー伝達

経路が異なることを明らかにした。また，

Rhodospirillum rubrum S1由来の光合成コア複
合体において，バクテリオクロロフィルからカロテノイドへ一重項間逆励起エネルギー移動が起

こっていることを世界で初めて明らかにした。この結果は，高等植物で知られている非光化学

的励起エネルギー消失（Non-Photochemical Quenching）に類似の光防御機構が光合成細菌
の場合にも備わっていることを示唆している。得られた成果は，権威ある学術雑誌である，

Angew. Chem. Int. Ed.へ論文発表した他，日本経済新聞（平成 23年 5月 9日，全国版朝刊）
にて紹介され反響を呼んでいる。 

 
2.2.3 光電変換機能をもつ光合成タンパク質色素ナノ組織体の構築とその機能解析 

2.2.3.1. 光合成活用発電システムの機能解析に関する装置開発 
  太陽電池の性能を正確に定量評価するための測定系（電気化学測定装置，光電流測定

装置，光量測定装置，反射スペクトル測定装置）を立ち上げ，光電流の量子変換効率の高精

度測定（物理精度）を達成した。光電流量の増減を左右する物理パラメータの決定を行った。

ZnMP（亜鉛メソポルフィリン）を用いた測定で，金電極に印可するバイアス電位を-0.25 Vに設
定することで，光電流量が飛躍的に増大する事を見出した。この結果は，5.3%の量子変換効
率を達成している事を意味している。 

2.2.3.2. 光合成反応中心（RC）およびアンテナ系タンパク質色素複合体（RC-LH1）の電極上へ
の配向を制御した人工的な組織化とその機能解析 
  光合成細菌から単離精製した RC-LH1および RCならびに分子生物学的手法を用いて発
現させた His-tag基をもつ RC-LH1ならびに Cys基をもつ LH2の金及び透明 ITO基板への
自己組織化を行った。その組織化の確認は，UV-Vis，蛍光，SPR，AFM および FT-IR RAS
などの分光学的手法ならびに CAFM および光電流特性を用いた検討から行った。その結果，
金および ITO基板の化学修飾ならびに His-tag基および LH2の有無によって，RC-LH1およ
び LH2 の配向を制御できることが認められた。また，金基板系と同様に ITO 基板系でも
His-tag基をもつ RC-LH1ならびに Cys基をもつ LH2 を組織化できることがわかった。 

2.2.3.3. LH1 モデルタンパク質色素複合体の電極および脂質二分子膜で修飾した電極への組
織化と光電流特性 
  光合成アンテナ系膜タンパク質を模倣したモデルペプチド類を合成ならびに遺伝子工学

的手法を用いて調製し，諸種のポルフィリン分子との複合体を金属ならびに透明 ITO 電極お
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よび脂質二分子膜で化学修飾したそれらの電極上に自己組織化した。電極基板上でのポル

フィリン分子の光電流特性を測定した結果，いずれのポルフィリン分子からも電極に電流注入

が起こることを見出した。その効率は，モデルペプチド分子とポルフィリン分子の分子配向，そ

れらの構造，ポルフィリン分子と電極基板との距離および脂質の構造に大きく依存することが

わかった。また，脂質二分子膜中ではモデルペプチド分子とのポルフィリン分子複合体は安

定に存在し，光電変換能の向上が認められた 
2.2.3.4. 脂質二分子膜中への RC-LH1 ならびに LH2 の導入と基板上への組織化とそれらのモ

デルタンパク色素複合体の配向や構造変化と連動した電子輸送能の評価 
  脂質二分子膜中 LH1-RCならびに LH2について，電気化学的手法ならびに導電性AFM
などを用いる近赤外域の光誘起電流応答から,それらの複合体の配向や構造変化と連動した
電子輸送能の評価を行った。また，新たに遺伝子工学的手法で発現させた LH1ならびに RC
モデルタンパク質色素複合体を脂質二分子膜で化学修飾した基板上に組織化し,それらのモ
デル色素複合体の脂質二分子膜を介する光誘起電流応答から色素複合体および脂質の動

的構造変化と連動したエネルギー移動ならびに電子輸送機能との相関について検討を行っ

た。 
2.2.3.5. 海洋藻類および高等植物由来の色素タンパク複合体を用いた太陽光発電 

  光合成細菌の LH2，RC-LH1 複合体よりも安定な海洋藻類（オキナワモズク）および植物
（ホウレンソウ）のアンテナ系タンパク質色素複合体（FCPおよび LHCII）および反応中心複合
体（PSI, PSII）の ITO透明電極および金基板ならびにTiO2電極基板上などへの組織化とパタ

ーン化に成功した。それらの組織化の確認は，分光学的手法（NIRおよび FTIR，蛍光），なら
びにAFMなどで検討を行った。興味深いことに，TiO2電極基板上で PSI, PSII, LHCIIならび
に FCPで顕著な電流応答が世界ではじめて観察され，海洋藻類および高等植物などの光合
成材料を用いる光電変デバイスへの展開が期待された。 

 

2.3 研究成果の位置づけ 
  欧米では高分解能 AFM を用いた光合成細菌の色素蛋白複合体の実空間観察が注目されて

いる（Nature 2004; EMBO J 2004）。本研究で観測した“人工光合成膜”の高分解能 AFM画像は，
世界初のものであり，やっと欧米の一流の研究者達と互角に戦える準備が整いつつある状況とな

ったと言える。光合成アンテナ系色素蛋白複合体そのもの構造に関しては，共同研究者である

Prof. Cogdell ら（英国グラスゴー大学）が光合成細菌のアンテナ色素複合体（LH2）の構造を 1.9 Å 
レベルで明らかにし（Nature 1995），またコア複合体（LH1-RC）の構造解析にも成功している
(Science 2003)。 しかしながら，コアアンテナ複合体のそれは 4.8 Å レベルであり，アポ蛋白に結合
した光合成色素の構造は分子レベルで明らかではない。したがって，本研究で我々が独自に開発

したような再構築 LH1等の人工光合成色素蛋白複合体を用いた研究は，現状では未解明色素蛋
白複合体中における光合成色素の構造と機能に関する詳細な情報を引き出すための唯一無二の

方法である。 
  紅色光合成細菌の光合成初期反応における励起エネルギー移動に関して，光合成アンテナ

系色素蛋白複合体の構造と動的な機能との関係を明示した研究例は，超高速レーザー分光を用

いて検討している米国 Prof. Fleming, スウェーデン Prof. Sundström，Prof. Pullerits，チェコ Prof. 
PolívkaならびにオランダProf. R. Grondelleおよび橋本グループ以外ほとんどない。本研究で開発
したカロテノイド色素に関するサブ 20 フェムト秒過渡回折格子分光法，誘導フォトンエコー分光法
は，実験面における技術力の高さ，解析方法に関する理論面での完成度を含め，我々のグルー

プが目下世界のトップに君臨している。また，本研究で明らかになった LH1 アンテナ色素蛋白複
合体におけるバクテリオクロロフィルからカロテノイドへの一重項逆励起エネルギー移動経路は，新

規な発見として高く評価されている（Angew. Chem. Int. Ed.に論文掲載）。サブ 20 フェムト秒縮退４
光波混合により，光パルスの照射間隔を変えることで，カロテノイド色素のフォノン物性を劇的に変

化させることを例示したが，この研究成果は当該分野に大きなインパクトをもたらすと期待してい

る。 
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  本研究で遂行中の基板上にチップテクノロジーを駆使して膜タンパク質複合体を組織化するこ

とによって「電気化学・分光同時計測」および「ATR(全反射)・分光同時計測」などの計測システム
を開発する研究は，世界中どこにも見当たらない。 最近，高等植物の光合成系でも構造解析の
報告はなされているが，その動的な構造と機能との関係を分子レベルで検討している例は殆ど報

告されていない。 
  本研究で例示している二分子膜中で人工光合成システムを組織化してナノデバイスを作成し，

その色素蛋白複合体の動的構造と機能との相関を分子レベルで明らかにする研究は国内外とも

例がない。特に，基板系への光合成色素蛋白複合体のデバイス化とその機能評価については，

欧米の研究者との共同研究と同時に先陣争いが続行中である。 我々は，世界に先駆けて光合成
細菌の光合成色素誘導体を ITOあるいは金基板上に導入し，光捕集機能と同時に光電変換機能
効果をもつデバイスの開発に成功している。 
 
2.4 今後の研究の進め方，および研究成果の見通し 
  精密有機合成あるいは分子生物学的手法を用いて調製した人工光合成アンテナ色素蛋白

複合体の組織化を脂質二重層膜中のみでなく電極基板上でも行う。特に，自在にパターニングを

施した基板系への拡張を行い，色素蛋白複合体の構造と機能との相関について世界に先駆けて

明らかにする。また，色素蛋白複合体の階層的なナノ組織体を巧みに作成し，基板上で高効率な

光捕集ならびに光電変換機能をもつタンパク質/色素複合体の構築を目指し，高効率な光エネル
ギー機能をもつナノバイオデバイス開発するための基盤技術を確立する。光機能を実時間解析し，

光合成アンテナ系における高効率な励起エネルギー移動に関する統一見解を得るために，超高

速分光計測を用いた研究を今後も精力的に展開していく事は必須である。特に，コヒーレント分光

計測に関しては，溶液中の色素のみでは無く，色素蛋白複合体に結合した系においても，コヒー

レント分子振動をも時間分解できる程度の超高時間分解能での現象観測と緻密なモデルシミュレ

ーションによる実験データ解析を達成したので，今後は様々に構造改変した人工の光合成アンテ

ナ色素蛋白系への応用展開を図る。光合成アンテナ系色素蛋白の２次元配列を高分解能原子間

力顕微鏡観察によって決定できるレベルまで実験技術が高まったので，今後は，その確度を上昇

させオンデマンドで配列制御した系を創出し，そこでの励起エネルギー移動の計測を達成していく。

そのために，プロトタイプの試作が完了した時間分解顕微分光計測システムの性能向上と本格稼

働を達成する。フェムト秒時間分解共鳴誘導ラマン計測に関しては，装置の整備が完了し，基礎

データの蓄積が行えるようになったので，今後は様々なアンテナ系色素蛋白複合体（天然および

人工）に応用展開し，従来のポンプ・プローブ分光では得難い情報を取得していくことにより世界

の頂点を目指す。 
  光合成での色素複合体色素複合体の機能をナノレベルで明らかにすることは，生命活動の基

本である生体エネルギー変換システムを理解するうえでも非常に興味深い。そして，本研究の知

見により，社会的要請の強い光合成での太陽エネルギーの光電変換機能および超高速・高効率

な光エネルギー変換と光検出機能をもつナノ組織体の開発への重要な指針になるであろう。また，

この色素蛋白複合体の構造あるいは機能を模倣することによって，エネルギー，情報通信や医療

／健康などへの高機能のナノバイオデバイス開発が期待される。 
  特に，光増感作用をもつ光合成の光捕集機能をもつアンテナ系色素複合体を用いた色素増感
太陽電池は，近赤外領域まで太陽光を有効利用ができ，低コストで光電変換効率の高いナノバイ
オデバイスの開発が期待される。そして，光合成のアンテナ系色素複合体を用いるナノバイオ組織
体の開発への新たな展開が期待される。 
  技術革新によって世界経済を将来大きく成長させるものとして，情報(IT)，バイオ，ナノテクノロ
ジーが 3大要因として広く考えられている。特に，欧米では，ナノテクノロジーが「第二の産業革命」
と位置づけ，戦略的なナノテク研究開発計画なしには達成が不可能であるという認識が持たれて

いる。現在，ナノテクノロジー分野に於いて，他の追随を許さない巨額の資金を投入しているのは

日本と米国である。ここ 10年，我が国は，ナノテク基礎研究でトップを走ってきたが，それを追い上
げる米国の動きは勢いを増している。米国では国家ナノテクノロジー・イニシアティブ（NNI）が国家
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戦略を策定し，ナノテクを「21 世紀前半に経済，国家安全保障へ最も本質的な役割を果たす技術」
という認識の下に，3 年間で 30 億ドル強（約 3200 億円）という膨大な予算を注ぎ込んできている。
そこには，今後 10 年間で 1 兆ドル（約 110 兆円）といわれるナノテク市場の主導権を握り，世界経
済を再び掌握するという，米国のシナリオが容易に見てとれる。 
  今後，上に挙げた 3 大要因を融合し，新技術を獲得していく動きが出てくることは想像に難くな
い。2003 年末に発表された NNI の提言書において，今後，バイオテクノロジー分野とナノテクノロ
ジー分野の積極的な融合を進めていくこと (Nano-biosystem として記載されている)が明確に記さ
れているほか，最近では，20年先を見とおした NBIC構想（Nano，Bio，Information，Cognition）ま
でもが現れてきており，上記分野の融合が世界的に大きな流れとなることは間違いないであろう。

日本国内に於いても，第三期科学技術基本計画の元，米国と同様に分野間融合の動きが出てき

ているが，世界の後塵を拝した ITやゲノムの轍を踏むわけにはいかない。本研究の究極のゴール
は，バイオテクノロジー分野とナノテクノロジー分野の開拓・融合であり，科学技術創造立国として

我が国がその立場を築き上げ，確固たるものにしていくための非常に重要なニューフロンティア技

術となることを確信する。 
  20 世紀は「科学の世紀」と言われ，人類は，科学技術の大きな進歩を達成した。しかしそれと同
時に，生産性・耐久性を追及するあまりに，産業界では環境負荷の高い「負の環境遺産」を生産し

続けてきた。本研究が，自然の鋳型を利用したリプレイサブル＆エコロジカルな最先端科学技術と

して，21世紀における産業革命の起爆剤になることを確信する。 
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