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研究成果の概要（和文）：ナノ粒子の自己集合は，我々の身の回りの様々な機能性材料の中で用いられている．つまり
，自己集合と機能には強い関わりがあると言える．Janus粒子は，粒子表面に2つ以上の異なる性質を持つ（例えば疎水
性と親水性を併せ持つ）特殊な粒子で，近年の合成技術の発達によって作成可能となった．本研究では Janusナノ粒子
の自己集合構造や自己集合過程を分子シミュレーションによって調べた．その結果，これまで観察されなかった新しい
集合構造や相を発見し，また規則的な相が現れるいくつかの条件を特定することができた．

研究成果の概要（英文）：Self-assembly of nanoparticles is used in various functional materials that are 
familiar to our daily lives. In other words, the self-assembly and those functions have a strong 
relation. The Janus nanoparticle is a unique anisotropic nanoparticle that typically has two or more 
distinct functional surface regions (for example, hydrophobic and hydrophilic regions). In this study, I 
have performed molecular simulations to investigate morphologies of the self-assembled Janus 
nanoparticles. As a result, evidence of rich polymorphic structures of the Janus nanoparticles is 
revealed for the first time, and I found some conditions which are observed highly ordered morphologies 
tend to form.

研究分野：マイクロ・ナノ工学
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１．研究開始当初の背景 
ナノ粒子は様々な機能性材料の中で用い

られている．近年合成技術の発達により，複
雑な形状や化学相互作用を有した異方性ナ
ノ粒子の製造が可能となった．その中でも
『Janusナノ粒子』は興味深く，これまでに
ない自己集合形態を持った系の発現が報告
されている．材料の機能と自己集合構造の間
には深い関係があることが知られているも
のの Janus ナノ粒子の集合形態を系統的に
調べた研究は未だ行われていない． 
 
２．研究の目的 
本研究は，Janus粒子のいくつかの異方性

次元（例えばアスペクト比や親水/疎水表面の
割合）について，分子シミュレーションによ
って発現する自己集合構造・集合過程を調べ，
それらを系統的に分類することを目的とす
る．この研究を行うことによって，実際の実
験の前に発現する機能の予測を立てること
が可能となり，新規ナノデバイス設計の際に
は，試行実験回数や費用を大幅に削減できる
ことが期待される． 
 
３．研究の方法 
本研究は，分子シミュレーション法のひと

つである散逸粒子動力学（DPD: Dissipative
Particle Dynamics）法を用いた．はじめに，
対象とする系を再現するためのプログラム
開発と計算系の構築を行った．プログラムの
開発については，以前の研究で開発したプロ
グラムを拡張し，ナノ粒子剛体分子として
取り扱うため，剛体の運動方程式(並進運動
と回転運動)を導入した．さらに，実験と比
較しやすい条件でシミュレーションを行う
ため，圧力に関するアンサンブルを取り扱え
るようにした．
次に，既に実験で得られている自己集合構

造の再現を行い，プログラムコードの妥当性
と計算パラメータの妥当性を確認した．さら
に，いくつかのデザインの Janus 粒子の自己
集合構造を再現し，その後圧力をかけること
で，Janus 粒子の圧力に対する相図を描いた．

４．研究成果
(1) ナノチューブ内におけるトリブロック
Janus ナノ粒子の自己集合構造
Janus ナノ粒子表面の疎水性パターンに注

目し，表面に疎水/親水/疎水の 3 つの表面を
持つ粒子（triblock Janus ナノ粒子）のナノ
チューブ内における自己集合構造について，
分子シミュレーションを用いて明らかにし
た．ナノチューブのような空間的に制限され
た系（閉じ込め系）では，その拘束力によっ
てバルクとは異なる様々な性質が報告され
ている．この研究では，Janus ナノ粒子の自
己集合の性質と閉じ込め系が合わさった時
に，どのような自己集合構造や相が現れるか
を調べた．調査するパラメータとして，ナノ
チューブの半径とナノチューブ壁の化学的

な

図 1 疎水壁ナノチューブのモルフォロジー

図 2 親水壁ナノチューブのモルフォロジー

な相互作用（疎水性，親水性，中性）を選び，
ナノチューブの軸方向に圧力を掛けた時の
相図を描いた．
図 1と 2に疎水壁および親水壁ナノチュー

ブの時の Janus ナノ粒子水溶液のモルフォロ
ジーを示す．それぞれ縦軸は軸方向の圧力，
横軸はナノチューブの半径（RNT）をナノ粒子
の半径（RNP）で割った無次元量である．これ
らの図より，RNT/RNPが 2 をこえると，自己集
合構造が大きく変化することがわかった．こ
れはナノ粒子がナノチューブ内で上下方向
にすれ違うことができるようになったため，
より複雑な構造に集合できるようになった
と考えられる．また，壁の性質によってナノ
粒子の配向が異なることがわかった．自己集
合の配向性は熱や電気の伝導性や光の透過
性に影響を与えるため，もしナノデバイスの
一部として用いられた時に，壁の性質を変え
ることで，これらの物性を制御できる可能性
があることを示している．
さらに，図 3に横軸に RNT/RNPを，縦軸にナ

ノ粒子同士の配位数をとった集合地図を示
した．ここで，集合地図とはその系で特徴的
な軸を選ぶことで，自己集合構造を的確に表
すことのできる地図である．



図 3 集合地図

図 3より，壁の化学的な相互作用に依らず，
配位数が 2の倍数の時に規則的な集合構造が
現れることがわかった．また配位数は圧力と
相関関係があり，ナノデバイスで用いるとき
は圧力を変えることで，その性質が制御でき
ると考えられる．

(2) Janus ナノ粒子と細胞膜モデルとの衝突
後の安定構造
細胞膜モデルの 1つであるベシクルにナノ

粒子を衝突させ，その後の安定構造やベシク
ル内の内包物の量の変化を調べた．3 種類の
ナノ粒子（疎水性粒子，親水性粒子，疎水/
親水 Janus 粒子）を用意し，Janus ナノ粒子
は衝突の方向（どの面からベシクルに衝突す
るか）を 3パターンでシミュレーションを行
った．

図 4 初期状態とナノ粒子の種類

その結果，初期速度(V0)に依存して，Janus
ナノ粒子で 3種類，疎水性ナノ粒子で 3種類，
親水性ナノ粒子で 2種類の安定構造があるこ
とを明らかにした．（図 5）
さらに安定構造に到達するまでのベシク

ルの半径，ベシクルに空いた孔の面積，内包
物の量の時間変化を解析した．（図 6）その結
果，安定構造に達するまでのナノ粒子の転移
過程が異なるため，初期速度がより遅い場合
でも穴が閉じるまでの時間が長く，より多く
の内包物を放出できる条件を特定すること

あ

図 5 安定構造（左上は共通）

図 6 孔の面積，内包物の量，ベシクルの半径
の時間変化

ができた．
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