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研究成果の概要（和文）：本研究では、光照射や化学的表面修飾によりナノ粒子間に生じる力を変調してナノバイオサ
イエンスに資するナノ複合体をボトムアップ的に作製する原理の開拓を目的とした。様々な形状の銀ナノ粒子の分散液
にドーナツ状の強度分布を有するレーザー光を照射して、サイズ・形状を均一化して選択的集積できることを理論的・
実験的に解明した。このようなナノ粒子の均一性制御は、高感度バイオセンサーや医療用の光応答性ナノ粒子の特性制
御など幅広い分野で役立つと期待される。さらに、高い光発熱効果を示すプローブ粒子を用いて熱凝固性タンパク質の
微量検出にも成功し、最適化された光発熱性金属ナノ粒子による病原細胞の破壊にも成功した。

研究成果の概要（英文）：The aim of this study is the development of bottom-up fabrication of nanocomposite
s by the light irradiation and the chemical surface modification, which would contribute to nano-bioscienc
e. By irradiating doughnut-shaped laser beam on the dispersion liquid of Ag nanoparticles (NPs) with vario
us shapes, we have theoretically and experimentally demonstrated selective assembling of NPs with highly u
niform size and shape. It is expected that such a control of uniformity of NPs can be utilized in wide res
earch fields, for example, the property control of photoresponsive NPs for the highly sensitive biosensor 
and the medical application. Furthermore, we have succeeded in the detection of a small amount of heat coa
gulation proteins by probe particles with high photothermal effect, and have succeeded in the destruction 
of pathogenetic cells by optimized photothermogenetic metallic NPs.
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１．研究開始当初の背景 
 生体高分子など自然界に存在するナノ複
合体は、自己組織化により多種多様な形態と
機能を獲得している。また、自己組織化によ
るナノ粒子複合体の作製に関する最近の研
究に目を向けると、分子間力などの自発的な
相互作用と環境揺らぎの下、非平衡状態を経
て様々な空間パターンが形成されることが
報告されている[例えば、E. Rabani, et al., 
Nature, 426, 271 (2003).]。そこでは、溶媒
中の粒子密度や溶媒の種類を変えることで
物質間力を変調し、物質相間の転移を制御し
ている。一方、ナノ粒子間に生じる力のバラ
ンスを光照射で変調すれば、励起光の特性と
相関を持つ多様な空間パターンのナノ粒子
複合体を形成して光応答特性を非接触にデ
ザインできると考えられ、その特性に応じて
溶媒中の生体分子との相互作用や結合状態
も高度に制御できると着想した。 
 代表者の飯田らは量子力学的手法に立脚
して、ミクロな系からマクロな系における光
誘起力の性質を俯瞰する新理論を世界に先
駆けて構築してきた。そこでは、共鳴輻射力
を利用した半導体ナノ微粒子選択輸送の可
能性や[T. Iida, H. Ishihara, Phys. Rev. Lett. 
90, 057403 (2003).]、近接するナノ粒子間に
生じる引力的・斥力的な物質間光誘起力のス
イッチングが行えること等を示してきた[T. 
Iida, H. Ishihara, Phys. Rev. Lett. 97, 
117402 (1-4) (2006).]。さらに、多数の粒子系
における光が媒介する相互作用の結果とし
て、特定のナノ粒子のみに励起光の進行方向
と逆向きの『負の散逸力』が印加されること
や、異種のナノ粒子の存在により物質間光誘
起力が増強される『超物質間光誘起力』が生
じるといった光誘起力の分野の常識を覆し
得る新現象も見出した[T. Iida, H. Ishihara 
Phys. Rev. B 77, 245319 (1-16) (2008)]。 
 これらの現象や効果は励起子共鳴を有す
る半導体に限らず、強い光誘起分極が生じる
材料系であれば利用可能と考えられる。そこ
で、局在表面プラズモンの効果により常温で
も広帯域の光に対して強い誘起分極が生じ
る金属ナノ粒子に注目した。特に、その光照
射下での集団運動の機構を解明すれば、ナノ
粒子複合体の形態・機能の同時制御を可能と
する「光誘起力マテリアルデザイン」の原理
開拓や、その原理を利用した光駆動型バイオ
センサーや医療用光熱変換材料等へ応用展
開できると着想し本課題を提案した。 

２．研究の目的 

光照射や化学的表面修飾によるナノ粒子
の組織化・機能制御の原理を解明し、新しい
光駆動型バイオセンサーの開拓や、光発熱挙
動を示す医療用ナノ複合体の設計指針確立
への展開が本研究の目的であった。特に、以
下の3つの項目を中心とした。 
(1)光誘起力と電気的斥力、熱揺らぎの共存下
での光機能性ナノ粒子複合体の製造原理開拓 
(2)光トラップで過渡的に形成されたナノ複合体
を利用した超高感度バイオセンサーの開発 
(3)高効率光熱変換用ナノバイオマテリアルの作
製原理開拓と医療応用の検討 
 これらの基礎研究から応用展開までを見
据えた物理・化学・生命科学の若手研究者に
よる異分野横断的な理論・実験の共同研究に
より目的達成を目指した。 
 
３．研究の方法 
 本課題で対象とした金属ナノ粒子は、水な
どに分散した状態では表面がイオン化して
電荷を有しており、ランダムな溶媒分子の衝
突を受ける。それゆえ、光誘起力と電気的斥
力、熱揺らぎの共存下での多数の金属ナノ粒
子の運動評価が必須のため、代表者 Gで開発
してきた時間領域での理論的手法である「光
誘起力ナノ・ダイナミクス法(LNDM)」をさら
に高密度な場合や複雑な環境条件にも適合
できるように離散化 Maxwell方程式の近似的
解法を導入した。また、エネルギー領域で安
定・準安定状態を探索する新手法である「光
誘起力ナノ・メトロポリス法(LNMM)」も開発
して光照射下でのナノ粒子の集団運動の本
質を探った。また、理論的に得られた原理の
実験検証のため、センサー応用 G(床波)およ
び医療応用 G(児島)が各々の目的に応じてサ
イズ領域や表面保護材の異なる金属ナノ粒
子を提供し、光制御-分光 G(伊都)との連携に
よりナノ複合体の形態・機能制御の検証実験
を行った。さらに、センサー応用ユニット(飯
田+伊都+床波)と医療応用ユニット(飯田+伊
都+児島)の各チームそれぞれの目的に応じ
た金属-有機高分子ナノ複合体の作製を試み、
各研究項目を推進した。 
 
４．研究成果 

代表者Gで独自開発した理論手法である
「光誘起力ナノ動力学法(LNDM)」を用い
て、光照射下での金属ナノ粒子集団の運動
を系統的に解明した[J. Phys. Chem. Lett. 
(2012). 大学HPや米国メディアVertical Ne
ws誌でも紹介.]。その一例として、偏光分
布を適切にデザインしたレーザー光を用い
れば金属ナノ粒子を高密度配列でき、「プ
ラズモニック超放射」により、広帯域かつ
様々な方向の偏光を非常に強く散乱する構
造体が作製できる可能性を示した。また、
時間的に対称性が変化する多重光ポテンシ
ャル井戸と揺らぎの効果によるナノ粒子の
高効率輸送現象を利用して10nm以下の高



精度で数十nm程度の大きさのナノ粒子を
分離抽出できる"Fluctuation-mediated Optic
al Screening(FOMS)"の原理を解明した[Na
no Lett. (2012). 大学HPや日刊工業新聞で
も紹介. 第34回応用物理学会講演奨励賞, 第
23回光物性研究会奨励賞.]。さらに、高密度
金属ナノ粒子集積構造の光応答を超高速に
計算できる「クラスターDDA」と呼ばれる
新しい近似手法も開発した。この手法を用
いれば、条件次第では近似無し場合の3000
倍近い計算速度も可能である。特に、セン
サー応用Gで作製した高密度金属ナノ粒子
集積構造の光応答の物理的機構の解明にも
成功し、光バイオセンサーの新原理に関す
る重要な知見も得た[J. Phys. Chem. C (20
13), J. Phys. Chem. C (2014), 米国メディ
アVertical News誌で紹介. Best Poster Awar
d in JSAMA2012]。 

さらに、医療応用Gとの連携により、近
赤外の波長域で高効率の光発熱効果を示す
金属ナノ粒子集合体の設計のための理論研
究を行い、金属ナノ粒子中に閉じ込められ
た局在表面プラズモンの鏡像効果が長波長
域での光発熱効果増強に重要な役割を果た
すことが分かった[米国化学会J. Phys. Che
m. C (2011)]。この理論によって最適な光
熱変換特性を持つと見積もられた金ナノ粒
子を実験的に作製し、これを添加した光応
答性細胞培養基材を作製した。そして、光
照射による細胞基材の物性変化について検
討した。そして、この基材上で細胞培養を
行い、直径3mmの光照射部位における選択
的な細胞剥離に成功した[日経産業新聞等
で紹介]。 
 特に、代表者 G で期間中に開発したエネル
ギー領域での計算手法である「光誘起力ナ
ノ・メトロポリス法(LNDM)」のプロトタイ
プを完成させ、異方的な金属ナノ粒子の選択
的光集積化ができることを光制御-分光 G と
センサー応用 G との共同研究の下で解明し
た。そこでは、球状やロッド状など様々な形

状の銀ナノ粒子を含む分散液にドーナツ状
の強度分布を有するレーザー光を照射して、
サイズ・形状を揃えて抽出し、円環状に配列
できることを明らかにした [Sci. Rep. (英国
NPG) (2013)に掲載、複数の招待講演、多数
の Web ニュースや新聞でも紹介]。特に、照
射光の波長を変化させることで集積される
銀ナノロッドのアスペクト比を制御でき、直
線偏光、ラジアル偏光、アジミュサル偏光な
ど偏光を切り替えることで配向制御ができ、
さらには集積化により散乱スペクトルの制
御が可能であることも解明した。ナノ粒子の
サイズ・形状・配列および光応答特性を制御
する技術は様々な研究分野や産業界で広く
必要とされており、本課題で目的とする高感
度バイオセンサーや医療用の光応答性ナノ
粒子の特性制御への応用も期待できる。 
 また、センサー応用 G で作製した高い光発
熱効果を示すプローブ粒子を用いて熱凝固
性タンパク質の微量検出にも成功し、高感度
バイオセンサー原理開拓に関する当初の研
究目的も達成できたと考えている [特開
2013-254940]。医療応用 G および光制御-分
光 G との共同研究では、金ナノ粒子における
光発熱効果の最適サイズが存在することを
示した代表者 G における理論の実験検証を
行い、病原細胞を局所的に光発熱効果で破壊
できることも確認した[Chem. Lett. (2014)]。 
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