
 

 

 

2024年度 

創発的研究支援事業 年次報告書【公開版】 

 

 

 

研究成果の概要 

 本研究では、単一分子検出感度を有する極限的な時間分解分光法を開発し、室温・溶液中で揺動する

分子一つ一つの個性を反映した、分子本来の反応性を明らかにする。その多様性の起源と、分子の機能

発現に果たす本質的な役割の解明を目指している。 

 本年度はまず、昨年度に開発した蛍光励起相関分光法において、励起周波数ごとに分解した蛍光自己

相関関数を取得することで、自発的なスペクトル揺らぎをマイクロ秒時間分解能で調べることが可能

であることを実験的に示し、その成果を報告した（J. Phys. Chem. Lett., 15, 8533 (2024)）。さら

に、自己相関のみならず相互相関の情報を取得することで、平衡状態にあるサブアンサンブル間の交換

やスペクトル拡散の可視化を可能とする、二次元励起相関分光法の開発に着手した。量子ドットを対象

とした単一粒子レベルでの計測により二次元励起スペクトルを取得しており、現在は、ドナーおよびア

クセプター色素で標識した生体分子を対象とした、揺らぎ観測の原理検証実験を進行中である。 

 あわせて、単一分子レベルでの分光計測を補完するため、バルクな溶液や結晶を対象とした超高速分

光装置の開発および応用も並行して進めた。まず、二次元励起相関分光法で得られる情報を補完する、

フェムト〜ピコ秒スケールの遷移エネルギー揺らぎの観測を目的とし、高速パルス整形器に基づく超

広帯域二次元電子分光装置の開発を行った。さらに、創発研究者との協働により、フェムト秒時間分解

ラマン分光法を用いて、励起状態芳香族性の発現に伴う構造ダイナミクスを実時間で観測することに

成功し、その成果を報告した（J. Am. Chem. Soc., 147, 12051 (2025)）。 
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