
生体高分子であるDNAは生体内で遺伝情報の担い手
としての生物学的機能をもつと同時に、相補鎖を厳密
に認識し二重らせんを形成するというほかの超分子・
高分子がもたない化学的機能をもつ。そのため、近年
DNAは生体分子の枠組みを超え、ナノ構造体やナノ
マシン、分子バーコード、DNAコンピューター、プ
ローブ、アプタマー、DNA酵素など多種多様な超分
子・高分子材料として利用されている。しかしながら、
DNA自体は材料として最適化された分子ではないた
め、DNAを利用した材料には化学的機能に乏しいとい
う大きな問題点があった。それに対し、受賞者は非環
状骨格をもつ人工核酸である、D-トレオニノール核酸

（D-aTNA）、セリノール核酸（SNA）を開発した。こ
れらの人工核酸は化学合成が容易であり、きわめて安
定な二重鎖を形成することができるという特長をもつ。
また、D-aTNAは天然核酸に対して直交性を示す一方、
SNAは天然核酸を認識可能である。さらに、SNAは配
列に応じてキラリティを変化させるというユニークな
性質をもつ。受賞者はこれらの人工核酸を利用するこ
とで全く新しい機能をもつ超分子材料の開発に成功し
た。以下に概略を述べる。
1．人工六重鎖の開発

DNAは塩基の両面で水素結合することによって、三
重鎖や四重鎖といった多重鎖を形成することができる。
また、これまでに人工塩基を利用した五重鎖の報告例
はあったが、六重鎖以上の多重鎖を調製した例は報告
されていなかった。それに対し、受賞者は両面で水素
結合可能な人工塩基を開発することで六重鎖構造の開
発に初めて成功した。具体的には、シアヌル酸および
メラミン誘導体をD-aTNA骨格に導入し、オリゴマー
化することで六重鎖構造を調製できることを明らかに
した。分子モデリングやAFM測定の結果、調製した六
重鎖は中央に空孔をもつことが示唆された。また、ユニー
クな金属イオン依存性やpH応答性を示すことから、開
発した人工六重鎖は分子スイッチやセンサー、イオン
チャネルとしての応用が期待できる。
2．人工核酸を利用したキラル増幅系の構築

超分子キラル増幅系はアキラルな構造体に対して少
量のキラルモノマーを添加した際にキラリティが増幅

する現象であり、近年注目されている。しかしながら、
従来の超分子や高分子を利用した系ではその構造制御
が困難であるという問題点があった。一方、DNAは任
意のナノ構造体を形成可能であるものの、キラリティ
をもつためアキラルな構造体を調製することは不可能
である。受賞者が開発したSNAは配列を対称化するこ
とでキラリティを“消す”ことができるというきわめて
ユニークな性質をもつ。そこで、対称配列SNAによる
一次元超分子ポリマーを調製することで、キラル核酸
添加時に二重鎖形成を介してそのキラリティを増幅さ
せるキラル増幅系を初めて開発した。さらに、SNAを
ピレンで化学修飾することによって核酸のキラル情報
を円偏光発光（CPL）に変換する材料を開発した。生体
分子はほぼすべてキラルであるため、本手法は生体分
子を検出するきわめて汎用性の高い手法としての応用
が期待できる。
3． 核酸の鎖交換反応を利用した蛍光バーコードの

開発
蛍光色素を利用した蛍光イメージングは生物学にお

いて非常に有用な手法であるものの、励起・蛍光波長
のオーバーラップのため通常3，4色しか同時に利用で
きないという大きな問題点があった。それに対し、受
賞者は核酸の鎖交換反応を利用することで“配列”に
従って蛍光色が変化する蛍光ラベルである蛍光バーコー
ドを開発した。具体的には、生体直交性かつ高い二重
鎖安定性をもつD-aTNAに蛍光色素・消光色素を導入
し、二重鎖形成を介した一次元ナノ構造体を調製した。
さらに、ナノ構造体に対して相補鎖を添加し鎖交換反
応を引き起こすことで、蛍光色素をあらかじめ決めら
れた順序で発光させることに成功した。この蛍光バー
コードは蛍光変化回数を増加させることで、ラベルの
種類を指数関数的に増大させることができる。実際、
これを利用した多数のビーズの同時識別や細胞内タン
パク質イメージングが可能であることを実証した。本
手法は、細胞内における生体分子の網羅的イメージン
グへの展開が期待できる。

以上のように受賞者の一連の研究成果は国内外で高
く評価されており、高分子学会学術賞に値するものと
認められた。
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親水性と疎水性の部位からなる両親媒性高分子は、
水中で疎水性部位が自己集合してミセルなどの会合体
を形成する。このような自己組織化材料において狙い
の特性や機能を発現するには、高分子の一次構造と集
合構造をともに制御することが重要である。受賞者は、
分子量や組成、連鎖配列、分岐構造などの一次構造を
制御したさまざまな両親媒性高分子を合成し、一次構
造による自己組織化の制御と、それらの構造制御に立
脚した機能材料創成を目指して研究を展開した。その
結果、分子量や組成を制御した両親媒性ランダム共重
合体が、水中で精密に自己組織化して10	nm程度のミ
セルを形成し、競争条件下においても動的かつ選択的
に会合（セルフソーティング）することを見いだした。
また、バルクや薄膜状でも微細なミクロ相分離構造を
形成することが明らかとなった。

一般に、自己組織化材料の設計にはブロック共重合
体がよく利用されるが、受賞者は、従来自己組織化の
制御にはあまり利用されなかったランダム共重合体を
用いて、高分子の集合構造制御に新展開をもたらした。
1．両親媒性高分子の精密合成

リビングラジカル重合を用いて、分子量や組成、側
鎖構造を精密に設計した両親媒性ランダム共重合体や
ホモポリマーを合成し、自己組織化の制御へと展開し
た。機能性ミクロゲルコアをもつ両親媒性星型ポリマー
を設計し、化合物を選択的に捕捉、放出、分離できる
機能材料を創出した。エステル交換を用いたタンデム
重合やテンプレート環化重合などの精密重合法を開発
し、両親媒性グラジエント共重合体や局所機能化ブロッ
ク共重合体、環化ポリマーなど、従来設計が困難であっ
た両親媒性高分子を合成する手法を確立した。
2．両親媒性ランダム共重合体の自己組織化制御

親水性ポリエチレングリコール鎖（PEG：-（OCH2CH2）8.5	

OCH3）と疎水性ドデシル基をもつランダム共重合体は、
分子量と組成を調節すると、水中でドデシル基が会合し
て主鎖が折り畳まれ、サイズの揃ったユニマーミセルを
形成した。この結果を踏まえ、分子量や組成、側鎖構造
が水中での自己組織化に与える影響を系統的に調べ、革
新的な会合挙動を見いだした：（1）ランダム共重合体は、
ユニマーミセルに適した重合度DPthをもち、DPth以下

では多分子で会合したミセルを形成する。（2）多分子会
合ミセルのサイズは、組成と側鎖構造に依存し（DPth以
下では鎖長に無関係）、DPthの共重合体が形成するユニ
マーミセルに一致する。そのため、ミセルの会合数Nagg

を共重合体の重合度により制御できる（Nagg＝1，2，3…）。
（3）PEG系共重合体ミセルは、下限臨界溶液温度型の温
度応答性を示し、そのサイズと曇点をともに制御でき
る。本自己組織化システムでは、一次構造によりミセル
構造を精密に制御でき、リビング重合の制御性を活かし
て三次元会合構造の制御を達成した。一方、ミセルサイ
ズが共重合体の鎖長に依存しない特性から、フリーラジ
カル重合で合成した分子量分布の広いランダム共重合体	

（Mw/Mn～2）でもサイズ分布が狭いミセル（Mw/Mn＜1.1）
を形成する。ミセルサイズを制御する目的には、リビン
グ重合すら不要という革新的な特徴も併せもつ。

組成や側鎖構造によりミセルサイズが決定される特
徴から、両親媒性ランダム共重合体は、異なるポリマー
が存在する2成分混合条件でも、同じ構造のポリマー
同士が選択的に鎖交換をしながら会合するセルフソー
ティング挙動を示し、構造やサイズの異なるミセルを
同時に形成する。このため、両親媒性ランダム共重合
体（A）からなるABAトリブロック共重合体で作製し
たハイドロゲルは、ランダム共重合体が動的な架橋点
を形成し、自己修復性と選択的な接着性を示す（セル
フソーティングにより異なるミセルのゲル同士は接着
しない）。PEG系共重合体とカチオン性共重合体を組み
合わせると、水中での共自己組織化とセルフソーティ
ングを塩の有無で可逆的に制御できることも見いだした。

また、PEGや4級アンモニウム塩などの親水性基とア
ルキル基をもつランダム共重合体は、バルク状で側鎖の
結晶化や偏斥力により側鎖が相分離し、ドメイン間隔が
3～6	nm程度のラメラ構造を形成した。このドメイン間
隔は、分子量や分子量分布に依存せず、組成と側鎖構造
により精密に制御できる。ランダム共重合体の溶液をシ
リコン基板にスピンコートする簡便な手法により、ラメ
ラ構造が積層化した薄膜を創出することにも成功した。

以上のように、受賞者の一連の研究成果は国内外で
高く評価されており、高分子学会学術賞に値するもの
と認められた。
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π共役半導体ポリマーは、有機発光ダイオード、薄膜
トランジスタ、および太陽電池に使用されるため、活
発な研究開発が行われている。しかし、詳細な構造と
特性の関係を確立するのが難しいため、多くの用途に
おいてそれらの性能の理解は限られる。構造成型にお
ける統一的な理解の欠如の一因として、共役半導体ポ
リマーの欠陥を正確に制御できないことが挙げられる。
受賞者はこの要因を念頭に置き、正確に制御された構
造をもつポリマーとハイブリッド材料の合成方法を開
発し、これまで不可能であった構造と特性の関係を解
明する研究を進めてきた。また、より環境によい合成
方法を開発し、太陽光発電、発光ダイオード、トラン
ジスタ、ストレッチャブル	エレクトロニクス、バイオ
エレクトロニクスに応用するための材料の開発に取り
組んでいる。

半導体ポリマーを合成するためのリビング重合に
関する研究は、Ni触媒移動型重合（Kumada	Catalyst	
Transfer	Polymerization，KCTP）と重合開始剤を使用
したポリチオフェンの精密合成法に焦点を当てている。
Ni触媒移動型重合（KCTP）はMcCulloughと横澤らに
よって開発された。受賞者は重合開始剤を使い、初め
て100％レジオレギュラーのポリ（3-ヘキシルチオフェン）
の合成に成功した。非常によく制御された重合方法を
発表し、それは100％の開始効率、明確に定義された分
子量、低い分子量分布（Đ＜1.1）を示すポリマーをもた
らす。この合成方法を使用して得られたポリ（3-ヘキシ
ルチオフェン）は、重合開始剤を使用しないで合成し
たポリ（3-ヘキシルチオフェン）より結晶性が高く、電
荷移動度が高いことがわかった。また、この合成方法
を使用して以前はアクセスできなかった構造を含む半
導体の合成にも挑戦している。スターポリマー、末端
官能基化ポリマー、グラフト共重合体の構造や表面開
始重合などはリビング重合の特性を利用でき、得られ
たポリマーを用いて構造と特性の関係を調べている。

より環境によい合成方法を開発するためにC-H官能
化または直接アリール化を使用し、なおかつリビング
重合を達成する研究を進めている。とくにC-H官能化

を用いて制御された重合を達成するために二重触媒シ
ステムに注目している。直接アリール化を促進する金
属触媒は制御されたリビング重合を促進せず、逆にリ
ビング重合を促進する金属触媒は直接アリール化に有
効でないことが判明した。そこで相乗的二重遷移金属
触媒反応を利用することで目標を達成できると仮定し
た。研究によりAgが2-ブロモ-3-へキシルチオフェン
のC-H官能化を行い、Pd触媒が触媒移動型重合を進行
させることに成功した。さらにAg/Pdの組み合わせを
利用し、ベンゾチオフェンとヨードベンゼンやインドー
ルとヨードベンゼンの直接アリール化を室温で実現し
ている。これからも従来の単核金属錯体では達成でき
ない高分子合成反応を開発することを目標としている。

今後も半導体ポリマーを合成するためにより環境に
やさしい持続可能な方法の開発に注力していくが、新
しい研究にも挑戦している。その一つは、マイクロプ
ラスチックの研究だ。現在使用されているプラスチッ
クの多くは最終的に海に流れていることが広く認識さ
れている。現在のプラスチックの生産と廃棄の速度では、
2050年までに海のプラスチック廃棄物の量が魚の量を
超えると予測されている。シアトルでは海洋学者と協
力して、カキ、ムール貝に含有するマイクロプラスチッ
クの種類を特定し、定量化した。さらにクジラの糞を
調査し、マイクロプラスチックがこれらの生物の健康
に最終的に悪影響を及ぼすかどうか調査をしている。
沖縄でも沖縄近海のサメ、マグロ、うに、イカや珊瑚
に含まれているマイクロプラスチックの量と種類を特
定している。マイクロプラスチックの化学的識別の課
題の一つとして、プラスチックが環境中で分解したり、
微生物が固まって付着したり、化学物質が水に溶け出
したりすることで誤った結果をもたらす可能性がある。
より正確にプラスチックを識別できるシステムを構築
中である。

以上のように受賞者の一連の研究成果は国内外で高
く評価されており、高分子学会学術賞に値するものと
認められた。
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