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研究成果の概要（和文）：本研究では，自然界での構造発色においてメラニンが重要な役割を担っていることか
ら創発し，メラニン模倣体としてポリドーパミンを用いた人工メラニン粒子を作製し，それらを集積することで
視認性の高い構造色材料の開発を行った。人工メラニン粒子の形状，組成，ならびに集積構造の制御の観点から
の基礎的知見を蓄積した。また，インクジェット法による構造色印字にも成功し，インク色材としての応用展開
に向けての道筋を示した。

研究成果の概要（英文）：Melanin plays an important role in the vivid structural color of nature. 
Melanin, which absorbs light, not only builds a fine structure, but also absorbs scattered light, 
creating a highly visible structural color. In this study, we used polydopamine as a mimic of 
melanin and developed structural color materials from the viewpoint of biomimetic. We also succeeded
 in structural color printing using the inkjet method, demonstrating its potential application as an
 ink coloring material.

研究分野：高分子化学

キーワード： 構造色　メラニン　ポリドーパミン　高分子微粒子　バイオミメティクス　インク　色材

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
構造色を発現するサブミクロンサイズの微細構造は光を散乱することから，構造色の白色化が課題となってい
た。本研究では，バイオミメティクス的観点から，光吸収能を有する人工メラニン粒子を用いることで，視認性
の高い構造発色に初めて成功した学術的に特徴ある成果である。構造色は退色がなく独特の光沢を有することか
ら次世代インクとして期待されており，社会的にも意義ある成果である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

微細なナノ構造と光の相互作用により発現する「構造色」は、構造が保たれる限り色が消失し
ないことから、次世代型色材としての利用が期待されている。従来、コロイド粒子が形成する微
細構造を利用する構造色においては、散乱光に起因する構造色の白色化が大きな問題となって
いた。一方、自然界では、散乱光を吸収する「黒色物質」を素材とし、視認性の高い構造発色を
実現している生物が多数いる。例えば孔雀の羽の鮮やかな色は、羽内部で黒色の「メラニン顆粒」
が形成する微細構造に光が当たることで発現する構造色である。 
 我々は上記知見から着想を得て、メラニン顆粒の前駆体であるドーパの模倣物質「ドーパミン」
を原料とし独自に合成した単分散な「ポリドーパミン黒色粒子」が、鮮やかな構造色を発現する
ことを初めて見いだした。さらに本手法を応用し、ポリドーパミンをシェル層とする真球状コア
-シェル型粒子を作製することで適切な散乱光吸収能、つまり黒色度を制御可能な粒子を作製し、
この粒子を集積することで、インク化において必須の固体状態での高視認性構造発色に成功し
た。我々を含めこれまでの既存の研究では、真球状粒子を用いた構造色の発現が主として検討さ
れてきた。一方自然界では、メラニンからなる非球形型構造あるいは中空構造粒子がビルディン
グブロックとして用いられている。また、メラニンの組成は多岐にわたりこれら組成の違いによ
っても生成する構造発色には影響が生じる。構造色の実用化に向けては、人工メラニン粒子の形
状／組成／集積構造などが構造発色に与える影響についての知見の蓄積と体系化が重要となる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、ポリドーパミンを素材とし、反射・吸収特性を自在に制御可能な新たな形状の複
合構造粒子を作製し、固体状態で高発色・高反射率ながら多彩な色調の構造発色を実現し、構造
色を基盤とするインク状色材開発を通じて新たな産業のもととなる基盤的技術の開発を目的と
した。 
 
３．研究の方法 

コア-シェル型の人工メラニン粒子は、ソープフリー乳化重合により合成したポリスチレン粒
子の水分散液中でドーパミンの重合を行うことで作製した（図 1a）。固体ペレット材料は、シリ
コーンゴム基板上に、10 wt%に調整した
各種人工メラニン粒子の水分散液を
0.1 mL 滴下し、室温で一晩乾燥させる
ことで作製した。作製した粒子とその集
積体は TEM、SEM、DLS、FT-IRにより評
価し、構造色の評価は反射スペクトル、
光学顕微鏡による観察により評価した。 
 
４．研究成果 
集積構造が構造色に与える影響 
 これまでの研究で、ポリドーパミンを
シェルとするコア-シェル粒子は、光吸
収能を有するポリドーパミンが散乱光
を適切に吸収することで、構造色が際立
ち、ヒトの目には劇的に視認性が向上す
ることが分かっている(図 1b)。また，コ
ア直径とシェル厚みを制御することで
フルカラー構造発色にも成功している
（図 1c）。この粒子を用いて、集積構造
が構造色に与える影響を評価した。コア
-シェル型の人工メラニン粒子を集積し
て構造色ペレットを作製したところ、ポ
リドーパミンシェル層の厚みにより、構
造色の角度依存性が大きく異なること
がわかった。シェル層が 5 nm 以下の粒
子は規則正しいコロイド結晶構造を形
成し、虹色構造色が発現した（図 1d左）。
一方、シェル層が 10 nm 以上の粒子は、
配列の乱れたアモルファス構造に起因
する単色構造色を示した（図 1d右）。粒
子表面の詳細な解析より、これらの違い
は粒子表面の平滑性の違いによるもの
であることが示唆された。構造色の角度
依存性の人工制御は、用途に応じた応用
展開に向けて重要な課題であり、本系で
はシェル層の厚みを変化させるだけで、

図 1.(a)コア-シェル型人工メラニン粒子，(b) ポ
リスチレン粒子(点線)と人工メラニン粒子(実線)
の集積体から得られる構造色の特徴，(c)多彩な発
色の構造色ペレット，(d)構造色の角度依存性の有
無とペレット表面の粒子配列。Copyright 2016 
Nature Publishing Group. 



自発的に集積する粒子の配列が制御でき、それに伴い構造色の角度依存性も制御できるという
興味深い結果を得た。 
 粒子混合によっても、構造色の角度依存性の制御が可能であった（図 2）。異なる粒子径の人
工メラニン粒子を混合してペレットを形成すると、混合比に応じて粒子配列が変わり、角度依存
性の有無が変化する。この場合、粒子混合により粒子の平均粒子径が段階的に調整できる。構造
発色は粒子径に依存するため、中間色の構造色を得ることができた。粒子混合のみでの色彩調整
が可能であり、多彩な発色系への応用が期待される。また、粒子集積構造の電子顕微鏡画像の数
学的処理（ボロノイ分割）により、粒子配列の可視化が可能であることも示した（図2）。 
 
粒子組成が構造色に与える影響 
 メラニンはヒトの髪の毛の黒の成分と
して有名である。個々人で髪の色が異な
るのは、メラニン含有量ならびにメラニ
ンの組成が異なるためである。このこと
から、人工メラニン作製時に原料として
使用する化合物により、生成する人工メ
ラニン粒子の性質が変化し、発現する構
造色にも影響が出ると考えられる。そこ
で、これまで用いてきたドーパミンに加
えて、生体内でドーパミンの代謝経路前
後に存在するドーパとノルエピネフリン
を原料とし、人工メラニン粒子を作製し
た（図 3）。その結果、酸化剤存在下でド
ーパとノルエピネフリンを用いた場合
も、視認性の高い構造発色が可能であっ
た。特にノルエピネフリンを用いた場合
は、ドーパミンを使用する際に比べて生
成後の粒子表面の平滑性が高く、結果と
して角度依存性の高い構造色材料が得や
すいことがわかった。 
 
粒子形状が構造色に与える影響 
 コロイド粒子の集積で人工的に作製す
る構造色材料には、真球状の中実粒子が
用いられることが多い。しかし自然界に
目を向けてみると、粒子形状はバラエテ
ィに富んでいる。例えば、孔雀では柱状
のメラニン顆粒が、七面鳥では中空型メ
ラニン粒子がそれぞれ構成単位として用
いられている。そこで、粒子形状が構造
発色に与える影響を検討した。 
 コア-シェル型の人工メラニン粒子を
内包したポリビニルアルコールフィルム
を延伸・溶解することで、楕円体状の人
工メラニン粒子を得た。延伸率によって
粒子のアスペクト比を制御した。異方性
粒子を基板上で乾燥させると主として横
向きで堆積することがわかり、短軸長が
構造発色に影響し、アスペクト比が増す
につれて構造色はブルーシフトした（図
4）。 

また、シェル膜の厚い人工メラニン粒
子を用いて、溶媒処理によりコア材を溶
解することで、中空状の人工メラニン粒
子を得た。構造色の波長は材料の屈折率
にも大きく依存する。中空粒子は内部空
隙が空気層となり、中実粒子とは屈折率
が大きく異なるため、発色が大きく変化
した。 

このほか、粒子表面からのリビング重
合により高分子鎖を付与すると、ヘアリ
ー鎖を有する人工メラニン粒子を作製す
ることも可能であった。高分子鎖の長さ

図 2. 粒子混合による中間構造色の発現と
角度依存性の制御，ならびにボロノイ分割
による粒子配列の可視化。Copyright 2017 
American Chemical Society. 

図 3.メラニン前駆体として使用したモノマ
ーの化学構造 

図 4.(a)楕円体状の人工メラニン粒子の TEM 画
像とそれらの集積により発現する構造色(b)楕
円体状の人工メラニン粒子のアスペクト比と構
造 発 色 の関係。 Copyright 2019 American 
Chemical Society. 

図 5.インクジェット法で印字した構造発色の様
子。Copyright 2019 Nature Publishing Group. 



や種類により、構造色の色調が変化した。
今後、刺激応答性高分子を付与すること
で、各種刺激に応じた構造色の制御も期
待される。 
 
インク色材としての応用展開 

人工メラニン粒子を構造色インクとし
て利用するにあたり、構造色を観察する
際の背景色は重要である。通常、構造色の
観察では、視認性の向上のため黒背景を
使用することが多いが、人工メラニン粒
子は自身が光吸収能を有する。このため、
紙などの白背景を利用しても視認性の高
い構造色が発現した。この特徴はインク
として利用する上で重要である。 

人工メラニン粒子は約-50 mVの高いζ
電位を有するため、水媒体中でよく分散
した。この特徴を利用することで、人工メ
ラニン粒子の水分散体をインクとして用
いたインクジェット法による構造色印字
（図 5）や、 膜乳化法やマイクロ流路を
用いた粒子内包エマルションを基盤とす
る球状ならびに繊維状構造発色体の作製（図 6）できることを示した。これらの技術は、人工メ
ラニン粒子を基盤としたインク状色材の創出において重要な知見である。 

自然界での構造発色において重要なメラニンを模倣して作製した人工メラニン粒子を用いる

ことで光の反射と吸収が制御され、鮮やかで視認性の高い構造発色を実現した。本研究により、

人工メラニン粒子の集積構造、組成、形状、ならびにインク色材としての応用の観点からの各種

検討により、多彩な構造発色が可能となった。ポリドーパミンは、生体内に存在するメラニンを

成分・構造ともに模倣した材料であることから生体適合性も高いと考えられ、多様な分野での応

用展開が期待される。 

図 6.(a)球状ならびに(b)繊維状の構造色材料の
光学顕微鏡，電子顕微鏡の観測データと実際の構
造 発 色 の 様 子 。 Copyright 2017 American 
Chemical Society. 
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