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研究成果の概要 

本領域研究の目標は、天然光合成の作動原理を最先端の実験・理論技術で解明し、それをモデ
ルとした人工光合成系の開発を進めることであった。研究実施の結果、天然光合成においては、
PSII による水分解反応の S2, S3中間体の構造を解析し、水分解反応の機構を解明した。各種光
合成生物由来光化学系－光捕集アンテナタンパク質超分子複合体の構造をクライオ電子顕微鏡
で解析し、光エネルギーの高効率収集・伝達の機構を解明した。天然光合成におけるアンテナ色
素の構造をモデルとした人工色素分子を合成し、光捕集の人工装置の製作に成功した。人工光合
成系では、太陽光スペクトル中の可視光を有効に利用して水を電子源として水素を生成あるい
は CO2を還元再資源化できる新たな無機半導体および分子系光触媒を多数開発し、天然光合成を
模倣した Z スキーム機構などに導入することで、効率向上のみならず生成物の多様化などを実
現した。また、最先端計測・理論技術を用いた天然・人工光合成研究において、紅色光合成細菌
のカロテノイド欠損突然変異株（G9+株）から単離した LH1 複合体に、高等植物由来のカロテノ
イドβ-アポ-8′-カロテナールを再構成することに成功し、β-アポ-8′-カロテナールの red-form 
S1/ICT 励起状態を介して、92%を超える高効率で B880 BChl a への励起エネルギー移動が行われ
ていることを明らかにした。 
 本領域は合計 955 報（重複なし 889 報）の原著論文を発表し、そのうち多数の Nature, Science
等国際一流誌の論文を含んでいる。成果の多くは光エネルギーの高効率利用やクリーンで再生
可能エネルギーの獲得に重要な意味を持っており、環境問題・エネルギー問題の解決やカーボン
ニュートラル社会の実現に資するものであり、そのため、本研究の目標は予想以上に達成できた
と言える。 
 
研究分野：物理、化学、生物 
 
キーワード：光合成、水分解、二酸化炭素還元、光エネルギー、化学合成、錯体、半導体、超高

速分光、量子力学計算 
 
１．研究開始当初の背景 
 地球上ほぼすべての生物の生存を支えているのは、植物や各種藻類が行う光合成である。光合
成によって、太陽光エネルギーは生物が利用可能な化学エネルギーに変換され、水が分解され、
酸素が放出されることになる。人類が利用している石油・石炭等の化石エネルギーも太古の昔の
光合成産物が蓄積し、変換されたものであり、近年の石油・石炭の大量消費により二酸化炭素が
過剰に放出され、地球温暖化を引き起こしているのは周知の事実である。 



光合成において、光エネルギーを吸収し、
化学エネルギーへ変換する最初の反応は光
化学系 II(PSII)による水分解・酸素発生反
応である。本研究開始時、PSII の結晶構造
は 1.9 Å 分解能で解析され、水分解の触媒
である Mn4CaO5 の構造が明らかになってい
た (Umena et al. Nature, 2011)（図１）。
また、水分解反応の中間状態の一つ、S3状態
の構造も X 線自由電子レターにより解析さ
れていた (Suga et al. 2017)。しかし、他
の中間状態の構造は解明されておらず、水
分解反応の詳細な機構は不明であった。ま
た、天然光合成における光捕集や伝達の機
構は分子レベルでは解明されていなかった。一方、人工光合成系の開発では、多くの成果が上が
っていたが、多くの人工触媒の原理や、実用化しうる光による水分解触媒、二酸化炭素触媒はま
だ開発されていなかった。そして実験技術・理論解析技術にも大きな進展が見られていたが、こ
れらの技術を用いた、天然光合成と人工光合成を繋ぐ研究は世界でほとんど見られていなかっ
た。     
２．研究の目的 
本研究領域の目的は、植物などが行う天然光合成の作動原理を原子レベルで解明し、その原理

を利用して、太陽光エネルギーの高効率変換・有用物質生産を目指した人工光合成システムの
開発を行うことである。そのためには、生物学、生物物理学、分子生物学、化学（無機、有機、
合成、錯体、理論など）、先端光物理学、及び工学分野の研究者を結集し、実験と理論研究を融
合させ、天然光合成における可視光を利用した水分解、光エネルギーの高効率捕集・伝達システ
ムの詳細な分子機構を解明し、それらの応用によって高効率な光エネルギー捕集、水分解、水素
生成や二酸化炭素還元のための人工光合成装置を開発する。これらの研究によって、クリーンで
再生可能なエネルギー源の創出を目指し、社会が直面するエネルギー問題、環境問題の解決に貢
献する。 
上記目的実現のためには、生物学・生物物理学・分子生物学・化学・理論化学・先端光物理学・

工学など、異分野間の本質的な融合を促し、最先端かつ独創的な理論・計測科学を「共通言語・
ツール」として導入することにより、生物と化
学領域の間における本質的な相互理解を促し、
未だかつてない「本質的かつ生産的な」生物–
化学融合領域を創成し、その英知を結集し目的
を共有して強力な共同研究を推し進めること
が必要である（図２）。人工光合成により太陽
光エネルギーを利用して水から水素エネルギ
ーを取り出したり、二酸化炭素を固定したりす
ることができれば、二酸化炭素の放出を伴わな
い、あるいは空気中の二酸化炭素を有用物質に
変換することで減らしたりすることが可能で、
地球温暖化問題やエネルギー問題の解決やカ
ーボンニュートラル社会の実現に重要な解決
策を提供することが期待される。 
 
３．研究の方法 
 上記目的を達成するため、本研究領域は A: 天然光合成系の機構解明；B: 先端理論・計測技
術による天然・人工光合成に共通の機構の解明；C: 人工光合成系の開発という 3 班を組織し（図
１）、それぞれに計７つの計画班を設置し、研究を行った。また、第 1 期 31 名、第 2 期 38 名の
公募班（うち 3 名は途中で辞退）を設置し、計画班ではカバーできない領域の研究を行った。各
班の研究は先端物理計測から量子力学計算、化学合成や化学反応のメカニズム、そして生物学に
おけるタンパク質の精製と構造・機能解析までをカバーし、さらに班間の異分野融合研究を積極
的に推進するなどして、真に複合領域の研究であると言える。これらの研究に用いられた方法は
様々な物理計測法、量子力学計算法、化学合成法、化学反応を追跡するための分光・構造等解析
法、及び生物からタンパク質を取り出し、その構造・機能を研究する方法が含まれる。以下に本
研究で得られた主な成果を記す。 
 
４．研究の成果 
 本領域の成果は天然光合成の機構解明、人工光合成系の開発、先端計測技術・理論計算技術に
よる天然光合成及び人工光合成系の原理解明等多岐にわたり、5 年間で合計 955 報（重複なし
889 報）の原著論文を発表したことからも成果の多さが伺える。発表した論文のうち、多数の
Nature, Science 等国際一流誌の論文を含んでおり、これらの成果は関連分野に多大なインパク
トを与え、光エネルギーの高効率利用やクリーンで再生可能エネルギーの獲得に重要な意味を

 
図２．本研究領域の目的と連携体制 

 
図 1．光化学系 II の結晶構造と水分解触媒
Mn4CaO5クラスターの構造 



持っており、環境問題・エネルギー問題の解決やカーボンニュートラル社会の実現に資するもの
である。このため、本研究の目標は予想以上に達成できたと言える。以下に本研究の主要な成果
を記す。 
 
（１）PSII 水分解反応機構の解明 
 天然光合成における PSII による水分解反応につい
て、1 閃光及び 2 閃光照射により作り出された S2, S3

中間状態の構造を、室温で閃光照射し、直ちに低温で
トラップし、X 線自由電子レーザーで構造解析する手
法を用いることで、S2状態では新たな酸素原子 O6 の挿
入が確認できず、S3状態への遷移にのみ O6 の挿入が確
認され（図３）、O5 との間でオキシル/オキソ酸素種を
形成し、酸素分子を形成するメカニズムを解明した
(Suga et al. Science 2019）。 
（２）各種光化学系－光捕集アンテナ系超分子複合体
の構造解析 
 X 線結晶構造解析法により、紅色硫黄細菌由来 LH1-
RC(Yu et al. Nature 2018), 珪藻由来アンテナタン
パク質 FCP(Wang et al. Science 2019)の構造を、ま
た、クライオ電子顕微鏡により珪藻 PSII-FCPII(Pi et al. Science 2019; Nagao et al. Nat. 
Plants 2019, Nagao et al. Nat. Commun. 2022), PSI-FCPI(Nagao et al. Nat. Commun. 2020; 
Xu et al. Nat. Commun. 2020), 緑色硫黄細菌の FMO-RC(Chen et al. Science 2020), 高等植
物由来循環的電子伝達系で働いている PSI-NHD (Shen et al. Nature 2022), PSII アセンブリ
ー中間体(Huang et al. PNAS 2021; Nat. Commun. 2021)等の構造を解析し、光合成における光
エネルギーの捕集・伝達、及び光合成細菌から酸素発生型光合成生物への進化について重要な知
見を与えた。 
（３）光捕集アンテナ系構築原理の解明とその人工モデル創製 
 新たに開発した「ケージドクロロフィル」分子を利用
して、光照射によって集積性のケージドクロロフィル分
子を徐々に供給するシステムを世界に先駆けて開発し、
直接的にチューブ状構造の色素集積体を形成すること
に成功し、緑色細菌由来アンテナ(クロロゾーム)の動的
構築過程を解明した(Matsubara & Tamiaki JACS 2019)
（図４）。また、クロロゾームの人工アンテナモデル系
の 創 製 に も 成 功 し た (Matsubara & Tamiaki J. 
Photochem. Photobiol. C 2020)。 
（４）天然及び人工光合成系の動作機構の解明と自然を
越える光捕集系の構築 
 フェムト秒〜サブミリ秒拡散反射時間分解分光計測
装置を構築し、得られたデータに対して天然光合成研究
で蓄積したグローバル解析のノウハウを駆使すること
により、半導体光触媒のキャリアダイナミクスの解明と
オペランド解析を達成した(Miyasato et al. Chem. Phys. Letters 2018, Miyasato et al., 
J. Photochem. Photobiol. A 2018, Miyasato et al. Chem. Phys. Letters X 2019, Miyasato 
et al. J. Photochem. Photobiol. A 2020)。また、この計測により、紅色光合成細菌の LH1 複
合体における新たなエネルギー散逸過程（光保護機能）を見出した(Uragami et al. J. 
Photochem. Photobiol. A 2020)。クロロフィル色素（Chl）誘導体を用いて天然光合成を模倣し
た有機太陽電池の動作機構の解明とヒドロキノン酸化還元媒体を利用した光電変換性能の向上
に成功した(Duan et al. Commun. Chem. 2021)。紅色光合成細菌のカロテノイド欠損突然変異
株（G9+株）から単離した LH1 複合体に、高等植物由来のカロテノイドを再構成することに成功
し、カロテノイドの S1/ICT励起状態を介して B880 BChl 
a へ、自然の摂理を越える高効率でエネルギー伝達を行
っていることを見出した(Yukihira et al. Commun. 
Chem. 投稿審査中)。 
（５）人工光合成光触媒・分子触媒の動作機構の解明 

金属錯体分子の光反応についてフェムト秒 X 線溶液
散乱法を用いることで、電子系の光励起後に原子が動き
始め、平衡構造へと進行する際の反応経路を 3 分子系で
は初めて可視化することに成功した(Kim et al. Nature 
2020)（図５）。CO2光還元機能を持つ Re 錯体の金属周り
の局所構造を時間分解 XAFS 測定により配位子の構造変
化を時間分解 IR 測定で決定し、量子化学計算を用いて
励起状態における構造全体の最適化を行い、励起状態構

 
図４．ケージドクロロフィルによ
るクロロゾーム型チューブ状構
造の色素集積体形成 

 
図３．天然光合成の水分解反応にお
ける S1 状態から S3 状態への遷移
に伴う構造変化 

 
図５．金属錯体分子の光反応におけ
る 3 分子系の原子の反応経路 



造を可視化した(Shimoda et al. Inorg. Chem. 2021, Kawagawa et al. Chem. Sci. 2021)。ま
た、ハイブリッド光触媒材料における担持銀ナノ粒子の局所構造解析（Shibata et al. Solar 
RRL 2020）や、ハイブリッド光触媒材料における CoAl2O4スピネル担持金属における局所構造解
析を行った(Kanazawa et al. ACS Catal. 2020)。さらに、光電極触媒の in situ 測定や、光反
応タンパク質の反応中間体構造の可視化等を目指した新規装置開発を行った(Umena et al. 
Appl. Sci. 2020)。 
（６）人工光合成：水の分解による水素および過酸化水素生成 

新たな設計指針に基づいた可視光水分解用光触媒を多
数開発(Abe et al. JACS 2020, 2021)するとともに、半導
体-分子ハイブリッド型高効率水素生成系(Abe, Ishitani 
et al. JACS 2019)などを構築した。世界最小クラスの O2

生成過電圧を有する触媒(Yagi et al. Energy Environ. 
Sci. 2021)等とともに、高付加価値の H2O2をほぼ 100%の選
択性で生成できる系(Inoue et al. ACS Appl. Energy 
Mater. 2019)等を開発した。天然光合成に範を得て設計さ
れた分子系、光合成の PSII を適用した系なども構築し、
さらには天然光合成系酸素生成触媒の進化過程に対して
新たな仮説を提唱するにも至った (Sayama et al. 
iScience 2020)（図６）。 
（７）人工光合成：水を電子源とする二酸化炭素の還元再
資源化 
 従来は実現が困難であった水を電子源とする可視光 CO2

還元系を多数構築し、(CuGa)0.5ZnS2などの CO や HCHO生成
が可能な系に加え、CH4 生成に活性を示す Rh-Ru 共担持
NaTaO3:Sr 光触媒など、CO2還元生成物の多様化を達成した
(Kudo et al. JACS 2022)。さらに、高度に設計した金属
錯体による高効率かつ高安定な CO2 還元用色素増感分子光
カソードの開発(Ishitani et al. Chem. Sci. 2022)（図
７）や、生体触媒をハイブリッド化した CO2 還元系なども
開発し、水を電子源とする CO2 の人工還元系の開発に大き
な成果をもたらした。 
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