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研究成果の概要（和文）： 
 我々はこれまで、化学振動反応（BZ 反応）を利用し、一定条件下で自発的に周期的リズ
ム運動を行う新しい自励振動型の高分子およびゲルを開発した。本研究ではこの自励振動
高分子にフォトクロミック部位を導入し、光異性化に伴う電荷量変化をコントロールする
ことでゲルの膨潤・収縮を制御し、かつ化学反応波の伝播方向制御を試みた。光照射によ
り収縮するようなフォトクロミック機能を自励振動ゲルに付与し、膨潤収縮振動の時空間
制御を行った。これにより、輸送方向が時空間的に任意に制御可能な新しい物質輸送表面
の実現を目指した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
  We have developed polymer and gels with autonomous self-oscillating function by utilizing the 
Belousov-Zhabotinsky reactions.  Under the coexistence of the reactants, the polymer undergoes 
spontaneous cyclic soluble-insoluble changes or swelling-deswelling changes (in the case of gel) 
without any on-off switching of external stimuli.  By introducing photochromic site into the 
self-oscillating polymer, self-oscillating mechanical motion of the gel can be controlled by 
photo-irradiation.  For example, direction of chemical wave that generates peristaltic motion of the gel 
can be controlled.  Through these studies, design of novel mass-transport surface has been attempted. 
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１．研究開始当初の背景 
 我々はこれまで、化学振動反応（BZ反応）
を利用し、一定条件下で自発的に周期的リズ
ム運動を行う新しい自励振動型の高分子お
よびゲルを開発した。このような自律的運

動を生体模倣アクチュエータへ応用する研
究として、微細加工により、ゲル表面に微
小な突起がアレイ状に配列した「人工繊毛」
が作製された。化学反応波の伝播に伴い表
面突起が周期的に変動する様子が観測され

機関番号：12601 

研究種目：特定領域研究 

研究期間：2007～2010 

課題番号：19050002 

研究課題名（和文） 光メカニカル機能を持つ時空間高分子材料の創成 

  

研究課題名（英文） Development of spatio-temporal polymer materials with  

 photo-mechanical function 

研究代表者 

   吉田 亮（YOSHIDA RYO） 

     東京大学・大学院工学系研究科・准教授 

 研究者番号：80256495 

 
 



た。さらに、尺取り虫のように周期的な屈
曲運動を繰り返しながら自ら歩くアクチュ
エータゲルも作製されている。また、ゲル
の蠕動運動を利用することにより、化学反
応波の伝播と共に表面に添加した物質を自
動輸送する新しい機能性表面を構築するこ
とができる。マイクロ／ナノ輸送システム
としての汎用化に向け、トライポロジー理
論に基づくゲルの表面設計やポリマーブラ
シ表面の創製を行っている。一方、沈殿重
合法によりサブミクロンオーダーの自励振
動ゲル微粒子を作製し、時空間機能を持つ
新たな機能性ゲル微粒子への展開が試みら
れている。特に、相転移温度付近において
ゲル微粒子が膨潤収縮とともに自律的に分
散・凝集する現象を見出した。微粒子分散
液の粘度が自励振動する現象も観察されて
いる。さらに生体環境になるべく近い条件
で機能を発現するような分子設計・網目構
造設計を行うとともに、高分子鎖の可逆的
錯形成を伴う新たなメカニズムに基づく自
励振動も実現している。 
 BZ 反応の周期や振幅は反応物濃度や温度
に依存するため、それらを変化させることで
ゲルの振動リズムが制御できる。とくに、
Ru(bpy)3

2+の光感受性を利用するとBZ反応自
体の光制御が可能である。光励起分子
Ru(bpy)3

2+*が BZ 反応に新たな反応経路をも
たらし、アクティベーター(HBrO2)を生成して
自己触媒反応を促進したり、インヒビター
(Br-)を生成して抑制したりするためである。
これらの反応は相反するが、溶液の組成を変
えることでどちらかの効果を支配的にする
ことが可能である。振動数（周期）・波長の
制御、振動の on-off制御、振動発生点（ペー
スメーカー部位）の位置制御が可能になり、
運動リズムの制御ができる。これまでに、溶
液組成変化とともに光照射強度変化により
振動・振幅の制御、自励振動の on-offスイッ
チングが可能であることが示された。 
 
２．研究の目的 
 本研究ではこの自励振動高分子にフォト
クロミック部位を導入し、光異性化に伴う電
荷量変化をコントロールすることでゲルの
膨潤・収縮を制御し、かつ化学反応波の伝播
方向制御を試みた。これにより時空間性を持
った材料変形や各種生物様運動機能の光制
御等、新しい光メカニカル機能材料の構築を
目指した。 
 具体的には、光照射により収縮するような
フォトクロミック機能を自励振動ゲルに付
与した。このゲル膜上に光をパターン照射す
ると、表面に化学反応波の伝播が可能な膨潤
領域がレリーフ状態として残る。自励振動に
伴う化学反応波の伝播によりレリーフ表面
上に自発的な蠕動運動が生じるので、このレ

リーフ上に物質を添加すると、回路パターン
に従って自動的に物質が搬送される。レリー
フは任意の回路状にパターニングが可能で
あり、また暗所下で膜全体を膨潤状態に戻し
て再びパターニングすれば書き換えも可能
であることから、輸送方向が時空間的に任意
に制御可能な新しい物質輸送表面の実現が
期待される。本研究期間においてこのような
光制御システムの構築を行った。 
 
３．研究の方法 
 従来の自励振動高分子に、光照射により開
環－閉環異性化するスピロベンゾピラン(Sp)
側鎖を導入した三元系高分子
poly(NIPAAm-co-Ru(bpy)3-co-Sp)を合成した。
HCl溶液中において光照射前後における
LCST変化を調べ、BZ反応環境下でフォトク
ロミズムを発現させるための検討を行った。
次に Poly(NIPAAm-co-Ru(bpy)3-co-Sp)を化学
架橋したゲルを作製し、酸化および還元状態
における平衡膨潤度の温度依存性を測定す
るとともに、暗所下および光照射下における
膨潤度変化を測定した。有意なゲルの蠕動運
動振幅、および光照射による有意な収縮変化
を得るための最適なゲル組成、溶液条件を探
索した。この条件下でゲルを BZ反応基質混
合溶液に浸し自励振動を生起させ、暗所下お
よび光照射下での化学反応波の伝播挙動を
解析した。 
 
４．研究成果 
 Poly(NIPAAm-co-Ru(bpy)3-co-Sp)の HCl 溶
液中において光照射前後における LCST変化
を調べ、強酸性環境下において Mc から Sp
への光異性化に伴い LCSTが低温側にシフト
することを確認した。さらに、Ru(bpy)3 を酸
化および還元状態に保持した状態で暗所下
および光照射下でのポリマー溶液透過率変
化を測定した。酸化状態では還元状態より
LCSTが上昇すること、酸化・還元状態共に、
光照射により LCSTが低下することを確認し
た。この結果は、当初の指針通り自励振動の
光照射による on-off制御が可能であることを
示している。実際ポリマー溶液においては、
光照射により自励振動は停止し、光照射を止
めると再び振動を開始することが確認され
た。これらの結果を踏まえ、さらにゲル系へ
の展開を試みた。自励振動ゲル膜を作製しフ
ォトマスクを通じてパターン光照射を行っ
た結果、表面にレリーフ上の収縮領域を作る
ことに成功した。 
 さらに実際に BZ 反応をゲル内部で起こし、
光照射による収縮に伴う化学反応波の伝播
挙動の変化について解析を進め、BZ 反応環
境下でフォトクロミズムを発現させるため
の検討を行った。ゲル中の化学反応波の伝播
速度を各温度で測定した結果、18˚Cを境に低



温側では温度上昇に伴い伝播速度が増加し、
高温側では低下した。また、25˚C以下では光
照射の有無に関わらずゲル内部で BZ 反応が
起こるのに対し、27˚C以上ではゲルが完全に
収縮し基質の流入が強く抑制されるため反
応が生起しなかった。26˚C近傍では、光照射
したゲルでは BZ 反応が確認されないのに対
し、光非照射のゲルでは BZ 反応が生起して
おり、光による on-offモードのスイッチング
が可能であることがわかった。 
 このように、光メカニカル機能を持つ時空
間高分子材料の創製に向けて、本研究実施期
間に以下の成果を得た。(i) フォトクロ部位
（Sp）を導入した自励振動高分子を作製し、
BZ環境下でのLCST測定によりRu(II)/Ru(III)
およびSp/Mc変化による親疎水性変化を確認
した。さらにフォトクロミズムによる自励振
動の on-off 制御を高分子溶液系で実現した。
(ii) Spを導入した自励振動ゲルを作製し、光
異性化によりゲルの体積変化を誘起するこ
とに成功した。膨潤度測定を通じ、光照射の
有無により振動領域から振動抑制領域に分
岐する温度領域、最適なゲル組成、溶液条件
を明らかにした。これにより、光照射による
フォトクロミズムの発現によりゲルが収縮
し振動が停止することを確認した。(iii) ゲル
膜への光照射による化学反応波伝播回路の
パターニングを行った。暗所下および光照射
下での化学反応波の伝播挙動の解析を通し
て、レリーフ上のみに化学反応波を伝播させ
る条件が明らかにされた。以上、ゲルを用い
た光メカニカル機能の時空間制御の可能性
が示された。 
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