
 
 

平成１５年度採択分 
平成２０年３月３１日現在 

 
 
 
 
 
 
 

ゾル－ゲル転写システムを活用した機能性有機 

・無機複合物質群の創製 

Creation of functional organic/inorganic materials utilizing  
sol-gel transcription systems 
新海 征治（SHINKAI, Seiji） 
九州大学・大学院工学研究院・教授 

 
 
顔

研究の概要 
有機集合体上での選択的なゾル−ゲル反応を無機物と有機物の簡便で自在なエピタキシャ
ル結合ととらえ、ゾル-ゲル転写鋳型-シリカの複合体生成に着目して次元性の活用を試み、
新しい有機-無機ナノ材料開発の設計指針を得る事を目的とした。 

研 究 分 野：化学 
科研費の分科・細目：複合化学・合成化学 
キ ー ワ ー ド：分子集合体・ゾル−ゲル反応・ナノ材料・複合材料・自己集合 

１．研究開始当初の背景・動機 ４．研究の主な成果 
 我々は系統的な有機ゲル化剤開発途上、ゾ

ル-ゲル反応のモノマーに相当するテトラ
エトキシシラン(TEOS)をゲル化する化合
物群が存在することを発見した。有機ゲル
化現象は、媒体中に発達した三次元ネット
ワーク超分子構造が生成することに起因す
る。従って、この発見は有機ゲル化剤の超
分子構造を「鋳型」としてゾル-ゲル反応を
行えば、生成するシリカ上に有機ゲル化剤
の超分子構造の「記憶」が残ることを示唆
していた。 

本研究課題は、鋳型となる機能性有機超構
造体の構築とその無機複合化の２段階に分
けられる。 
有機・無機複合体作成に耐えうる安定な有
機超構造体を与える場として、低分子ゲル
設計に注目した。種々の芳香族系化合物を
採り上げた。ポルフィリンは発達したπ平
面を有し、その会合様式により J・H会合体
に分類される。特にその J会合体は、非線
形光学材料として有望である。水素結合様
式をデザインしたポルフィリンを集積させ、
J・H会合体の集積様式をコントロールした。
光学的・電子的性質に富むπ系化合物を核
に用いる分子設計指針は、以後の研究展開
に大きな影響を与えた。 

２．研究の目的 
本研究では、ゾル-ゲル転写鋳型-シリカの
複合体生成に着目して次元性の活用を試み、
新しい有機-無機ナノ材料開発の設計指針
を得る事を目的とした。この研究提案は有
機物の形・機能の多様性と無機物の高度な
熱安定性を組み合わせる結果可能であるも
のであり、次元の多様性を付与することで
多様な微細加工技術を開発する事を最終目
標とした。 

発達したπ系に由来する多彩な機能性を有
するポルフィリンの J会合性集積構造に対
し、共有結合的に導入したトリアルコキシ
シリル基のゾル−ゲル反応によりその固定
化に成功した。光学的に透明なシロキサン
を用いることで、非線形光学材料として有
望である J会合性ポルフィリンの、高度に
安定な有機・無機複合材料を得ることに成
功した。さらに、H 会合性ポルフィリン集
積体のゾル−ゲル反応により elasticity を
有する有機・無機複合材料の開発に成功し
た。ナノ光ファイバーの作成に向けて、蛍
光性色素が一次元状に集積した有機組織体
の周囲をゾル-ゲル反応により複合化した
有機・無機複合体を作成した。 

３．研究の方法 
新海研究代表と４名の研究分担者（佐田・
竹内・藤田・新森）から研究組織が構成さ
れる。新海が研究を統括し、佐田が分子集
合体の構造解析を担った。竹内は分子集合
体の設計並びに光学評価・導電性評価（購
入備品）を行い、藤田はゲル化剤の合成・
分子集合・ゾル−ゲル反応を手がけた。そ
の途上で赤外分光・紫外可視分光などの購
入備品を活用した。 

 



 
分子集合体は有機分子を構成単位としてい
る限りその構造や機能を半永久的に保存す
ることはできない。一方、無機化合物には
有機化合物の様な自己組織化能は無いが、
一度形成された構造は分解されることなく
半永久的に保持される。両化合物の長所を
うまく利用した構造体が自然界に存在する。
化石である。この化石化のプロセスを人工
的に模倣する方法が本研究課題の核となる
ゾル−ゲル転写法である。人工あるいは天然
の構造体の中で、最も魅力的なものはなん
といっても DNA であろう。DNA は生命の設
計図であり、生物学的にも最も重要な生体
高分子であることは言うまでもない。また、
最近では高密度情報素子や導電性材料など
ナノテク材料としても注目を集めている。
我々は、DNA を有機溶媒中でカチオン性に
変換する手法を開発し、DNA が内包された
シリカゲルの創製にはじめて成功した。DNA
としてはスーパーコイルから環状へと形態
変化することが知られているプラスミド
DNA を用いた。これは得られるシリカゲル
の形状から DNA が鋳型として作用すること
の確認が容易に行えるためである。 
 スーパーコイル型 DNA 複合体にテトラエ
トキシシラン（TEOS）を加えると、長さが
約１マイクロメールのロッド状のシリカゲ
ルが得られた。このシリカゲルの形状は鋳
型として用いた DNA のものとよく一致する
うえ、DNA が単分散ポリマーであることを
反映して長さもほぼ均一である。さらに、
透過型電子顕微鏡(TEM)によりシリカゲル
の内部を観察すると、鋳型となった DNA が
はっきり確認できた。この結果はシリカゲ
ル内部でも DNA が天然構造を保持している
ことを示している。 
 スーパーコイル型 DNA は酵素による処理
で容易に環状へと形態変化する。この DNA
を鋳型とすると直径約８００ナノメートル
のリング状のシリカゲルが得られることも
わかった。人工分子集合体を鋳型として用
いる場合、異なる形態のシリカゲルを得る
ためにはその数だけ鋳型を用意する必要が
あり、緻密な分子設計と合成に多大なエネ
ルギーを費やす必要があった。天然高分子
が本来有する形態多様性を利用することに
より、同一の鋳型から異なる構造のシリカ
ゲルが容易に得られることが示された。 
 以上の結果は DNA がシリカゲルの鋳型と
なり、他の生体高分子と同様に化石化でき
ることを初めて示した例である。DNA 固有
の構造はシリカゲルに転写され、その構造
は半永久的に保持されることになる。近い
将来、構造だけでなく塩基配列つまり生命
の情報を全て石に刻んで半永久的に保存す
ることも可能となるかも知れない。 

５．得られた成果の世界・日本における位
置づけとインパクト 
 
当初計画していた機能性有機ゲルへの
ゾル-ゲル転写については、基体となる
有機ゲルの機能開発が予想以上の進度
で展開した。計画通り、発達したπ系に
着目した分子設計を施すことにより、吸
収・蛍光特性を有するゲルのみならず、
半導体性・導電性を有するナノ繊維の開
発に成功した。その結果、複数の論文に
ついて雑誌の表紙掲載が認められ、イン
パクトのある論文として認知された。 
さらに、予定以上の成果として、生体分
子へのゾル−ゲル転写の応用に成功した
点が上げられる。生体分子は本質的に重
要な情報を有するものが多い。ゾル−ゲ
ル転写の化石化による、生体情報の固定
化という新しい概念が提示出来た。この
結果は国内のみならず、海外の研究紹介
サイトでも採り上げられた。 
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