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研究成果の概要（和文）：両親媒性クロロフィル（Chl-Py）の組織化が各々のエマルション
表面で独自に進行するため、組織化する分子数、チューブ構造のサイズはエマルションの
サイズで規定されることが明らかとなっている。本研究では、この現象の分子レベルでの
メカニズムを明らかとし、新たな分子設計の指針を得ることを目的とした。これまでに実
績のある分子（クロロフィル誘導体）の設計を基にして、ポルフィリンについても同様に
組織構造が可能であるかどうかの検討を行った。 
 

 
研究成果の概要（英文）：We have developed a novel supramolecular system for the 
formation of discrete 1-D self-assembled architectures having dimensions in the 
sub-micrometer regime; it combines a conventional supramolecular strategy with a 
dynamic liquid–liquid interface provided by shrinking droplets.  In this system, the 
organic droplets act not only as dynamic templates but also as compartmentalizing 
solutions for amphiphilic molecules, allowing several thousands of molecules to 
spontaneously self-assemble on the isolated droplets’ surfaces to form discrete 1-D 
architectures beyond molecular programs.  In other words, the amphiphilic molecules 
program the sub-micrometer-sized droplets.   
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１．研究開始当初の背景 

 超分子化学の今日までの成果に目を向け
ると、分子プログラムにより望みの組織構造
を得る事が可能になってきている。しかし、
こうした分子プログラムが有効に働くサイ
ズの上限はサブナノメートル程度であり、分
子プログラムのみでナノ-マイクロ-マクロを
縦断的に制御しあらゆる階層で均一な組織
構造を得る手法は未だに存在しない。特に、
ナノチューブに代表される発散型の分子集
積構造では、その機能化に長さや内径の制御

が必須であるが一般に１次元分子集積体の
サイズを分子プログラムのみで制御するこ
とは不可能であると考えられる。 

 

２．研究の目的 

 空間的に閉じた収束型ナノ構造体の形成
では、組織構造のサイズやその構成分子数は
分子プログラム化によって厳密に制御でき
る。一方、チューブなどの発散型ナノ構造体
の創製において、その長さや内径、構成分子
数を分子プログラムのみで制御することは
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未だに不可能である。トップダウン的にサイ
ズの制御された O/W エマルション内に特定
数の分子のみを取り込み、エマルション界面
においてプログラムに従った組織化を実行
する。これにより、こまで不可能であったサ
イズと分子数が厳密に制御されたマイクロ
レベルの精緻な分子組織構造を一気に組み
上げ、同時にナノ-マイクロ-マクロ構造を縦
断的に制御するための学理を明らかとする。
分子プログラムによるボトムアップ組織化
とマイクロデバイスによるトップダウンプ
ロセスを融合することで、刺激に知的に応答
する自律的な次世代の分子ナノマシンのプ
ロトタイプを創製する（図１）。 

 

３．研究の方法 

 クロロフィルを基本骨格とした両親媒性
分子がマイクロエマルション界面において
加熱条件下、組織化すると、エマルション構
造が球状からチューブ状へと劇的に変化し、
サイズが均一なチューブ構造が得られるこ
とを最近の成果として明らかとしている。ま
ず、従来の超分子的な視点に加え非平衡科学、
マイクロ科学を取り込みながらメカニズム
の解明を行い、この現象の一般性を分子レベ
ルで理解することを目指した。さらに、得ら
れた結果を基に、多様な刺激によって構造変
化を引き起こす分子とエマルションを創出
し、同時に外部刺激によるチューブ内でのナ

ノ機能の発現についても条件検討を行った。
次に、マイクロ流路デバイスを用いてエマル
ションのサイズや数、形態を制御し、均一性
と同時に階層性を持つチューブ構造の創製
についても検討した。エマルション内部のナ
ノ機能をマクロな空間の欲しい位置に、欲し
いタイミングで発現できる次世代の分子シ
ステムの構築を目指した。 

 
４．研究成果 
 両親媒性クロロフィル（Chl-Py）を適切
に設計することにより、エマルション界面に
おいて１次元組織構造の形成が可能である
ことが示唆された。また、従来の手法に基づ
き、Chl-Py/DCE 溶液の濃度、体積、温度な
どを変化させ、得られるチューブ構造のサイ
ズ、内部構造（多層または単層）との相関関
係を明らかにする実験も実施した。その結果、
様々なサイズのマイクロエマルションをテ
ンプレートとして用いた場合も、エマルショ
ンのサイズに規程された１次元組織構造体
が得られることを明らかとした。ナノレベル
のドロップレットだけではなくマイクロド
ロップレットをテンプレートとしても、１次
元構造が得られることが明確に示された。 
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