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Ⅰ研究の成果(1000字 程度)

(図表も含 めて分か りやす く記入の こと)

私はDNAと 色素のコンジュゲー ションによ り、天然のDNAが 持っハイブ リダイゼーシ

ョン能力 を利用 し、高度 に配向 した様々な色素会合体をボ トムア ップ的 に調製す ることに

成功 した.

1.ア ンチパラ レル型 に配 向 した色素H会 合体の調製

アベ ーシ ックサイ トとメチル レッ ド色素を交互に配列 させた互いに相補的なDNA-色 素

コンジュゲー トを設計 ・合成 し、これをハイブ リダイズさせ るこ とで色素が らせん軸方向

にアンチパ ラレル配 向で積層 した会合体を調製 した(図1A)。 メチル レッ ド自身の会合力

は低いが、DNAの ハイブ リダイゼーシ ョン能力を活用す るこ とで、“強制的” に会合 させ

るこ とが可能 になる。実際、NMRに よる構造解析か ら、設計 どお り、塩基対間にインター

カ レー トした色素 同士が互い にスタ ック してい るこ とを明 らかに した。ハイブ リダイズに

伴 う吸収スペ ク トル を観 察 したところ、単量体 と比較 して短波長 シフ トし先鋭 化す ること

を見出 した。 このスペク トル変化はH会 合体(色 素平面に対 して垂直方向にスタック した

会合体)に 特徴的 であるが、すでに述べた ようにメチル レッ ド自身の会合力 は低 く単量体

の 自己会合によるH会 合体は これまで報告 され ていなかった。 しか し今回DNAの ハイブ

リダイゼーシ ョン能力を活用す ることで、初めて メチル レッドH会 合体を調製す ることが

出来 た。 またハイブ リダイゼー シ ョンは可逆的であ り、二重鎖が解離す る融解温度以上で

はメチル レッ ドH会 合体が単量体へ と変化す る。っま り色素分子の会合状態を、DNAを 活

用す ることで可逆的 に制御できた。

2.ア ンチパラ レル型ヘテ ロ会合体の調製

DNAを 活用 しなければ実現不 可能な会合体が、図lBに 示すよなヘテ ロH会 合体 である。

DNA-色 素コンジュゲー トを用いれ ばこれ まで不可能だった異な る色素同士の交互積層

も実現できた。興味深い ことに異なる色素同士を積層 させたヘテ ロH会 合体でも異種色素

同士の励起子相互作用が生 じ、各色素のホモ会合体 のHバ ン ドとは異なる波長 に新 たなH

バ ン ドを生 じることを見出 した。 これは従 来の励起子理論 では予想 されていない新規なバ

ン ドであ り、DNAを 活用 して初 めて明 らかにす ることができた。
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