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研究成果の概要（和文）：本研究では、ゲル粒子の接着によりヒドロゲル構造体の作製を作製した。得られたヒ
ドロゲル構造体は、用いるゲル粒子の化学組成や粒径を変化させることで機械的強度を制御可能であった。ま
た、壊れたヒドロゲル材料を修復する補修材としても利用可能であることがわかった。成形加工性の良いペース
トを前駆体として用いることから、簡便に二層構造型の温度応答性アクチュエータを構築でき、温度変化に応答
して迅速に湾曲した。本手法は、分子レベルからマクロスケールまでの階層的なハイドロゲルの設計を可能にす
るだけでなく、「補修可能なヒドロゲル材料」を「立体造形」する新たな手法として今後の応用が期待される。

研究成果の概要（英文）：In this study, we reported the rapid fabrication of hydrogel architectures 
and repair of broken hydrogels by adhesion of oppositely charged gel-particles. The mechanical 
strength of the hydrogel architectures was able to be controlled by changing the charge density 
and/or mixing ratio of larger and smaller gel-particles. The rapid repair of broken hydrogel 
architectures and deletion-formed hydrogels was performed by gap filling using gel-particle paste. 
We also prepared the bi-layered soft actuators which shows bending motion in response to 
temperature. The reported hydrogel architectures would be useful for repair of soft materials and 
fabrication of functional soft actuators with green manufacturing processes.

研究分野：機能性高分子

キーワード： ヒドロゲル　接着　立体造形　修復　アクチュエータ

  ３版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、ゲル粒子の接着制御によってヒドロゲル立体造形の応用技術を創出した。本課題で開発したヒドロゲ
ルの電気泳動接着は、電場を用いて水溶性高分子を操作し、“水溶性高分子鎖の糸”を用いて“ゲル界面を縫い
合わせる”接着手法であり、まさにナノサージェリーと呼べる革新的技術である。従来困難であったヒドロゲル
の立体造形を達成しうる、独創的かつ合理的設計であり、高分子材料の3次元プリンティングが躍進している現
代社会において大きな波及効果が期待でき、大きなインパクトを産業界に与える。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１． 研究開始当初の背景 

ヒドロゲルは、高分子ネットワーク内に多量の水を含んだ高分子材料である。親水性と柔軟
性を兼ね備えた性質は、人工生体材料として、さらには、環境負荷がより小さいプラスチック
代替材料として、その可能性に大きな注目が集まっている。しかし、社会実装に向けての課題
は、その成形加工性の低さが問題となっている。例えば、ヒドロゲルは、前駆体がモノマーや
ポリマーの水溶液であることがほとんどであるから、複雑な形状加工や位置選択的な分子設計
は困難である。また、架橋点を持つ含水材料であるが故に、一度破壊されると修復が困難であ
り、汎用性高分子材料 (一般的なプラスチック材料)のように、欠損した部分のみを修復するこ
とは難しい。つまり、「欠損を容易に修復可能なヒドロゲル」を「立体造形」することが出来れ
ば、ヒドロゲル材料の応用展開は格段に向上する。自己修復ゲルは、材料の長寿命化の観点か
ら注目を集めている。これらは、各種分子間力を利用したものが多種報告されいる。しかし、
作製法はモノマー溶液のラジカル重合がほとんどであるから、一つの塊として得られ、階層構
造を持つ材料への展開はされていない。一方、高分子材料の立体造形は、熱可塑性樹脂を用い
る 3-D プリンター技術が一般的である。ヒドロゲル合成の場合には、光重合を併用するインク
ジェットプリンティング法が報告されているが、化学組成を同時に制御することは難しく、こ
れらに自己修復能が付与された研究は報告されていない。したがって、「補修可能なヒドロゲル
材料」を「立体造形」する新たな手法が求められている。 

 

２． 研究の目的 

このような背景のもと、分子設計された高分子微粒子を接着制御しながら組み立てることが
できれば、任意の化学組成を持つヒドロゲルを立体造形できると着想した。濃厚高分子微粒子
間の相互作用を制御することで、ハンドリングの良いペースト状前駆体を作製することが出来
るため、溶液と比べて圧倒的に有利に階層構造の立体造形を実現可能である。さらに、微粒子
の接着過程を経て三次元材料を構築するため、欠損部位の簡便な補修が実現できる。 

 

３． 研究の方法 

ゲル粒子の作製と粘弾性制御及び接着微粒子構造体の機械強度評価、接着制御を基盤とする
立体造形法の確立、ヒドロゲル材料の修復能評価、接着制御を基盤とするアクチュエータの立
体造形を実施した。 
 
４． 研究成果 
「ゲル粒子の作製と粘弾性制御及び接着微粒子構造体の機械強度評価」 

ヒドロゲルは魅力的な材料である一方で、社会実装に向けて成形加工性や脆弱性といった克
服すべき課題を有している。本研究では、高分子微粒子を接着して 3 次元に組織化することで、
ヒドロゲル材料の立体造形することを目的とした。カチオン性とアニオン性の高分子鎖を導入
したゲル粒子を作製し、外部からの電場印加によって相互作用部位を表面に提示可能な分子設
計を行った。カチオン性とアニオン性のゲル粒子を任意の割合で水に分散させ、電気泳動接着
法により微粒子間を 3 次元的に接着して、微粒子自身が網目となるヒドロゲルを作製した (図
1)。電場印加により、カチオン性高分子は陰極側へアニオン性高分子は陽極側へ電気泳動され
る。二つのゲル界面でポ
リイオンコンプレック
ス  (PIC)を形成するた
め、ゲル粒子同士は接着
する。この接着現象が三
次元的に起こるため、ヒ
ドロゲル構造体が形成
したと考えられる。この
とき、ゲル粒子の架橋度
を最適化するが電場印
加によるゲル化には重
要であることがわかっ
た。ゲル粒子の接着によ
って形成するヒドロゲ
ル構造体の力学強度は、
混合するアニオン/カチ
オン比や異なる粒径の
混合比によって制御可
能であった。 

 
「接着制御を基盤とする立体造形法の確立」 

前駆体がペースト状ゾルであり、かつ接着によって系が固化するため、高分子電解質の導入
量とゲル粒子の架橋密度でイオン性高分子の電気泳動度を調整し、表面電荷密度を制御した。
粘弾性測定から、ゲル粒子の混合物は刺激印加前、ゾル状態であることがわかった。したがっ



て、単純な塗布によって希望
する任意の形状および組成
で成形加工可能であった 

(図 2)。これに、電場を印加
すると直ちに系が固化し、ゲ
ル状態となることがわかっ
た。ゲル粒子が三次元的に接
着して構造体を形成してい
るため、電場除去後も水中で
ゲル粒子が溶出することな
く、安定であり、ピンセット
でハンドリング可能であっ
た。 

 

「ヒドロゲル材料の修復能評価」 

作製したヒドロゲル構造体の修復能を評価した (図 3)。ヒドロゲル構造体を切断したのち再
度電場を印可したところ、再接着したが、破断強度は初期値の 40%程度に低下した。しかし、
ゲルペーストを充填して電場を印可し再接着したところ、破断前とほぼ同程度に修復すること
ができた。ヒドロゲル構造体の修復だけでなく、異種ゲル材料についても同様の手法で修復で
きた。このことから、ゲルペーストを用いるヒドロゲルの立体造形法の開発は簡便な成形だけ
でなく、修復にも利用可能であることが明らかになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
「接着制御を基盤とするアクチュエータの立体造形」 

ゲル粒子の接着制御を基盤とする
立体造形により、温度応答性アクチュ
エータを作製した。ゲル粒子を疎水性
化することでゲル粒子に温度応答性
を付与し、温度応答性ゲル粒子を作製
した。温度応答性ゲル粒子は、非温度
応答ゲル粒子と同様に電場印加によ
ってゲル構造体を構築することが可
能であった。温度応答性ゲル粒子から
作製されたハイドロゲル構造体は、ゲ
ル粒子のミクロなサイズ変化に伴っ
て、マクロなサイズ変化をすることが
わかった。通常、厚さ 1 mm 程度の温
度応答性ゲルは、応答挙動が緩慢であ
るため、膨潤収縮に 1 時間程度の時間
を要する。しかし、温度応答性ゲル粒
子の三次元接着によって形成した構
造体の応答挙動は、最小構成成分であるゲル粒子の粒径に依存するため、迅速な応答挙動を示
した。成形性の良いゲルペーストを前駆体として用いることで、塗布と接着により簡便に積層
構造体を作製できた (図 4)。温度応答性ゲル粒子ペーストを塗布し、その上に非温度応答性ゲ
ル粒子ペーストを塗り重ねて電場印加し、厚さ 2 mm の 二層構造ゲルを作製した。結果、温度
に応答して迅速に湾曲する温度応答性アクチュエータを作製できることがわかった。さらに、
簡便な接着プロセスによる立体造形は、複雑な形状変化を示すゲル構造体も作製可能であった。 

以上の結果から、種々化学組成のゲル粒子を迅速かつ簡便に集積化し、階層構造を持つハイ



ドロゲル材料を接着過程で構築できることがわかった。本手法は、分子レベルからマクロスケ
ールまでの階層的なハイドロゲルの設計を可能にするだけでなく、欠損したハイドロゲルを修
復する手法としても有効であることがわかった。すなわち、「補修可能なヒドロゲル材料」を「立
体造形」する新たな手法として今後の応用が期待される。 
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