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研究成果の概要（和文）：糖尿病の罹患者は世界中で増加の一途をたどっている。糖尿病は、日常的に厳密な血糖コン
トロールが重要で、血中のグルコース濃度を恒常的に把握する必要がある。本研究では、高価な血糖値測定器を用いな
い、比色センシングによる血糖値測定紙の作製を考えた。具体的には、高分子ラメラ薄膜の構造色由来の色彩変化をグ
ルコース検出に用いた。視認性を向上させるために、ガラスビーズの曲面上にラメラ薄膜を作製し、視野角依存性のな
い構造色の発現を実現した。分子設計によりグルコース応答性高分子ゲルを合成し、それらをラメラ薄膜内に導入する
ことで、グルコースに応答して色彩変化するラメラ薄膜の作製に成功した。

研究成果の概要（英文）：The patients of diabetes have been rapidly increased worldwide, and they need the 
accurate glycemic control using rather expensive electric glucose sensors. Therefore, the development of 
glucose-sensing system with low cost and simple-use is required. In this study, we focused on visual 
colorimetric sensing using a stimuli-responsive photonic lamellar crystals of which periodic lamellar 
structure can exhibit various structural colors depending on the thickness of lamellar layer. To improve 
a visibility of photonic crystals, lamellar films were prepared on curved surface of allayed glass-beads. 
We also prepared a glucose-responsive hydrogels. Then, glucose-responsive lamellar films were prepared 
and responsibility was optimized.

研究分野：機能性高分子
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１．研究開始当初の背景 

糖尿病の罹患者は日本国内で 1000 万人を

超え (2011 年現在)、成人人口 (20～79 歳：

9500 万人)の 1 割以上が糖尿病と診断されて

いる。糖尿病は、日常的に厳密な血糖コント

ロールが重要で、血中のグルコース濃度を恒

常的に把握する必要がある。尿糖の測定は指

標の決定が困難かつ低血糖は検出できない

ため、血液を採取し、血糖値を測定する。つ

まり、指先から血液を採取し、測定チップや

センサー上の酵素が血中のブドウ糖と反応

し、生成された過酸化水素から電気的にまた

は比色定量によりブドウ糖濃度を測定する。

しかし、その測定には専用の血糖値検出器が

必要となる。また、2030 年までに世界で 5 億

人超が糖尿病に罹患すると予測されており、

先進国、低開発国ともに多くの糖尿病患者を

抱えることが予想されている。そのなかで特

に低開発国において比較的高価な血糖値測

定器が隅々まで行き渡るとは考えにくい。す

なわち、より簡便な血液診断においては、検

出器を用いず、デバイスを乾燥状態で保存で

きることが望ましい。例えば、広く一般に用

いられている pH 試験紙のように溶液を滴下

するだけで色彩変化により判断できる試験

紙が理想である。 

 

２．研究の目的 

そこで、血中糖濃度を信頼度の高い色彩変
化へと変換する新規な構造を有する血糖値
センシング試験紙を創製することを研究目
的とした。構造色由来の色彩変化を検出に用
いる。部分的にフェニルボロン酸を導入した
高分子からなるラメラ薄膜を作製し、グルコ
ース濃度変化を浸透圧の変化へ変換し、ラメ
ラ間の距離を変化させ、構造色を変化させる。 

視認性を向上させるために、視野角依存性の
ない構造色の発現が求められる。そのため、
ラメラ薄膜は集積されたガラスビーズの上
に形成させることを企画した。曲率を持った
ガラスビーズ集積体の上に形成されたラメ
ラ薄膜は、視野角依存のない構造色を持つと
考えられ、視認性は大きく向上すると考えら
れる。本提案における血液診断用試験紙が作
製されれば、血液生化学成分の異常を“誰で
も、どこでも、かつ容易に”把握することが
可能になり、医療システムが劇的にかわるの
みならず、患者の QOL に大きく貢献する。 

 

３．研究の方法 

(1) 曲率を持ったガラス基板上にブロック
コポリマーのラメラ薄膜を作製する。マイク
ロメートルスケールのガラスビーズをガラ
ス基板上に配列して溶融によって固定化し、
曲面上でブロックコポリマー薄膜を相分離
させる。 

(2) フェニルボロン酸モノマーと種々モノ
マーの共重合ゲルを作製し、グルコースに応
答して収縮する高分子ゲルの分子設計指針
見出す。 
(3) グルコース応答性薄膜を作製する。(1)
で作製したラメラ薄膜に、(2)で設計したグ
ルコース応答性高分子ゲルを導入する。 
 
４．研究成果 
(1) 平成 26 年度は、視野角依存性を持たな
い刺激応答性のフォトニック結晶を周期構
造の階層化によって作製した(図 1)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
従来のアモルファス構造によるフォトニ

ック結晶と比較して、発想を逆転し、むしろ
周期構造を階層化させることで実現可能で
あるとの仮説を立てた。一つ目の周期構造と
して、ブロック共重合体のラメラ相分離膜を
作製し、構造色が発現することを確認した。
また、そのラメラ薄膜のイオン強度応答性、
溶媒応答性を確認し、外部刺激によって色調
が変化しうることを確認した。二つ目の周期
構造として、直径 30-100 マイクロメートル
程度のガラスビーズをガラス基板に固定し
た。この時、ガラスビーズの曲率を損なわぬ
ように溶融温度を調節した。二つの周期構造
を階層化するために、種々検討を重ねてガラ
スビーズ集積体上にラメラ薄膜を形成する
こと、すなわち、ラメラ薄膜に曲率を持たせ
ることに成功した。得られた構造体の色彩変
化を視野角依存的に調査したところ、曲率を
持ったラメラ薄膜は、平面基板上に形成した
ラメラ薄膜の構造色と比較して、角度依存性
が低減されることがわかった (図 2)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 



(2) 平成 27 年度は、グルコースに応答して
収縮するゲル材料の作製を検討した。グルコ
ース応答分子としてよく知られるメタクリ
ルアミドフェニルボロン酸を用いた。フェニ
ルボロン酸分子を用いるグルコース応答性
ゲルは、一般的にグルコースの添加に伴い膨
潤することがよく知られている。本研究では、
グルコースの添加に伴い収縮するゲルを設
計した。カチオン性モノマーと所定の割合で
共重合することで、グルコース分子の添加に
伴い収縮するゲルを作製できた (図 3)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(3) 次にラメラ薄膜にグルコース応答能を
付与するために、薄膜の膨潤層にフェニルボ
ロン酸を導入した。種々検討の結果、メタク
リルアミドフェニルボロン酸と中性モノマ
ーを薄膜膨潤ドメイン内で in situ 重合する
ことで導入可能であることがわかった。また、
共重合組成比を変化させ、フェニルボロン酸
の導入量を制御することで、ラメラ薄膜にグ
ルコース応答能を付与することに成功した。
グルコース濃度の上昇に伴い薄膜の構造色
はブルーシフトしたことから、ラメラ薄膜の
膨潤ドメインがグルコースの添加に伴い収
縮していることが示唆された (図 4)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
これらの成果は、視野角依存性を持たず、

簡便に視認可能な血糖値分析紙としての応
用が期待される。 
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