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１．研究計画の概要 

溶液をはじめとする凝縮相の分子科学研
究においては、これまで単純分子系の研究に
よって蓄積した深い知識と高い技術を、いか
に新しい問題の解明に向けるかが重要な課
題である。そのターゲットの一つは、間違い
なく生体系を頂点とする複雑系における分
子の性質と機能の理解と制御である。本研究
では、世界的にみてトップレベルにあるわれ
われの分光計測技術を発展させ、さらに新し
い極限的分光計測方法論の開発を行うとと
もに、高次構造を有する複雑分子系の研究を
行う。具体的には以下の３つを骨子とする。 
（１）超高速分光を用いた生体分子系のダイ
ナミクスの解明と機能発現機構の解明、 
（２）界面選択的な新規非線形分光の開発と
それを用いた生体モデル系界面の分光計測、 
（３）極限的時空間分光計測法の開発と細胞
を含む複雑系における分子ダイナミクスの
実測。 
 
２．研究の進捗状況 
３つの課題に関して代表的な成果を述べる。 
（１） 超高速分光を用いた生体分子系のダ
イナミクスの解明と機能発現機構の解明 

生物分野でのイメージング研究に必須な
蛍光タンパク質（GFP）の発光機構を理解す
るために典型的な GFP について，マルチプ
レックス二光子吸収分光法により二光子吸
収スペクトルを測定し、GFP の発色団のアニ
オン種には S1 状態近傍に隠れた電子励起状
態が存在していることを指摘した。ハロロド
プシンの反応初期過程を 10 フェムト秒パル
スを用いた極限的なポンプ－プローブ分光
を用いて研究し、反応初期ダイナミクスを司

るポテンシャル曲面について新しいモデル
を提出した。多原子分子の反応座標の理解を
深化させるために、約 1 ps の時定数で光異
性化を起こすシス-スチルベンの構造変化を
研究し、時間分解フェムト秒インパルシブラ
マン分光法と量子化学計算を併用してその
多次元の反応座標を明示的に示した。 
（２）界面選択的な新規非線形分光の開発と
それを用いた生体膜モデル界面の分光計測 

われわれが開発したマルチプレックス電
子和周波(ESFG)分光測定をヘテロダイン検
出へ発展させた。これによって、界面分子の
電子スペクトル測定の高感度化が達成され
たのみならず、二次非線形感受率の実部と虚
部を別々に決定できるようになった。 
（３）時空間分解分光計測法の開発と細胞を
含む複雑系の分子ダイナミクスの実測 
核酸、タンパク質などの生体高分子に特有

のダイナミクスは、低分子には見られない遅
い時間スケールの運動で特徴づけられ、それ
が機能発現において本質的に重要であると
考えられる。ナノ秒からミリ秒の広範な時間
領域での複雑分子のダイナミクスを追跡す
る手段として，蛍光寿命の情報を取り込んだ
新しいタイプの蛍光相関分光を開発した。 
 
３．現在までの達成度 
①当初の計画以上に進展している。 
本研究において推進した３つの課題は平成
21 年度までに大きな成果を上げ、超高速分光、
界面選択的非線形分光、いずれにおいても世
界トップで研究が展開できている。特に、偶
数次の非線形分光による研究では、われわれ
が世界で初めて実現した ESFG 分光を基盤
として研究を展開することができた。この測



定法は未だわれわれの研究室でしか実行で
きないことから、世界においてオンリーワン
の状況である。さらに、特定領域研究の最大
の長所である連携研究も進んだ。例えば、ハ
ロロドプシンの反応初期過程の研究は、ロド
プシン研究の権威である A03 班の神取教授
の研究グループとの共同研究であり、本特定
領域研究によって可能になった有機的連携
によるものである。 
 
４．今後の研究の推進方策 

さらに高次分子系を強く意識して研究を
推進する。超高速分光による研究では、新た
にフェムト秒の白色光を用いた時間分解誘
導ラマン分光の装置を製作する。これはわれ
われが用いてきた時間分解インパルシブラ
マン分光と相補的な計測法で、両者を組み合
わせることによってフェムト秒領域で構造
変化する分子のラマンスペクトルを 0 cm-1～
3500cm-1 の全振動数領域で測定可能になる。
偶数次非線形分光計測では、特に、新たに開
発したヘテロダイン ESFG（HD-ESFG）分光の
最大の長所を利用した研究を展開する。界面
の酸－塩基平衡など界面の基本的性質を明
らかにする。また、フェムト秒レーザーを光
源に採用し開発した新しい蛍光相関分光に
よって、複雑分子系の不均一さを検出するこ
とを試みる。最終年度には、5 年間の研究を
総括するとともに、特に意識して国際研究集
会などを通じて世界へ発信する。 
 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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