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 次世代のクリーンエネルギー創出に向け、光合成植物などの膜タンパク質や光
触媒、有機薄膜太陽電池における光エネルギー変換機構の分子論的解明が望ま
れている。しかしながら、上記複合系では、試料の結晶生成が不可能であるこ
となどから、中間体の立体構造解析が極めて困難であり、初期電荷分離機構の
根源的な解明には至っていない。 
 当研究室では時間分解電子スピン共鳴(EPR)法を用い、光合成系を含む様々な
タンパク質複合体 1,2や有機薄膜太陽電池の光活性層薄膜 3および、優れた分子ワ
イヤー機能性を有する連結系分子など、4,5 光エネルギー変換の初期過程で生成
する短寿命電荷分離状態や励起三重項状態の横方向磁化に対する量子論的解析
手法を確立した。これにより、各種の磁気異方性パラメータを用いた立体構造
と電子的相互作用の同時解析が可能となり、光エネルギー変換の分子論的起源
が提示できるようになってきた。1,3,4,6しかし中間体立体構造解析の観点では、中
間体分子の位置や向きなどが従来よりも高い信頼性で得られるようにはなった
ものの、X線構造解析法のように高精度な分子構造理解ができる状況ではない。 
 我々は、試料の結晶化ができない複雑系
であっても中間体やラジカル対の立体構
造をオングストローム領域の高い空間分
解能にて三次元映像化する実験手法の構
築を目指している。本発表では、時間分解
EPR スペクトル線形と一対一で対応し得
る構造情報データを三次元映像として可
視化する「電子スピン分極イメージング
法」を紹介する(図)。光合成タンパク質
(PSII)に生成する初期電荷分離状態の不対
電子軌道に起因する磁気異方性から、中
間体分子の距離および位置と分子配向
を画像化した結果について述べる。7 
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図. ホウレン草の光化学系 II に生成する初
期電荷分離構造。末端ビニル基の絶縁効果
による電荷再結合の抑制が確認された。 


