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研究成果の概要（和文）：本研究は、生体適合性のあるポリビニルアルコール（PVA）を原料とし、シンプルプロセス
により従来法では得られない高機能ハイドロゲルを得る事を目指した。従来のPVAハイドロゲルは、透明性はあるが強
度と吸水性の低いものや、特別な薬品を用いずに作製できるが不透明なゲルが主であった。また、バルクと表面の性質
はゲル化時に決まるため、独立した制御は出来なかった。本技術は、単層ゲルシートを積層した多層シートを作製し、
種々の厚さのPVAハイドロゲルを得ることができる他、異種材料の積層による傾斜機能化や部分担持等の機能設計が可
能になり、目的に応じたPVAハイドロゲルの高機能化を実現するもので、その基礎を構築した。

研究成果の概要（英文）：Poly(vinyl alcohol) (PVA) gels are useful biomaterials because of their low toxici
ty and high biocompatibility. Recently, a simple method to obtain a physical PVA gel, PVA cast-drying (CD)
, was proposed. PVA CD gel has different mechanical performance compared with conventional PVA gels prepar
ed by the repeated freeze-thawing (FT) method. For medical applications of PVA gels, there are several ess
ential properties required. The CD and FT gels with highest performance are currently not able to satisfy 
all required properties alone. 
In this study, recently introduced preparation methods of PVA gels were studied by controlling the polymer
 networks at multiple scales of FT and CD gels using a lamination method in order to improve the mechanica
l properties. This is attributed to the different degrees of formation of the microcrystallites at the int
erface. Therefore, the swelling ratio, mechanical properties, and wear behavior can be controlled by lamin
ating FT gel and CD gel.
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１．研究開始当初の背景 
 
 ハイドロゲルとは、「高分子が架橋されて 3
次元の網目を作り、それが水を吸って膨潤し
たもの」と定義され、その 3 次元網目は、通
常、単一のゲル化プロセスで形成され、ゲル
の性質を決定する網目構造はゲル化時に導
入される。ハイドロゲルは、多様な産業分野
や日常生活において大量に使われており、最
近では、新しい原理に基づく高性能ハイドロ
ゲルが次々に開発されている。例えば、環動
ゲル、ナノコンポジットクレーゲル、IPN ゲ
ルなどが該当する。一方、結晶性高分子の
PVA からなるゲルの研究は凍結・解凍法
（Peppas, 南部ら）が知られており、その科
学・技術ならびに応用研究に関して多数の報
告がある。最近、高い含水率をもつ物理架橋
PVA ゲルをキャストドライ法により容易に
作製できることが示され（大塚、鈴木、J. Appl. 
Polym., Sci., 136, 121-126 (2009)）、現在その基
礎研究が進行中である。これらの従来型の物
理架橋 PVA ハイドロゲルは、いずれも微結晶
により PVA が架橋されたもので、他の高分子
ゲルに比べて、高強度で高吸水性を有してい
るが、ゲル化時の環境により構造が決まるた
めに、表面とバルクの性質を独立に制御する
事は極めて難しい。また、これらのゲルの実
験・理論的研究はほとんどが単一相に関する
もので、積層による複合相に関する学術的研
究はほとんど行われていない。 
 
 
２．研究の目的 
 
 結晶性ポリマーの一つで生体適合性のあ
るポリビニルアルコール（PVA）のゲル化方
法として、上述のように申請者らは最近、
PVA 溶液の室温乾燥（キャストドライ法）に
より、透明かつ弾力性のある物理架橋 PVA
ゲル（PVA キャストゲル）を作製できること
を確認した。この方法を用いれば、ゲル化時
に目的とする機能性物質を単一プロセスで
ゲル網目に物理的に担持することができる。 
 本研究では、特別な化学薬品を使用せず、
シンプルかつマイルドなプロセス物理架橋
PVA ゲルの高機能化の実現を目指し、表面と
バルクの構造や組成を独立して変化させる
ことの出来る傾斜機能化技術の確立を目指
した。そのために、まず単層 PVA キャスト
ゲルの微結晶の大きさ・数・分布を制御する
ための作製条件を確立し、医用材料としての
用途展開を視野に入れ、ヒアルロン酸、キト
サン、ポリビニルピロリドンなど機能性物質
の担持条件を検討した。さらに、異なる物質
を担持した PVA ゲルの積層方法、ならびに
同一物質の濃度を連続的に変化させて積層
する方法を検討し、ゲルの傾斜機能化技術を
確立することを目的とした。 
 
 

３．研究の方法 
 
 本研究は、結晶性ポリマーとして古くから
研究が行われて来た汎用の PVA を用いて次
の研究を行なった。 
（１）単層 PVA キャストゲルの微結晶の大
きさ・数・分布を制御するための作製条件を
確立し、その微細構造を解明し、膨潤比、力
学強度試験により特性を評価した。 
（２）PVA キャストゲルに機能性物質を物理
的に担持する。PVA 溶液に物質を溶かした状
態で乾燥させた時のゲル化について、網目の
構造変化と力学強度の両面から検討した。 
（３）同一物質の濃度を変化させて積層する
方法を探索した。 
（４）異なる物質を担持した PVA 溶液を積
層させる方法を探索した。 
（５）傾斜機能化技術を確立し、新規機能の
発現とそのメカニズムの原理を構築した。 
 以上の研究を総括して、積層法による生体
適合性ハイドロゲルの傾斜機能化技術を確
立した。 
 
 
４．研究成果 
 
 本研究は、生体適合性のあるポリビニルア
ルコール（PVA）を原料とし、極めてシンプ
ルなプロセスにより高機能ハイドロゲルを
得る方法の構築を目指した。従来の PVA ハイ
ドロゲルは、透明性はあるが強度と吸水性の
低いものや、特別な薬品を用いずに作製でき
るが不透明なゲルが主であった。また、バル
クと表面の性質がゲル化時に決まるため、独
立した制御は出来なかった。本技術は、単層
ゲルシートまたはそれを積層したシートを
作製し、種々の厚さの透明 PVA ハイドロゲル
を得ることができる他、異種材料の積層によ
る傾斜機能化や部分担持等の機能設計が可
能になり、目的に応じた PVA ハイドロゲルの
高機能化を実現するもので、その基礎を構築
した。 
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