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研究成果の概要（和文）：生体由来のリン脂質を主成分とした巨大分子集合体を基盤とする構造発色性フォトニックソ
フトマテリアルの開発に向けた基礎的検討を行った。リン脂質やコレステロールを含む有機相と電解質を含む水相から
なる2相溶液系を利用した独自の分子集合体形成プロセスにより、直径が１mm以上に達し、青色(波長約450 nm)から赤
色(波長約650 nm)まで広範な発色性を発現する新規な巨大分子集合体の作製に成功した。

研究成果の概要（英文）：Development of a novel photonic softmaterial showing structural color based on 
giant molecular aggregates mainly consisting of phospholipid were investigated. Giant molecular 
aggregates larger than 1 mm in their diameter was successfully prepared via a formation process using a 
biphasic solution system consisting of an organic phase containing lipids and an aqueous solution 
containing electrolytes. The color of the obtained giant molecular aggregates was tunable in the range 
from blue to red (from 450 to 650 nm in wavelength).

研究分野： 生物化学工学、生体分子機能化学、分子集合系材料工学
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図 1. 本研究で作製した、青色に発色する
リン脂質巨大分子集合体. 

１．研究開始当初の背景 
昆虫の翅・表皮や鳥の羽に見られる色彩は

「構造色」と呼ばれる。構造色は、これらの
素材がもつナノレベルの微細構造に照射さ
れた光が回折、散乱、干渉などを起こし、特
定の波長の光が強められた結果として観察
されることが知られている。構造色は一般に
鮮やかな光沢を持ち、退色しにくい性質を持
つ。そこで、微細加工技術を応用して様々な
材質に構造色を発現するような微細構造を
形成させ、これを用いて新しい表示材料や色
彩材料を開発する試みが展開されている。 
近年では、構造発色材料として、分子集合

体やゲルなどのソフトマテリアルが注目さ
れている。ソフトマテリアルの特徴である柔
軟さ、すなわち作製条件や外部環境に応じて
構造や特性を柔軟に変化させる性質を活か
し、これを構造発色材料に応用すれば、発色
特性を自在に制御できるスマートなフォト
ニック材料の開発が可能になると期待され
る。しかし、構造発色性を示すソフトマテリ
アルの開発例は限られており、発色機構の解
明や材料への応用に向けた研究も十分進ん
でいるとはいえない。そのため、より広範な
素材、特にこれまで見出されていない新しい
素材による構造発色材料の作製とその発色
メカニズムに関する研究が必要とされてい
る。 
研究代表者は、ソフトマテリアルを基盤と

する新しいフォトニック材料の開発に向け
て、リン脂質やコレステロールをはじめとす
る生体由来の脂質分子からなる分子集合体
に着目した。生体膜の主要構成成分であるリ
ン脂質やコレステロールなどの脂質分子は、
濃度や環境条件によりミセルやベシクルを
はじめとする様々な分子集合体を形成する
ことが知られている。これらは通常、分散微
粒子として様々な場面での応用展開が検討
されている。脂質分子の集合状態を制御する
ことで、目視可能なレベルで連続体としての
取り扱いが可能な大きな脂質分子集合体が
得られれば、ナノオーダーの分子配列に基づ
くミクロな内部構造の変化を活かしてマク
ロな物性・機能性を自在に変調できるユニー
クなフォトニック材料への展開が期待でき
るとの着想を得て、本研究を始めるに至った。 
 
２．研究の目的 
本研究では、生体由来の脂質分子が形成す

る分子集合体を用いた新しい機能材料の創
製に向けて、従来検討されてこなかったミリ
メートル以上の大きさをもつ巨大な分子集
合体の作製およびそのフォトニック材料と
しての特性評価行うことを目的とした。構造
発色性リン脂質分子集合体の作製条件（脂質
組成、水相組成、温度、pHなど）と、得られ
る集合体の微細構造および発色性との関連
を調べることで発色性能を制御するための
操作因子を明らかにすることを目指した。 
 

３．研究の方法 
(1) 生体リン脂質を主成分とするミリメー
トルサイズの巨大分子集合体の作製 
卵黄由来のホスファチジルコリン(EPC)、コ
レステロール(Chol)および添加剤(Add)とし
て種々のモノアルキル化合物を用い、
EPC:Chol:Add＝5:5:1 のモル比でヘキサンに
溶解して脂質溶液とした。この脂質溶液を水
相（NaCl 水溶液または種々の pH に調整した
緩衝液）上に静かに積層した。このとき、脂
質溶液と水相との体積比は 1:2 とした。室温
下で 24 時間静置してヘキサンを蒸発除去す
ることで水相中に巨大分子集合体を得た。 
 
(2) 分析方法 
巨大分子集合体の外観は、偏光観察ユニッ

トを備えたデジタルマイクロスコープによ
り観察した。分子集合体の光透過・反射特性
は、紫外可視分光光度計による透過率測定お
よび光ファイバー分光器を用いた可視反射
スペクトル測定により評価した。 
巨大分子集合体の微細構造を調べるため

に、高エネルギー加速器研究機構放射光研究
施設（PF、BL-6A）を利用した小角・広角 X
線散乱測定を行った。得られた二次元散乱デ
ータに対して、画像解析ソフトを用いて散乱
パターンの解析を行った。 
 水相中の塩濃度は、電導度の測定値を基準
としてあらかじめ作成した検量線を用いて
算出した。 
 
４．研究成果 

初年度（平成 25 年度）の検討では、本法
における構造発色性リン脂質分子集合体の
発現条件と、得られる集合体の構造および特
性との関連を明らかにし、リン脂質分子集合
体による構造発色性の発現機構の解明に向
けた検討を行った。まず、リン脂質、コレス
テロールをはじめとする両親媒性脂質を含
む有機溶媒相と、電解質を含む水相とからな
る２相溶液系から穏やかな条件下で有機溶
媒を除去する独自の自己組織化プロセスに
より、直径が数ミリメートルに達し、かつ鮮
やかな発色を示す巨大分子集合体（図 1）を
形成できる手法を確立した。 



 
図 2. 外水相の NaCl 濃度を種々変化させ
て作製した発色性巨大分子集合体の可視
反射スペクトル. 色彩の変化に対応して
最大反射波長(max)がシフトしていること
がわかる. 

 

図 3. 発色性巨大分子集合体の最大反射
波長に対する NaCl 濃度の影響. 

 
図 4. 種々の脂質組成および温度で作製
した巨大分子集合体の小角 X 線散乱パタ
ーン.  
(a) EPC:Chol:Stearylamine=5:5:1, 40 ̊ C  
(b) EPC:Chol:Stearylamine=5:5:1, 15 C̊ 
(c) EPC:Chol:Stearic acid, 40 C̊ 

さらに、本分子集合体においては、温度お
よび水相の組成により、その形状および光学
特性が変化することを見出した。特に、構造
発色性の発現には外水相中の電解質濃度が
顕著な影響を及ぼすことを明らかにし（図 2）、
当初目標であった青色（波長約 450 nm）～淡
赤色（波長約 650 nm）にわたる波長範囲で色
彩を制御することに成功した（図 3）。 

続く平成 26 年度の検討では、まず、巨大
分子集合体の形成挙動ならびに微細構造に
対する構成成分の影響について調べた。初年
度の検討で、分子集合体の構成脂質を含む有
機溶媒と、水相の電解質濃度が巨大分子集合
体の形成および発色に影響を及ぼすことを
明らかにした。そこで、電解質溶液中で形成
する本分子集合体内部での分子の配列状態
や相構造に関する知見を得るため、偏光顕微

鏡および小角X線散乱測定を利用した分子集
合体の構造評価を行った。図4に示すように、
様々な条件を変えることで分子集合体内の
相構造を反映したX線散乱パターンが得られ
た。解析の結果、本巨大分子集合体は、構成
脂質組成および温度により、キュービック相、
ヘキサゴナル相、ラメラ相といった多形相構
造をとることが明らかとなった。偏光顕微鏡
観察ならびに水分含有量測定からも、これら
の相構造の発現を支持する結果が得られた。 

さらに、電解質濃度の調製による、本巨大
分子集合体の発色特性についてもより詳細
な検討を行った。初年度の検討で青色（波長
450 nm 程度）から淡赤色（波長 650 nm 程度）
の範囲で色彩を制御できたことを受け、色彩
の角度依存性および温度依存性について実
験データを蓄積することを試みた。電解質濃
度、観察角度および温度により巨大分子集合
体の色彩が変化することを明らかにするこ
とができ、フォトニックマテリアルとしての
基礎特性に関する有意義な知見が得られた。 
最終年度となる平成 27 年度には、前年度

までの検討に続き、リン脂質とコレステロー
ルを主成分とする巨大分子集合体について、
巨大分子集合体の微細構造に基づく巨視的
な特性（形状、光学特性）の制御を実現する
ための検討を行った。 
前年度までの検討で明らかにした、巨大分

子集合体の多形相構造について詳細に調べ
ることで、分子集合体内での脂質分子の配列
状態が明らかになり、これを制御できれば多
様な特性を引き出せると考え、小角/広角 X
線散乱測定、偏光顕微鏡測定および蛍光偏光



 
図 5. 異なる pH で作製した球状(pH 4.0)
および膜状(pH 10.0)の巨大分子集合体. 
用いた脂質組成は EPC:Chol:Stearylamine 
= 5:5:1. 

解消測定による相挙動の評価を行った。リン
脂質とコレステロールに加えて、重量割合と
して 5％に満たない微量の第 3 成分を添加す
ることで、キュービック相、ヘキサゴナル相、
ラメラ相など、分子集合体の相構造を制御で
き、さらに球状やフィルム状といった異なる
形態の分子集合体が得られることを明らか
にした。さらに、水相の pH によっても、分
子集合体の相構造および巨視的な形状が異
なることが示され（図 5）、分子集合体材料へ
の展開に向けた作製特性ならびに特性制御
に向けた操作因子を明らかにできた。 

以上のように、本研究では、リン脂質とコ
レステロールを主成分とし、構造発色に基づ
くユニークな発色特性を示す新しい分子集
合体の作製方法を提案するとともに、その発
色特性と微細構造の評価を行った。以下に具
体的な成果を要約する。 
(1) リン脂質とコレステロールに少量のモ
ノアルキル化合物を添加した脂質混合物を
用いて、大きさがミリメートル以上に達する
これまでにない分子集合体の作製方法を確
立した。 
(2) 本巨大分子集合体は、外部水相の電解質
濃度や温度に応答して青色（波長 450 nm 程
度）から淡赤色（波長 650 nm 程度）の可視
光線を選択的に反射することを明らかにし、
新規フォトニック材料への展開が期待でき
る全く新しい素材であることを示した。 
(3) 小角/広角 X 線散乱、各種顕微鏡観察お
よび分光学的な種々の測定により、本巨大分
子集合体が多形の液晶相構造を示すことを
明らかにし、その相構造は集合体を構成する
脂質組成や温度、pH といった外部条件によっ
て変化することを明らかにした。 
これまでにリン脂質を中心とする生体脂

質成分を利用したフォトニック材料に関す
る研究は見当たらず、本研究により生体脂質
成分の生体適合性や構造多様性を活かした
新ジャンルの材料へと展開できる可能性が
示され、有意義な研究成果を得ることができ
た。 
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