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１．研究計画の概要 

分子クラスターやナノ粒子をはじめとす
るナノメートルスケールの分子集合体では，
構造の不均一性（構造異性体）と構造揺らぎ
（構造異性化）が顕在化し，これらが集合体
の物性に大きな影響を与える。このようなソ
フトなナノ物質系における静的・動的な不均
一性の効果を考慮すると，それらの物性やダ
イナミクスを真に理解するためには，集団平
均を排除して１粒子レベルの計測を行うこ
とが有効なアプローチであると考えられる。
本研究では，真空・低温条件でマトリクスに
閉じ込めた分子ナノ集合体１粒子を分光分
析することが可能な低温マトリクス単離顕
微分光装置を独自に開発し，π電子系有機分
子などから成る分子ナノ集合体の光物性や
励起状態ダイナミクスを１粒子レベルで解
明すること目的としている。 

２． 研究の進捗状況 

(1) 低温マトリクス単離顕微分光装置の開発 
 現在までに蛍光性分子１個を観測するこ
とが可能なレーザー走査型顕微蛍光分光装
置の開発に成功した。この装置では，蛍光強
度，蛍光スペクトル，蛍光寿命の時間変化の
並列測定，偏光変調測定，光子相関測定，光
子コインシデンス測定を行うことができ，1
分子から断続的に放出される光子からの多
様な情報を取得できるシステムとなってい
る。これにより 1分子・１粒子レベルでの光
物性・光物理化学挙動の多角的な定量評価が
可能とした。さらに小型試料台チェンバーを
自作し，高真空条件や各種ガス雰囲気条件下
での測定，-20～50 ℃の範囲で温度可変測定
を行えるシステムの構築に成功した。 
(2) π電子系有機分子およびそのナノ集合
体の光物性や光物理化学過程の解明 

① 複合有機ナノ粒子の励起エネルギー移動の
研究：異なるπ電子系分子を励起エネルギー
のドナーとアクセプターとして組み合わせ
た複合有機ナノ粒子を作成し，その励起エネ
ルギー移動過程について実験と理論の両面
から検討を行った。その結果，この系では 1

個のアクセプターにより約 104 個のドナー分
子が消光されるといった極めて高効率な励
起エネルギー移動が起こっていることが分
かった。この超高効率な励起エネルギー移動
がナノ粒子中の高速励起子拡散によるもの
であることを定量的に明らかにした。 

② 単一BPEA分子の励起状態ダイナミクスの解
明：発光材料として有望な 9,10–ビス(フェニルエ
チニル)アントラセン（BPEA）を Zeonex 高分子薄
膜中に分散させ，蛍光明滅の挙動をヒストグラム
法および自己相関関数を用いた解析を行い，
励起状態緩和過程の時定数を 1 分子レベルで
決定した。さらに，光子コインシデンス測定により
光子アンチバンチングの観測に成功し，1 個の
分子を測定している実験的な確証を得た。 
③ BPEA ナノ粒子の光物性の研究：水溶液分
散状態で蛍光スペクトル，蛍光寿命，蛍光偏光
解消の各測定を行い，励起子相互作用の理論
に基づく実験データの解析から，ナノ粒子中の
分子間の距離や配向角を決定した。これは集合
構造の評価が難しい分子ナノ集合体の研究に
おいて重要な意義を持つ成果である。 

３．現在までの達成度 

②おおむね順調に進展している。 
(理由)当初の計画とは異なる方策をとった

点も多々あるが，試行錯誤の末，本研究の大
きな目的としていた低温マトリクス単離顕
微分光装置の開発を達成するまでに既に至
った。さらに，この装置を用いた単一分子ナ
ノ集合体に関する研究成果も着実に得られ
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始めている。よって，研究は概ね順調に進展
していると自己評価した。 
４． 今後の研究の推進方策 

今後の残り１年間は，これまでに開発した
低温マトリクス単離顕微分光装置を用いて，
最終目的である低温マトリクス単離したπ電
子系有機分子クラスターの光物性と励起状態ダ
イナミクスの解明を行う。具体的には，水溶
液中においてクラスターレベルの大きさのπ電子
系分子集合体が分散した試料を作成し，その微
量の水溶液を基板上で瞬時に氷薄膜とするこ
とで分子クラスター１個ずつの計測を達成し，
単一分子クラスターの励起状態ダイナミクスや
光アンチバンチング挙動を解明する。 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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