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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は，自律駆動型薬物放出デバイスを開発することである．我々は刺激応
答性高分子ゲルと振動化学反応をカップルさせることによって，ハイドロゲルの自律的な拍動や蠕動運動を実現
してきた．そのハイドロゲルを用いて，周期的に薬物放出可能なデバイスを設計することを試みた．デバイスを
設計するために，ゲルの固定化方法，げるの変位拡大方法と外部環境へ仕事をすることに注力し研究を進めた．

研究成果の概要（英文）：The goal of this study is to develop autonomous drug delivery devices. We 
have prepared hydrogels coupled with oscillating chemical reaction, and then obtained hydrogels that
 are able to oscillate and generate peristaltic motion. Herein we try to apply the gels to devices 
that are capable of releasing chemicals periodically. We conducted reseaches on methodologies aboutj
 igs for gels, magnification of displacement in oscillating gels and work to exernal environment by 
oscillating gels in order to design the devices.

研究分野： ソフトアクチュエータ
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１．研究開始当初の背景 

 近年，精神科を利用する患者が増加して
いる．そのような社会的な背景の下，薬の服
用を嫌う患者が多い傾向があり，病識がな
いことが特徴である．このような医療現場
の問題を工学的な技術によって改善するこ
とができれば，これまでにない展開が期待
できる．特に，体内駆動型のデバイスを目標
としているため，そのデバイスが電気的な
回路や電子素子などのメカトロニクスを基
本とした駆動原理でなく，物理化学的な反
応によって駆動できることが望ましい． 

 

２．研究の目的 

 本研究では，体内駆動型の周期的に薬物放
出可能なデバイスの開発を目的とする．我々
は刺激応答性高分子ゲルと振動化学反応をカ
ップルさせることによって，ハイドロゲルの
自律的な拍動や蠕動運動を実現してきた[1, 

2]．振動反応であるBelouzov - Zhabotinsky (BZ)

反応で使用されるルテニウム錯体をモノマー
化し，それを温度応答性高分子ゲルで知られ
て い る Poly-N-( isopropylacrylamide) 
(PNIPAAm）ゲルに共重合することによって，
自律振動するイオン性ハイドロゲルを合成す
ることができる．我々が研究を進めてきたこ
の振動ゲルを体内駆動型デバイスへ展開する
ために，いくつかの問題をクリアする必要が
あった． 

(1) ゲルをゴム膜などへ固定化する方法 

(2) ゲルの変位を拡大し，ポンピング力を
確保する 

(3) ゲルの拍動によって，薬物を十分に放
出可能な設計をする 

 以上の 3 点に注力し，研究を進行した． 

 

３．研究の方法 

 ゲルをゴム膜などへ固定化するために，治
具を設計する必要があった．そこで本研究で
は円柱形状の振動ゲルの両端に中性のゲルに
イオン性のモノマー共重合したイオン性ゲル
を 付 与 す る こ と で ， IPN(Interpenetrated 

network)構造を持っているためと考えられ，高
分子鎖同士が絡みあうことで治具を実現しす
る．これにより，他の部材と容易に接合でき
ると期待した．  

 我々はゲルの変位を拡大する方法として，
ゲル内部に傾斜構造を導入することによって
大変形を誘起した[3]．また，ゲルの網目をマ
イクロスケールで多孔質化することで，網目
の拡散係数を向上し，ゲルの振幅を増大させ
ることに成功した．いずれの方法もゲルの構
造を制御するために，合成手法の検討が必要
であった．本研究では力学的な方法によって
変位を増大させる方法を提案する．具体的に
は，ゲルは状態方程式で記述できるため，熱
力学パラメータ(温度，体積など)を制御するこ
とで，膨潤・収縮変位を御幅に改善できるの
ではないかと考えた．具体的にはゲルに外力
を加えることで予歪を付与する． 

 ゲルの拍動によって外部に薬品を放出可能
なポンピングデバイスの設計は，上記の技術
を統合することで実現する． 
 
４．研究成果 
 まず IPN(Interpenetrated network)構造を作製
するために，マイナスのイオン基を持つモノ
マーと中性のモノマーを混合し，光重合によ
って作成した．引張試験によってゲルの計測
対象の部分が破断する前に IPN(Interpenetrated 

network)構造が破壊されることがないことが
確認できた．この結果は大変重要であり，今
後実験を進める上で前提となる技術が確保で
きたことを意味する． 

 次に本研究成果で最も重要な事項である自
律駆動ゲルの変位拡大方法に関する結果につ
いて説明する．図 1 は，自律駆動ゲルと予歪
を加えた自律駆動ゲルの熱平衡状態の体積を
表している．この熱力学的な平衡特性は，BZ

反応を誘起しておらず，酸化剤を用いて強制
的に高分子鎖の金属イオンを還元状態(Ru2+)

と酸化状態(Ru3+)にした．その後自律駆動ゲル
の熱平衡状態を計測した． 

 

図1. 自律駆動ゲルの熱平衡状態 (a)通

常の自律駆動ゲル (b)予歪を加えた自

律駆動ゲル. 白色はゲルの酸化状態，

黒色は還元状態をそれぞれ示す． 



低温領域では，予歪がある自律駆動ゲルの体
積は，通常の自律駆動ゲルよりかなり大きく
なった．特に，293K における予歪がある自律
駆動ゲルの体積変化は著しい．300K 以降にお
いては体積変化量の差は小さい．自律駆動ゲ
ルへ予歪付与による高分子の溶解性変化は小
さい．ゲルの状態方程式[4]からフローリーパ
ラメータ χ を決定し，膨潤・収縮変化に伴う
エンタルピー変化とエントロピー変化を算出
した．その結果，通常の自律駆動ゲルは酸化
還元の変化においてポリマー鎖が疎水性の状
態で僅かに水和と脱水和をしていることが明
らかとなった．つまり，ゲル内は疎水性相互
作用が支配的である．予歪を加えられた自律
駆動ゲルは，低温領域において親水的な状態
で水和・脱水和をしていることも明らかにし
た．図 2 は BZ 反応をゲル内で誘起すること
で，膨潤収縮振動を実現した結果を示す．予
歪が無い状態に比べて，予歪があるゲルはミ
リメートルオーダーの変位を有することが明
らかとなった．この結果はこれまで研究して
きた自律駆動の変位において世界で初めての
成果と言え，非常にインパクトが大きい．自
律駆動ゲルにおいて予歪がある状態と無い状
態では，膨潤・収縮の熱力学的なメカニズム
が全く異なることが分った． 

 
 最後に，これらの知見を統合しポンピング
可能なデバイス設計を行った．現時点では自
律駆動ゲルがゴム膜を介して外部の溶液を駆
動させ，化学物質を輸送することに成功して
いる．これらも世界初の成果と言える． 
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