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研究成果の概要（和文）：ナノ粒子集合系内部の電子励起状態の集団モードの特性を光発熱効果を通じて「マクロな流
れ」に変換するための原理解明とナノバイオ分野への応用を目指した。球殻状金属ナノ粒子集積構造体の分散液に卵白
と卵黄それぞれの希釈分散液を添加してレーザー照射することで、構造体中の局在表面プラズモンの協力効果で増強し
た光発熱効果により、含まれるタンパク質を熱凝固して迅速に検出できる可能性を示した。特に、各試料中の成分に依
存してバブル発生や熱凝固に要する時間も異なることを示した。また、金ナノ粒子を内包した有機ナノカプセルの分散
液にレーザーを照射することで、狙った場所に高密度集積するための条件も明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have tried to clarify a principle to convert the characteristics of collective 
modes of electronic excited states in a nanoparticle-assembled system into "macroscopic flow" via 
photothermal effect, and aimed at the application to nano-bioscience. When each dispersion liquid of 
diluted egg white or egg yolk was added into the dispersion liquid of spherical-shell type metallic 
nanoparticle-assembled structures, laser was irradiated with each mixture and included proteins were 
detected via thermal solidification due to enhanced photothermal effect arising from collective effect of 
localized surface plasmon therein. Particularly, the required time for bubble generation and thermal 
solidification was different depending on the component in each sample. Also, we have clarified the 
condition for the assembling organic nanocapsules including gold nanoparticles into the aimed position in 
their dispersion liquid by laser irradiation.

研究分野：光物性物理

キーワード： 光物性　表面・界面物性　流体工学　分析科学　薬学
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１．研究開始当初の背景 
 近年、加工食品中のアレルギー物質等の微
量検査のためのバイオセンサー開発や、患部
への選択的薬剤投与のためのドラッグデリ
バリーシステム(DDS)の開発は、一般市民の
安全・安心の確保や、予防医療・前臨床試験
などへの応用が期待され、現在も多数の研究
者が果敢に取組んでいる重要課題である。本
課題では、これらの応用に新たな選択肢を与
えるため、光により非接触・非破壊に被検出
物質を観測部位に集積したり、薬剤を狙った
場所に集積化するための原理開拓に注目し
た。 
 代表者の飯田らは、光誘起力で多数の金属
ナノ粒子を高密度に配列すると局在表面プ
ラズモン(LSP)の協力効果で輻射緩和率が配
列粒子数に比例増大し、光応答スペクトルが
大幅にブロード化する「プラズモニック超放
射」を動的に制御できる可能性を独自の「光
誘起力ナノ動力学法(LNDM)」を駆使した理
論的アプローチにより示してきた[T.Iida*, 
JPC-Lett 2012]。また、分担者の床波 G との
共同研究により、金属ナノ粒子を有機ビーズ
表面に高密度集積した球殻状の「プラズモニ
ック・メソ構造」を対象として、上記理論と
対応して紫外-可視光全域をカバーする非常
にブロードな光学スペクトルの観測にも成
功し [S.Tokonami*, T.Iida*, et al. JPCC 
2013]、児島 G との共同研究により、ナノカ
プセル中に生成した金属ナノ粒子の光発熱
効果についても報告していた[C. Kojima, T. 
Iida*, et al. 2011]。これらの実績に加え、数
秒～数十秒間、赤外レーザーを照射するだけ
でサブ mm オーダーの光誘起バブルを生成
し、表面への微小物体の集積化や微量のタン
パク質を内包する基礎実験にも成功してい
た[特願 2013-096817]。これらの予備的成果
から、光誘起バブルの生成機構を解明して生
体分子検出や薬剤搬送カプセルの作製など
のバイオ応用に展開する本計画の着想に至
った。 
 
２．研究の目的 
 流体中に分散したナノ粒子集合系内部の
電子励起状態の集団モードの特性を、光発熱
効果を通じて「マクロな流れ」や「光誘起バ
ブル」に変換する原理を解明することが目的
である。さらに、これらの粒子集団や混合し
た微小物質を効率良く集積化するための条
件を探索することや、生体関連物質の分析法
開発や、DDS 等のバイオ応用の可能性を探る
ことも重要課題である。 
 
３．研究の方法 
 前記目的の達成を目指し、LSP の集団モー
ド励起下で生じる対流や、光誘起バブルの発
生機構の解明に、顕微鏡下での「その場」分
光的手法を駆使して挑み、プラズモニック・
メソ構造の巨視的集積化の最適条件の探索
も行った。さらに、タンパク質を混合した分

散液中でのベシクル状構造の形成過程にお
ける熱凝固反応を利用した新規バイオセン
シングの原理開拓を行うため実サンプルを
用いた検討も行った。さらに、DDS 用に開発
された有機高分子から成るナノカプセルに
おける金ナノ粒子の内包の有無による光誘
起集積化現象の解明にも取り組んだ。 
 
４．研究成果 
 これまでの予備的実験の成果を発展させ、

常温水中に分散した球殻状銀ナノ粒子集積

構造体にレーザーを照射した際に光誘起力

でトラップされた構造体を核としてサブｍ

ｍオーダーの巨視的なバブルと激しい対流

が発生することを詳細な観察により明らか

にした。特に、この取組により、フラクタル

状の銀ナノ粒子の集積構造体である「プラズ

モニック・ベシクル」（下記概念図）の形成

可能性を示唆し、熱力学的理論を援用してバ

ブルの生成過程を解析し、初期の膨張過程で

は分散媒である水が蒸発して水蒸気となり

サイズ増大に寄与した可能性が高いことを

示した。さらに、球殻状銀ナノ粒子集積構造

体の濃度を変えて、卵白の主成分であるアル

ブミンを添加した実験も行い、高濃度の場合

の方が早くレーザースポット近傍で熱凝固

が起こり、数秒程度で pg オーダーの微量検

出ができる可能性を示唆した[米国化学会

JPCC 2014 に掲載]。 
 

 
 この成果に基き、生体分子検出の課題に関

して、実サンプルを用いた実験結果の吟味も

行った(次頁 1 つ目の図)。具体的には、アル

ブミンを主成分とする卵白と、リポビテリン

を主成分とする卵黄を希釈した分散液に球

殻状銀ナノ粒子集積構造体を導入してレー



ザー照射することで、マイクロ領域であって

も卵黄の方が早く熱凝固することを示した。

これは、熱応答特性の違いによって生体物質

の種類の違いを検出できる可能性を期待さ

せる成果である。 
 さらに、水中に分散した球殻状銀ナノ粒子

集積構造体にレーザー照射をすることでマ

クロな光誘起バブルが発生することは初年

度に明らかにしていたが、その寿命が条件に

よっては 30 分以上に及ぶことも明らかにし

た[2016年 3月の応用物理学会で発表]。また、

集積構造体の濃度によって、その安定性が変

化することも分かった。これは本研究の重要

コンセプトの一つでもある「プラズモニッ

ク・ベシクル」の安定化に向けた大きな前進

であると考えている。 
 さらに、金ナノ粒子を内包した有機高分子

から成るナノカプセルの分散液にレーザー

照射することで、狙った場所への高密度集積

にも成功し、光集積型のドラッグ・デリバリ

ーシステム(DDS)に適用できる可能性を明ら

かにした[特願: 2016-113754、右上図参照]。
さらに、ポルフィリン系の分子を有機溶媒に

分散した液滴を光吸収性基板上に滴下して

レーザー照射した場合に、光誘起バブルの周

囲に数十 μｍ以上の大きさのマクロな結晶構

造が形成して放射状に配列することも明ら

かにし、照射前に比べて光学的特性が明瞭に

変化することも分かった[Pacifichem 2015
で発表]。この他、同様の光吸収性基板上に μ
ｍオーダーの構造体をレーザー照射により

集積化できることも明らかにし、金属ナノ粒

子とマイクロ粒子の混合系の光集積化のた

めの初歩的知見も得た [米国光学会 Opt. 
Mater. Exp. 2016、PCT/JP2015/063364、特

願 2014－097055]。さらに、球殻状金ナノ粒

子集積構造体を高密度集積した薄膜に白色

光をデフォーカスした状態で照射した場合

に数分で 70℃近くまで温度上昇する条件が

あることも明らかにし、光吸収性基板による

光発熱集合の高効率化に繋がる知見も得た

[英国王立化学会 Nanoscale 2015 に掲載]。 
 これらの成果は、本課題の主題でもあるフ

ォトサーマルフルイディクスの新分野開拓

に繋がる多数の重要な知見を与えるもので

あり、バイオ分析や DDS、化学合成など広範

な分野への応用可能性と多大な波及効果を

期待させるものである。 
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