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１．研究目的 

植物の光合成は非常に複雑な物理・化学的過程を経て進行する。特に、有機色素分子

による太陽光の吸収過程、その直後に続く励起電子エネルギー移動過程は、全光合成過程

の初期段階として重要であるばかりでなく、古くから実験的・理論的研究が多く存在する

にも関わらず未解明な問題が多く存在する一つの重要な研究対象である。例えば、光合成

における集光性アンテナは励起電子エネルギー移動によって効率良く太陽光エネルギーを

獲得することが知られている。しかし、なぜ効率の良い励起電子エネルギー移動が実現さ

れるのかは未だ明らかではない。本プロジェクトでは、量子化学計算・時間依存型古典的

マスター方程式を用いて、C-フィコシアニンエキシトンダイナミックスを調べ、励起電子

エネルギー移動効率に及ぼす因子を特定することを目的とした。 

 

２．研究成果の内容 

光合成フィコビリソームの階層構造に含まれる C-フィコシアニン分子の基底状態と励

起状態の分子構造最適化、吸収スペクトル、電子状態による分子構造の差異に関する量子

化学計算を行った。その結果を用いて、フェルスター理論電子エネルギー移動速度を計算

した。C-フィコシアニン 6量体における励起電子エネルギー移動ダイナミックス計算は、

4次の Runge-Kutta法によって時間依存型古典的マスター方程式を時間発展させることに

よって行った。図 1は、自然配置における C-フィコシアニン分子の配置を示す。ここで、

自然配置とは、現実の 3回対称性をもつ分子配置を指す。図 1(b)の下半分にある 9分子の

C-フィコシアニンが同等に光励起される時を初期状態とし、電子エネルギー移動効率は、

図 1(b)の上半分にある 9分子の C-フィコシアニンへ移動した最大状態量が達成される時

間(図 2の tmax)の逆数に比例すると仮定した。図 1の自然配置の時、図 1(b)の下から上へ

の経路に至る途中の最短分子間距離は分断なく 20Å の範囲にあり、フェルスター電子エネ

ルギー移動速度と Effective EET rateは大きいため、図 2に示すように、電子エネルギ



筑波大学計算科学研究センター 2021 年度学際共同利用 報告書 

ー移動効率は大きい。一方、図 1の自然配置での layer(図 2の 2-1-3 arrangement)を相

互上下に入れ替えた時 5つの他の配置が得られるが、それらの場合、上下へと至る経路の

分子間距離は 20Å よりも大きな距離となる場合があり、自然配置で実現されている分断の

ない経路は実現されないことがわかった。このことは、自然配置以外では β155 が他の分子

から孤立してしまうという顕著な特徴に由来することを見出した。図 2から、自然配置以

外の配置では tmaxがより大きくなり、電子エネルギー移動効率が低下することがわかっ

た。以上のことにより、光合成において高効率の電子エネルギー移動過程が実現されてい

る一因は、分子配置の周期性にあることを見出した。 

 

３．学際共同利用が果たした役割と意義 

エキシトンダイナミックスを計算するためには、フェルスター理論電子エネルギー移

動速度の正確な計算を行うことが必要である。そのためには、C-フィコシアニン分子の励

起状態分子構造最適化・励起エネルギーの高精度量子化学計算が必要である。それらの量

子化学計算は大規模・長時間計算であり、学際共同利用を用いた高速計算が必須不可欠で

あった。 

 

４．今後の展望 

今回の計算結果は、フィコビリソームとそこに含まれる C-フィコシアニン分子の周期

的階層構造の最小単位である C-フィコシアニン 6量体で得られた。実験的に得られる高効

率励起電子エネルギー移動が実現されるためには、階層構造の周期性の重要性は更に増加

すると予測される。C-フィコシアニン 6量体よりも現実に近い複雑なフィコビリソーム構

造を用いたエキシトンダイナミックス計算による検証、これらの理論的結論の実験的検証

へと展開すると考えられる。 
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