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【業 績】

機能性大環状配位子を用いる高選択性および高感度分

離・分析化学の新展開

木村恵一君は，優れた分子認識システム構築のための人工ホ

スト分子としてクラウンエーテルなど数々の有機分子を駆使

し，分離・分析化学における超高選択性と超高感度の実現に挑

戦している。ここ数年は，より高度な分子認識に基づく分離・

分析化学の研究も展開した。その成果を数多くの研究論文や著

書で発表し，また，その業績は，招待講演や実用化などによっ

ても高く評価されている。以下に同君の主な研究成果を 3 項

目に要約して紹介する。

1. 次世代イオンセンサーのための高性能ニュートラルキャ

リヤー感応膜の創製

優れた選択性を示すことで有望視されているニュートラル

キャリヤー型イオンセンサーのために，同君は数多くのニュー

トラルキャリヤーを分子設計し，国内外から高い評価を受けて

きた1)2)。なかでも，極めて高いイオン選択性を示すビス(クラ

ウンエーテル）型ニュートラルキャリヤーの創成とそれを用い

たイオン選択性電極の実用化は特筆に価する3)～6)。たとえば，

ビス(12クラウン4）を用いる Na＋ 選択性電極は市販され，

当該電極を用いる Na＋ 定量は JIS 規格にも採用されている。

また，Li＋ 用ニュートラルキャリヤーとして分子設計した 14
クラウン4 誘導体も優れた性能を有し7)，同誘導体も市販さ

れている。

一方，同君は感応膜材料の開発でも顕著な成果を挙げてい

る。ニュートラルキャリヤー型イオンセンサーの一般的な感応

膜である可塑化ポリ塩化ビニル膜に代わる感応膜材料，すなわ

ち有害な可塑剤を使用せず，生体適合性なども備えた，環境や

人に優しい感応膜材料を開発した8)～12)。ゾルゲル感応膜で

は，ニュートラルキャリヤーなどが溶出しないためセンサーの

長寿命化が図れる上，究極のイオンセンサー感応膜である

ニュートラルキャリヤー化学結合型感応膜を容易に実現でき

る13)～16)。さらに，典型的な分子配向材料である液晶をニュー

トラルキャリヤー型イオンセンサーの感応膜媒体に適用しイオ

ン選択性を顕著に向上させるとともに17)18)，熱や光などの外

部刺激によって選択性が制御できる液晶感応膜イオンセンサー

の開発にも成功した19)。

2. 光応答性クラウンエーテルを用いる分離・分析効率の光

増幅

同君は，代表的なフォトクロミック化合物であるスピロベン

ゾピランにイオン認識部位としてクラウンエーテル環を導入し

た誘導体（クラウン化スピロベンゾピラン）を設計・合成し，

その金属イオンとの錯形成反応の光制御が可能であることを発

見した20)～26)。同君は，この光機能分子を用いて分離効率やイ

オン選択性の光増幅を実現し，光制御型の分離・分析化学を展

開した27)～35)。たとえば，金属イオンの抽出光度定量や膜輸

送分離に応用し，光照射による金属イオン抽出能の顕著な向上

やイオン選択性制御を実現した。また，この光機能分子を含む

ミセルを用いて金属イオンセンシングを展開し36)，環境にや

さしい溶媒系での分離・分析およびその光制御の道を切り拓い

た。

3. 化学修飾探針を用いる原子間力顕微鏡による単分子セン

シングの試み

同君は，弱い人工ホストゲスト相互作用を化学修飾探針を

備えた原子間力顕微鏡（AFM）で検討し，単分子センシング

の可能性を追求した37)～41)。たとえば，探針と基板をそれぞれ

クラウンエーテルおよびアンモニウムイオンによって化学修飾

した AFM システムにおいて，クラウンエーテルとカチオンと

の錯形成反応に起因する明確な付着力を認め，世界で初めて人

工ホストゲスト系錯形成反応の単一力評価に成功した。この

成果は，究極の高感度分析である単分子センシングやその二次

元画像化につながるものとして評価されている。

上記の木村恵一君の研究業績は，従来の分析化学に有機合成

化学，光化学，高分子化学，材料化学的なセンスを持ち込み，

新しい分析化学分野を開拓したものとして評価され，特に分子

認識に基づくセンサー化学，光増幅型分析化学およびナノ分析

化学の新展開に寄与するところが大きい。したがって，同君の

業績は学会賞に十分値するものと考える。

〔熊本大学教育学部 木原壯林〕
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【業 績】

化学センシング分子およびデバイスの創製と実用化

鈴木孝治君は，「分子認識機能を有する新規分子創製から実

際に役に立つ高性能化学センサーデバイスを構築する」という

考え方に基づき，特定の化学物質や化学環境に感応して特性が

鋭敏に変化する様々なセンシング分子の設計・合成，及びそれ

らを利用した化学センサーデバイスやシステムの実用化までの

研究を推進してきた。それらの成果は国際的にも高く評価され

ており，バイオ・医療計測や環境計測に役立っている。以下に

同君の主な業績を要約し，紹介する。

1. イオノホアおよびイオンセンサーの開発

イオノホア分子の設計・合成について，リチウム1)，ナトリ

ウム2)3)，カルシウム4)，マグネシウム4)，アンモニウム5)6)，

銀7)などのイオンに対して世界最高の選択性をもつ分子を設

計，合成した。これらはイオンセンサー（イオン選択性電極）

に実用化され，臨床検査や水質モニターなどに役立っている。

イオノホア分子では，目的とするイオンを選択的に捉える分子

構造に加えて，妨害となるイオンに対して捉えにくい構造を作

るという新たな発想から高いイオン選択性の分子を設計，合成

している。イオン選択性電極開発8)～10)のほか，イオン選択性

オプトードを新たな情報機能色素開発11)～14)と平行して創製

し，光ファイバー型15)16)，フィルム薄膜型17)～23)，光導波路

型24)，フローリアクター型25)～27)，マイクロファイバー型28)，

表面プラズモン測定型29)などの様々なセンサーデバイスの開

発を行った。薄膜型イオンオプトードでは，目視により明確な

変色とイオン定量を可能にする色情報分析法（デジタルカラー

アナリシス）を創案している30)31)。加えて，蛍光応答型の高

選択性イオノホア分子を新たに設計，合成し32)33)，細胞内マ

グネシウムイオン濃度のイメージングが可能な分子プローブを

創製している34)～37)。

2. 表面プラズモン共鳴（SPR）センサーの開発

SPR 現象を画像情報として検出でき，マルチチャンネル測

定や流体測定などができる二次元 SPR イメージング装置およ

び，光吸収，蛍光，電気化学，SPR 現象を 1 台の装置で計測

することができる高感度光導波路型 SPR 装置を企業とともに

開発し，実用化した38)39)。さらに，近接場光学顕微鏡のファ

イバープローブ作製技術を利用した SPR センサーや走査型溶

液顕微鏡としての超微小光・電気化学ナノプローブを開発し

た39)40)。加えて，SPR 測定では，測定感度を増幅できる光吸

収型 SPR（物理増幅法）や微粒子による感度増幅法（化学増

幅法）を考案している41)～44)。

3. 質量分析プローブ（マスプローブ）の開発

質量分析（MS）高感度検出を行うため，あらかじめ電荷

（四級アミン）部位を有するラベル化分子（マスプローブ）を

創製し，質量分析の高感度化を実現した。これまでに，カルボ

キシル基，アミノ基，水酸基，カルボニル基をもつ試料および

DNA の検出を目的とするマスプローブの設計と合成を行い，

高感度検出を可能とした45)。タンパク質の網羅的かつ定量的

な分析が可能なマスプローブを設計，合成し，これを用いて高

感度イムノアッセイを実現した。このマスプローブは，光照射

により切断された質量検出部位の分子量（低分子量）の強度を

質量分析計で測定することにより，本来高分子量である抗原あ

るいは抗体の種類と量の分析が可能となるユニークな分子であ

る46)。

上記以外にもシックハウスガス検出用のホルムアルデヒド呈

色試薬47)，がん検出目的の磁気共鳴イメージング用造影剤

（MRI プローブ)48)，1 分子で複数重金属定量ができる単分子

マルチセンサー49)などがある。複数のセンサーから得られる

データをニューラルネットワーク演算処理し，ハードウェアと

しての化学センサーだけでは選択的な検出が困難な試料をソフ

トウェアと融合してはじめて定量を可能とする次世代型セン

サー（スマートケミカルセンサー)を提案し50)，人の舌感覚を

もつ味覚センサーを構築している51)。

以上，鈴木孝治君の化学センシング分子と化学センサー開発

は，独創的かつ先導的な研究であり，分析化学の発展に貢献す

るところ顕著なものがある。

〔兵庫県立大学名誉教授 寺部 茂〕
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【業 績】

蛍光及び化学発光検出高速液体クロマトグラフ法の開

発と薬物の実用分析

中島憲一郎君は，分析試薬の開発から実用分析への展開に至

る完結型の研究を目指して，高速液体クロマトグラフ（HPLC）
法を利用した基礎及び応用研究を推進してこられた。薬物は生

物活性な化合物であるが，生体の生理活性化合物と同様，生命

活動に深くかかわり，時として生命にとってのリスク要因とも

なる。中でも覚せい剤等の違法薬物は，そのリスクが大きく社

会問題となっている。同君は，HPLC の優れた分離能と蛍光

及び化学発光検出の高感度性を利用して，生物・生理活性な化

合物を高感度かつ簡便に計測するため，まず蛍光及び化学発光

試薬を開発し，その薬物分析への適用を図り，実用分析へと展

開した。中でも，覚せい剤等の違法薬物の実用分析に力を注い

でいる。これらの多くの成果は，国際的にも高く評価されてい

る。以下に同君の主な成果を要約して紹介する。

1. 蛍光及び化学発光試薬の開発と HPLC への適用1)～18)

1960 年代後半に非常に強い発光を生じる反応として，過

シュウ酸エステル化学発光が見いだされたが，それ以降，その

分析化学的な応用研究はほとんどなされていなかった。そこで

同君は本反応を利用して HPLC の高感度検出化に着手した。

まず，過シュウ酸エステル化学発光の効率化を図るため，基質

となる蛍光物質やアリールシュウ酸エステルの合成を行い，過

酸化水素をピコモルレベルで計測可能な蛍光試薬や長時間発光

を可能とするアリールシュウ酸エステルを開発した。これらは，

HPLC 法や FIA 法等に利用され，多くの生物・生理活性な化

合物の計測法が開発された。更に，蛍光ラベル化試薬の開発を

進め，アルデヒド基やアミノ基などの有用なラベル化剤を開発

したが，これらの一部は市販品としても利用されている。

2. 違法薬物の HPLC 分析法の開発と実用への展開19)～36)

違法薬物の乱用による事件・事故の多発，人の健康への悪影

響は世界的に大きな社会問題である。同君は違法薬物の乱用に

よる人への健康リスクを予防する上で，高感度な分析法の開発

が不可欠であると考え，蛍光あるいは化学発光検出 HPLC 法

の開発を進めた。乱用被疑者の尿，血液あるいは下着（汗）中

の覚せい剤の高感度 HPLC 法を開発し，メタンフェタミンや

その代謝物の同時定量を行って，覚せい剤摂取を証明した。ま

た，覚せい剤は光学異性体であり，乱用される覚せい剤がほぼ

d体であるのに対し，体内で l体を生じる医薬品が存在する

ことから，キラル分離法を確立し，摂取薬物の区別を可能とし

た。一方，尿や血液は短期間の薬物摂取を証明できるのに対

し，毛髪は長期間の摂取歴を証明するのに好都合な試料であ

る。同君は毛髪中の覚せい剤，合成麻薬，食欲抑制剤の超高感

度な蛍光あるいは化学発光 HPLC 法を開発し，毛髪 1 本で摂

取歴を推定可能とした。さらに，科捜研，麻薬取締官事務所あ

るいは病院などの施設との共同研究により，覚せい剤等の乱用

者毛髪試料を多数分析し，長期の摂取歴を明らかにして，その

高い実用性を示した。

3. 違法薬物の相互作用に関する研究37)～40)

違法薬物では，原料が混在したり，意図的に複数の化合物が

混合されていたりして，予期せぬ副作用が発現することも考え

られる。同君は，薬物動態学的な相互作用を調べるため，マイ

クロダイアリシス法を利用する分析法を検討し，いくつかの相

互作用を明らかとした。マイクロダイアリシス法を利用する違

法薬物の薬物動態学的相互作用の研究は少なく，今後，本研究

手法が法中毒学的研究や薬理学的研究にも役立つものと期待さ

れる。

以上，中島憲一郎君の蛍光及び化学発光検出 HPLC 法の開

発と薬物の実用分析に関する研究は，分析化学の発展に貢献す

るところ顕著なものがある。

〔共立薬科大学 金澤秀子〕
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