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研究成果の概要（和文）：　両連続相マイクロエマルションゲルを用いたソリッドステート・スタンドアローン
（固体・一体）型電気化学分析システムの構築に成功した。
　水と油がミクロに共存した両連続相（BME)溶液の水相のみをゲル化したBMEハイドロゲルを作成し、これを３
電極がシート上に印刷されたプリント電極に貼り付けるだけで電気化学測定が可能であることを証明した。シー
ト電極上にBMEモノマー溶液を塗布してから光重合させることで、５０ミクロン程度のゲル薄膜と一体化した電
気化学システムを構築した。ほぼ固体のシート電極単独で、電解溶液やセルを必要としないスタンドアローン電
気化学システムを構築し、特許申請をおこなった。

研究成果の概要（英文）：Construction of a solid-state stand-alone electrochemical analysis system 
using a bicontinuous microemulsion hydrogel (thickness, about 50 microns.) was achieved.
We demonstrated that this system is suitable for electrochemical analysis, in particular for 
antioxidant capacity assessment.

研究分野：高分子材料化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
１枚のシート単独で、電気化学分析が可能な技術を開発した。電解溶液やセルを必要としないスタンドアローン
な分析技術であり、３種類の電極と電解質となるハイドロゲルと脂溶性抗酸化剤を溶かす油相がミクロに混在し
ている両連続相マイクロエマルションゲルから構成されている。



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

両連続エマルション（Bicontinuous Microemulsion : BME）は、油水界面の界面張力がほぼ

ゼロであり、水と油が共連続構造（スポンジ状構造）を示すという、極めて興味深い特徴を有

する平衡系（熱力学的安定状態）であり（図１）、1970 年代以降、錚々たる顔触れのコロイド

界面化学者によって研究が進められてきた。我が国においても、横浜国大の(故)篠田先生・(故)

国枝先生、東京理科大の阿部先

生らにより世界を先導する研

究が行われてきた。これら先人

の努力により、BME は基礎研究

の対象のみならず、石油高次回

収や界面化学的乳化等の実用

化技術へと応用されてきた。 

國武らは、BME を新たな電気

化学反応場と捉え、高分子化学

と電気化学からのアプローチ

を展開してきた。BME を重合反

応場と捉えることで、ハイド

ロ・オルガノハイブリッドゲルなど、新たな高分子複合材料の創生が可能となることを明らか

にした（Chem. Commun., 48, 11124 (2012).）。また、平衡に基づき液液構造が簡単に変化す

ることを利用した水相・油相への選択的電気化学反応や、両連続相の電気化学的評価等、BME

の特徴を利用した新たな電気化学研究を展開してきた。 

産総研の加藤らが開発したグラファイト並みの高い導電性とダイヤモンド並の硬度を併せ

持つスパッタナノカーボン薄膜電極にフッ素導入した電極を用いた BME 電気化学を共同研究と

して検討した。この電極が BME 溶液

中で極めて優れた脂溶性電極特性

を示すことを明らかにした（Anal. 

Chem. 83, 7595(2011)., 84, 

10607(2012).）。さらに、沖縄高専

の蔵屋博との共同研究により、上記

電極と BME を組み合わせることで、

親油性抗酸物質を豊富に含むオリ

ーブ油等を、簡便かつ再現性良く定

量分析する技術（BME-EC 法）を開発

した（図２、Anal. Chem., 87, 1489 

(2015)., 88, 1202 (2016).）。本手

法で得られた分析値は、煩雑で制限

の多い従来法から得られる分析値

と良好な一致を示すことから、実用
図２ BME 中での電気化学反応 液液固三相界
面の制御による特異的選択性の発現 

図 1 マイクロエマルション（ME）という不均一反応
場の熱力学的構造制御 



性・信頼性の高い新たな分析手法として天然物化学、食品化学の分野で注目を集めている。 

さらに富山県大の脇坂との共同研究として、エマルション相の構造を巧みに利用し、過剰水

相で水の電気分解により酸素とプロトンを生成、界面活性剤相でトルエンとプロトンを電気化

学的に反応させることで 80%のファラデー効率でメチルシクロヘキサンを生成させることに成

功した（Electrochem. Commun., 64, 5 (2016).））。水素貯蔵法として注目を浴びている有機

ハイドライドを直接電解合成する手法であり、電気化学反応場として BME の有効性を明らかに

した。 

電気化学に留まらず、申請者は、BME を重合反応場と捉えた研究を展開してきた。ハイドロ・

オルガノハイブリッドゲルや、ナノ芝構造（Chem. Commun., 48, 11124 (2012).）など、ユニ

ークな構造を持つ新たな高分子複合材料の創生が可能となることを明らかにしている。本申請

研究では、BME を用いた高分子化学（BME ハイブリッドゲル）と電気化学（BME-EC 法）の研究

を組み合わせることで新たな分析技術の開発にチャレンジした。 

 

２．研究の目的 

 上記の先行研究を踏まえ、本申請研究では、BME ハイドロゲルを用いた脂溶性物質の検出・

定量を行うための電気化学測定システムの構築に関する研究を行った。BME-EC 法と BME ハイブ

リッドゲルを組み合わせることで、電解質溶液を必要としない全固体型電気化学分析システム

を開発することを目的とした。 

 

３．研究の方法 

 作用極、対極、参照極がプリントされたシート状のスクリーンプリンテッド電極（SPE）を用

いた。その上に、アクリルアミド、架橋剤、光開始剤を含む BME 溶液を塗布し、ガラスカバー

をかけた後、光照射してゲル化することで、BME ゲル一体型 SPE 電気化学分析システムを作成

した。 

 

４．研究成果 

 BME-EC 法と BME ハイブリッドゲルを組み合わせることで、電解質溶液を必要としない全固体

型電気化学分析システムを開発に成功した。非常に薄い BME ゲルシート電極は、電解質溶液を

外部に用意しなくても、それ自身単独で、電気化学が可能であった。期待していたように、BME

ゲル中のミクロハイドロゲル相が、BME 溶液中の電気化学反応と同じように、効率的なイオン

パスとして働くことが確認された。 

BME ハイドロゲルと一体化した電極をオリーブオイルに直接浸漬させると、ゲルの油相にオ

リーブオイル中のビタミン Eなどの抗酸化物質が抽出され、そのまま電気化学的に検出し分析

することに成功した。秒単位で、素早く、正確に、簡便にオリーブオイルなど、本来電気化学

できない油に直接浸すだけで、親油性抗酸化能評価が可能となるシステムを開発した。 

BME ハイドロゲルを用いることで、以下のメリットが生じることが確認された。 

1) ゲルそのものに電解質が含まれるため、電解質を含まない脂溶性成分を直接的に電

気化学測定できうる。 

2) BME ハイドロゲルに連続的に存在する油相を測定相とするため、単純にゲル中で電



気化学測定を行うときよりも格段に大きな拡散速度が期待でき、さらに従来の電気化

学測定のような完全な液相中で測定を行うのではない全く新しい固体電気化学シス

テムが構築できる。 
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