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研究成果の概要（和文）：外部からの刺激のよる温度変化により可逆的なゾル-ゲル相転移を示すポリアクリル
アミド系ハイドロゲル複合材料を開発した。この複合材料への温度変化のトリガーとして、効率的な光-熱変換
特性を持つ事が知られているカーボンナノチューブ(CNT)を選択し、CNTとハイドロゲルとの複合化を試みた。ハ
イドロゲルとの複合化を図るため、表面化学修飾により親水化CNTを作製した。こうして得られたCNT含有ハイド
ロゲル複合材料は赤外光照射のon/offにより可逆的なゾル-ゲル相転移を示した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we investigated in a polyacrylamide-based hydrogel composite 
materials that performed a reversible sol-gel phase transition when were induced to a temperature 
conversion under an external stimulus. Carbon nanotubes (CNTs), known to have efficient 
light-to-heat conversion properties, were selected as the trigger for the temperature conversion in 
this composite, and an attempt was made to composite CNTs with hydrogel. To achieve composite with 
hydrogel, hydrophilized CNTs were produced by chemically modifying the surface. The CNT-containing 
hydrogel composite thus obtained exhibited a reversible physical properties conversion induced by 
sol-gel phase transition under exposed to infrared light on/off.

研究分野：歯科医用工学・再生歯学

キーワード： ハイドロゲル　ゾル-ゲル　赤外照射

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、外部刺激としての赤外光に応答して「必要なタイミング」で「必要な量」の薬剤を放出可能な「低
侵襲外部刺激により薬剤徐放を行うインテリジェントマトリックスの創製」を試みる。典型的な温度応答性ポリ
マーとは異なり、温度上昇によりゾルへの相転移を示す、UCST型のポリマーを用いる事で、加温により内包した
薬剤が放出されるシステムを構築する。このシステムを外部刺激により効率的に動作するため、赤外光照射に対
して高い発熱応答を示すカーボンナノチューブと融合する事により、赤外光を照射した部分のみが速やかにゾル
へと相転移を示し、薬剤を放出を試みる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

本研究では、非侵襲的な外部刺激により「必要なタイミング」で「必要な量」の薬剤を放出可

能な薬剤徐放材料の開発を試みる。術後に２次的な感染が懸念される場合、抗菌剤の投与が有効

である。しかし、インプラント周囲炎のような感染症治療には抗菌薬（抗生物質）投与が有効で

あるが、耐性菌の問題から長期使用は禁忌である。一方、塩化セチルピリジニウム（CPC）のよ

うな殺菌剤は長期使用が可能であるが，非特異的であるため高濃度では周辺組織への為害作用

が懸念される。そのため、持続的に薬剤が放出される DDS 材料には、閾値のある薬剤や薬剤耐

性菌の発生が懸念される薬剤の徐放には不向きである。そこで、「必要なタイミング」で、「必要

量」の薬剤を放出できる DDS 材料があれば、より効果的な治療が可能になると考えられる。「必

要なタイミング」における薬剤放出を、迅速・簡便かつ低侵襲で実現するには、必要に応じて外

部刺激に応答し「必要な量」の薬剤を放出可能な DDS 材料が期待される。この問題を解決する

ため、例えばインプラント手術の際に同時に埋入し、その後、外部刺激を与える事により「必要

なタイミング」に「必要量」の薬剤を放出する「赤外照射による外部刺激応答性を持つ低侵襲イ

ンテリジェント DDS」の開発を試みた。 
 

２．研究の目的 

本研究では、外部刺激としての赤外光に応答して「必要なタイミング」で「必要な量」の 薬剤

を放出可能な薬剤徐放材料の開発を試みる。 熱硬化性を示す典型的な温度応答性高分子ゲルと

異なり、温度上昇によりゾルへと相転移し、流動性を示す Upper Critical Solution Temperature

型の高分子ゲルを基盤材料として選択する事により、昇温により流動化して内包した薬剤を放

出し得るシステムを構築する。更に、このシステムを低侵襲的に操作するため、相転移を促す外

部刺激として赤外光を選択する。この外部刺激(赤外光)による発熱応答を制御するために、赤外

光照射下で効率的な光-熱変換により高い発熱応答を示すカーボンナノチューブと融合する事に

より、赤外光を照射した部分のみが速やかにゾル状態へと相転移を示し、薬剤を放出する「赤外

照射による外部刺激応答性を持つ低侵襲インテリジェント DDS」を開発する。 

 

３．研究の方法 

 本研究では、温度上昇によりゾルへの相転移を示す複合材料の合成とその温度応答性の検討、

照射赤外光を効率的に熱へと変換するためにカーボンナノチューブの光-熱変換特性の利用を試

みる。 

始めに、ポリエチレングリコールに、N-イソプロピルアクリルアミドを加え重合し、ゾル－ゲ

ル相転移温度域 50-60℃のハイドロゲル作製を試みる。またゾル-ゲル相転移を制御する外部刺

激として赤外光照射を用いるために、CNT の発熱特性・光-熱変換特性をグラファイトなどの他

のカーボン材料との比較を行い、外部刺激によるゾル-ゲル相転移制御のための適正条件の検討

を行う。更には、得られたハイドロゲル含有複合材料のゾル-ゲル相転移に伴う物性変化を評価

する。これらの検討を基に、低侵襲外部刺激により薬剤徐放を行うインテリジェントマトリック

スの創製、を行う。 

 

 

 

 

 



４．研究成果 

・ポリアクリルアミド系ゲルの熱応答 

 作製したハイドロゲルの典型的な組成を表１に

示す。任意の割合で混合したアクリルアミド、N-イソ 

プロピルアクリルアミドとポリエチレングリコール 

 (PEG) 水溶液、タングストンリン酸を氷冷下で 

攪拌し、N,N-メチレンビスアクリルアミド(架橋剤)、 

過硫酸カリウム(重合開始剤)を加え、70℃で３時間重合を行い、その後、放冷した。 

得られたハイドロゲルは加熱すると、ゾルへの転移に伴い流動化し透過率の上昇が見られた。

一方、このゾルを冷却すると、ゲルへと転換して白濁し、その透過率も急激に低下した。このゲ

ルの温度変化に伴う相転移は可逆的に進行した。また、この複合ゲルの相転移温度は、作成時の

ポリエチレングリコール(PEG)の配合比を上昇させると、相転移温度の低下が見られた。 

 

・CNT の光-熱転換応答 

 赤外光照射による CNT の光-熱転換応答について 

評価するため、CNT 含有量の異なるハイドロゲルを 

作製した(a: 50 mg, b: 10 mg)。またコントロール 

として、CNT を含有しない試料(d)、および 

グラファイト 50 mg 含有試料(c)を各々作製した。 

CNT 含有試料(a, b)は赤外光照射による急速な温度 

上昇が見られた。その上昇速度・最高到達温度は 

対象群 (d) と比較して、大きな差異が見られた。 

この温度上昇応答は CNT 含有量に比例して上昇した。更にグラファイト含有試料 (c)での温度

応答と比較すると、グラファイトに比べて CNT の光-熱転換効率が優れていることが示された。

CNT10 mg 含有の試料(c)は、グラファイト 50 mg 含有の試料(c)よりも、迅速な温度上昇が観

察されており、この結果から、同じ炭素材料であるグラファイトと比較して、CNT が優れた光

-熱転換能を持つことが示された。 

 

・親水化 CNT 導入ポリアクリルアミド系ゲルの光応答 

表面化学修飾により当研究室で合成したカルボキシ提示 CNT (CNT-COOH)をポリアクリル

アミド系ゲルへと様々な濃度で添加した。図２に 10&CNT-COOH 混合ポリアクリルアミド系ゲ

ルを示す。この複合ゲルへの赤外光照射により、流動化(ゾル化)を示しそれに透過率の上昇が 

見られた。これは、赤外光照射による混合 CNT-COOH の光-熱転換による発熱が進行し、複合

ゲルのゾル-ゲル相転移を促進したためと考えられる。一方、赤外照射終了後は、ゾル ⇒ ゲル

相転移が進行し、透過率の低下が見られ、このゾル- 

ゲル相転移は可逆的に進行する事が示された。(図３) 

 

 

 

 

 

 

表１ 作成したハイドロゲルの組成（一例） 

図１ 赤外光照射下での CNT の 
発熱特性 

図２ CNT-COOH の化学構造式
(左)と CNT-COOH 混合ハイ
ドロゲル(右) 

図３ CNT 含有ハイドロゲルの赤外
光照射下でのゾル-ゲル相転移
の繰り返し特性 



これらの成果の詳細は、Molecular Crystals and Liquid Crystals (S. Abe et al., 2023) に報告

した。 

 

・得られたゲル混合材料の光応答 

得られたゲルの赤外応答性を評価するため、歯科用コンポジットレジンへと混合した試料の

機械的強度、弾性率を計測した。ゲルを 10%混合した試料片の機械的強度は、室温下では対象

群(ゲル 0%)の結果との有意差は見られなかった。しかし試料温度を 45℃へと上昇させたとこ

ろ、ゲル混合試料片では機械的強度の有意な低下が見られた。対象群では温度上昇に伴う機械

的強度の変化は見られなかったため、この強度変化は混合したゲルの温度応答によるものと考

えられる(図４)。またこのレジン複合材料は、温度上昇に伴う弾性率の低下が見られた(図５)

が、ゲル混合試料片では、より大きな弾性率の低下が見られた。更に、赤外光照射によるゾル

ゲル相転移に伴う、モデル薬剤の放出挙動も観測された。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

これらの結果から、外部刺激として赤外光照射によりゾル-ゲル相転移を示す「赤外照射によ

る外部刺激応答性を持つ低侵襲インテリジェント DDS」ハイドロゲル複合材料の試作に成功し

た事が示された。 

図４ CNT-COOH の化学構造式
(左)と CNT-COOH 混合ハイ
ドロゲル(右) 

図５ CNT-COOH の化学構造式
(左)と CNT-COOH 混合ハイ
ドロゲル(右) 
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