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研究成果の概要：当該研究では、両親媒性色素分子の逆ミセル集合体に発現した光捕集機能の

解明を行うとともに、この逆ミセル集合体の金属ナノ微粒子形成場としての応用を目的に検討

を試みた。種々検討の結果、類似した骨格を持つ二種類の異種両親媒性色素分子は両者が混合

した逆ミセル集合体を形成し、この集合体自体が新たな光捕集機能を創出することが明らかと

なった。さらに、両親媒性色素分子に金酸塩を混合すると、逆ミセル集合体内部で自発的に金

ナノ粒子の形成反応が進行し、光捕集色素と金ナノ粒子の複合体が創出されることが明らかと

なった。 
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１．研究開始当初の背景 
 人工光合成システムは、クリーンかつ再生
可能なエネルギーであることから、様々な分
子設計に基づいた開発についての挑戦が続
けられてきた。その具体例としてデンドリマ
ーや自己組織集合体などを挙げることがで
きるが、これらの分子システムには、捕集し
た光エネルギーを化学エネルギーへと変換
するために必要な化学反応場を提供するこ
とができないという重大な欠点を有してお
り、これが従来の分子システムが抱えていた
人工光合成システム開発のための隘路であ

った。研究開始当初において、我々は、光捕
集機能を有する両親媒性色素分子が有機溶
媒中で自己組織化し、数ナノメートルオーダ
ーの逆ミセル集合体を形成することを見い
だすと同時に、その球状集合体に新たな光捕
集機能が付与されていることを見いだして
いた。我々は、両親媒性色素分子が創出する
このような機能を応用することにより、従来
の分子システムでは実現不可能であった化
学反応場を提供する人工光合成システムを
開発できるものと考えた。 
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２．研究の目的 
 当該研究において、逆ミセル集合体に創出
された光捕集機能を解明するとともに、この
分子設計に基づく新たな光捕集逆ミセル集
合体システムの開発を行い、さらに、これら
の分子集合体システムが捕集した光エネル
ギーを化学反応場で活用し金属ナノ微粒子
を合成可能であるか探求することを目的と
し研究を行った。 
 
３．研究の方法 
 研究に用いる逆ミセル集合体溶液につい
ては、まず、光ドナー基と光アクセプター基
が連結した光捕集分子を合成し、このトルエ
ン溶液に対し硫酸水溶液をマイクロピペッ
トにて添加後超音波照射することによりこ
れを分散させ、均一な溶液を調整した。この
サンプル溶液に対し紫外可視吸収スペクト
ルおよび蛍光発光スペクトルを測定するこ
とにより、逆ミセル集合体に発現する光捕集
機能の詳細な研究を試みた。 
 次に、光ドナー基と光アクセプター基が連
結せず別々の分子構造に内包された二種類
の分子を合成し、これらより新たな光捕集機
能性逆ミセル集合体の開発を試みた。この研
究においては、二種類の分子のトルエン溶液
を任意のモル比にて混合し、硫酸水溶液を添
加後超音波照射することにより逆ミセル集
合体サンプル溶液の調整を行った。この溶液
の光機能特性の分析については、紫外可視吸
収スペクトルおよび蛍光発光スペクトルを
用いて検討を行った。また、これら逆ミセル
集合体の微視的分析については、原子間力顕
微鏡を用い観察を試みた。 
 次に、逆ミセル集合体内部における金ナノ
粒子形成の検討を行った。検討を行うにあた
り、上述の研究に使用した種々の色素分子を
利用することとし、このトルエン溶液に対し
て四塩化金酸水溶液をマイクロピペットに
て添加し、これを超音波照射することで金酸
塩を内包した逆ミセル溶液を調整した。この
逆ミセル溶液における金ナノ粒子形成過程
の様子は、紫外可視吸収スペクトルおよび蛍
光発光スペクトルを測定することにより分
析するとともに、原子間力顕微鏡により逆ミ
セル集合体の微視的分析を試みた。この逆ミ
セル集合体内部における金ナノ粒子形成過
程の機構的詳細については、様々な条件下で
の反応を行うとともに紫外可視吸収スペク
トル測定にて反応の進行具合を観察するこ
とにより最適条件を求め、これらの結果から
推察することとした。 
 
４．研究成果 
 光ドナー基と光アクセプター基が連結し
た光捕集分子の逆ミセルは、吸収ピークがブ
ロード化した吸収スペクトルを与えた (図 1)。

さらに蛍光発光スペクトルを観察すると、本
来出現するはずのアクセプター色素からの
蛍光発光がほぼ完全に失われていることが
判明した。これらの結果から、自己組織化し
たクロモフォア同士がナノスケールの範囲
内に近接しており、集合体内部での光相互作
用が高効率に起こることが明らかとなった。 

 
図 1.ドナーとアクセプター基が連結した色素(青線)と

逆ミセル集合体の吸収スペクトル (赤線) 
 
 この分光観測から得られた結果は、光ドナ
ーと光アクセプターの二種類の分子を混合
することによって構築した別の光捕集系に
ついても当てはまることが続く検討結果に
て明らかとなった。つまり、上記二種類の分
子を混合し自己組織化により構築した逆ミ
セル集合体を構築すると、集合体内部におい
てドナー分子からアクセプター分子への効
率的な分子間光捕集が発現した。この事実は、
逆ミセル集合体の蛍光発光スペクトルにお
いて、ドナー分子の励起がアクセプター分子
の蛍光発光を誘起している観測結果によっ
て強く支持された。また、ここで新たに構築
された逆ミセル光捕集系は、ドナー分子とア
クセプター分子の混合比率を調節すること
によって、その光機能を調整することが可能
であることも明らかとなった。つまり、全体
の中に占めるアクセプター分子の存在比が
低い場合、アクセプターのモノマー蛍光発光
が高効率に発現するのに対し、存在比が高い
場合には、エキシマ−蛍光発光が発現した (図
2)。 

 
図 2.ドナー・アクセプター混合することによって構築し

た光捕集逆ミセル集合体の蛍光発光スペクトル 
 
これらの実験事実から、ドナー分子とアクセ
プター分子を混合することによって構築し
た逆ミセル光捕集系は、その混合比によって
その光機能性を変化できる柔軟性を有して
いることが示された。原子間力顕微鏡による
逆ミセル集合体の微視的観測結果によると、
あらゆる混合比率のサンプルにおいて数ナ



 

 

ノメートル径の球状集合体を形成すること
が明らかとなり (図 3)、上述の分光測定結果
から導かれた事実との十分な整合性が得ら
れた。 

 

図 3.ドナー・アクセプター混合比が 1:1 の場合における

逆ミセル集合体サンプルの原子間力顕微鏡画像 

 
 逆ミセル集合体のナノスケール内部空間
を反応場とした金ナノ微粒子形成反応に関
する研究については、光ドナー基と光アクセ
プター基が連結した光捕集分子への四塩化
金酸水溶液添加による自己組織化において、
自発的な金ナノ微粒子形成が確認された。こ
の場合、紫外可視吸収スペクトルにおいて、
金ナノ微粒子に特徴的な表面プラズモン共
鳴吸収帯が 518 nm に明確に観測されており、
この微粒子の粒径が数ナノメートル程度で
あることが判明した。一方、蛍光発光スペク
トル測定においては、色素由来の蛍光発光が
金ナノ微粒子からの電子移動作用により完
全に消光しており、色素の近傍に金ナノ微粒
子が存在していることが示唆された。さらに、
この集合体の原子間力顕微鏡観察を行うと、
粒径が数ナノメートルとなる球状微粒子の
存在が観測され、上述の分光測定から導かれ
た結論を強く支持する観測結果が得られた。
このように、色素分子と四塩化金酸水溶液を
混合することによって、還元剤を一切加える
ことなく金ナノ微粒子を形成可能であるこ
とが明らかとなった。次に、この金ナノ微粒
子の形成反応の駆動力が光エネルギーによ
るものか明らかにするため、上記分子の色素
官能基を短波長の紫外領域にしか吸収をも
たないベンゼン環とした化合物について同
様に検討を試みたところ、先と同様に金ナノ
微粒子の形成が紫外可視吸収スペクトル分
析により認められた。この事実から、この金
ナノ微粒子形成反応は、光エネルギーを駆動
力とせずに進行することが判明した。次に、
金ナノ微粒子形成の条件検討を試みたとこ
ろ、色素分子の初期濃度が低い場合や色素分
子に対する四塩化金酸のモル比が少ない場
合において、金ナノ微粒子の形成反応が進行
しないことが明らかとなった。この実験事実
より、金ナノ微粒子の自発的形成反応には、

色素の自己組織化による逆ミセル集合体の
形成が必要であることが示唆された。また、
四塩化金酸のモル比が色素分子に比べて大
過剰添加した場合であっても金ナノ微粒子
の粒径はほとんど変化しないことが、紫外可
視吸収スペクトル測定によって明らかとな
った。これによって、金ナノ粒子の形成反応
は、逆ミセル集合体の外部ではなくその内部
空間において進行することが判明した。この
自発的金ナノ微粒子形成反応は用いる色素
分子の構造に対し依存性があり、例えば混合
光捕集系に用いたドナー分子やアクセプタ
ー分子を用いた逆ミセル集合体では反応が
進行しないことが判明した。以上の結果を集
約すると、金ナノ微粒子形成過程には色素の
自己組織化による逆ミセル集合体の形成が
必須であり、この集合体によって形成される
特殊空間が自発的な還元反応を可能として
いるとの結論が導かれた。 
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