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研究成果の概要（和文）：その場分析技術として期待されている紙分析チップの汎用性を高めるために温度応答
性ポリマーを用いた温度応答性バルブの作製手法を確立し、流動の特性評価を行った。さらにバルブに粒径や形
状の異なる金ナノ粒子を充填することにより特定波長の光に吸収ピークを持つバルブを作製した。しかし、照射
する光の波長を変えることにより特定のバルブだけを操作することは出来なかった。

研究成果の概要（英文）：In order to increase the versatility of microfluidic paper-based analytical 
devices, which are expected to become an in-situ analysis technology, we established a fabrication 
method for thermo-responsive valves using thermo-responsive polymers and evaluated the flow 
characteristics. Furthermore, valves with absorption peaks at specific wavelengths of light were 
fabricated by filling the valves with gold nanoparticles of different particle sizes and shapes. 
However, it was not possible to manipulate only specific valves by changing the wavelength of the 
irradiating light.

研究分野：マイクロ化学

キーワード： 紙分析チップ　流動制御　分析化学　刺激応答材料　光応答・光合成・化学反応　温度応答性樹脂　プ
ラズマグラフト重合

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、予防医療や在宅医療の観点から血中成分等のその場分析技術が必要とされている。紙などの多孔質膜を分
析の基材とした紙分析チップは小型、低コスト、ポンプレスといった様々な利点があり、その場分析技術への応
用が期待されている。一方で、紙分析チップは複数の試薬を入れ替えながら行う高感度で汎用性の高い分析には
向いていなかった。本研究では紙分析チップに導入可能なバルブを開発しており、これを紙分析チップに導入す
ることで様々な分析に紙分析チップを用いることができるようになることが期待される。

※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 

近年医療の現場でのその場分析の重要性から、ペーパーマイクロ分析デバイス（Microfluidic 

Paper-based Analytical Devices, µPADs）が注目を集めている。µPADs は、紙を流路として用
いた分析デバイスであり、安価な紙を使用するため、低コスト、使い捨て可能、環境に優しい、
紙の毛細管力を利用して検査液を流すためポンプを必要としないなどの多くの利点がある。こ
のように多くの利点を有し、医療現場での利用に期待される µPADs だが、複数の試薬を用いる
分析を行うことが困難であるという課題がある。この複数の試薬を用いる分析では、試薬を順番
に流す必要があるが、µPADs では流体制御が困難なため、試薬同士の混合や逆流による分析精
度の低下を引き起こしてしまう。この課題を解決するため、我々はこれまでに温度応答性ポリマ
ーを紙分析チップに導入し、温度変化にポリマーの膨潤と脱水収縮による変化よって開閉が可
能な紙分析チップ用のバルブの開発を試みてきており、温度変化により開閉の状態をコントロ
ールできる可能性を見出した。しかし、動的なバルブの開閉による流動制御の特性を評価できて
いないこと、ヒーターやペルチェ素子の集積化の制限により小型の µPADs に対応できないこと、
デザインの変更に対し、加熱素子の配置を変更する必要があることなど課題が残されていた。ま
た、温度応答性ポリマーの均一性が悪く、バルブの性能や再現性にムラがあった。このように、
温度応答性ポリマーを導入した
紙分析チップには実用性の観点
からいくつか課題が残されてい
た。 

 

２．研究の目的 

 本研究では温度応答性ポリマ
ーを多孔質膜に導入する手法を
確立する。さらにその温度応答
性バルブに金ナノ粒子を充填
し、波長の異なる光を照射する
ことでバルブの開閉機能を制御
する新たな方法を確立し、この
バルブを用いた試薬の流動制御
機構の構築を目指す。金ナノ粒
子は表面プラズモン共鳴の影響
により、ある特定の波長の光を
強く吸収する性質がある。その
吸収波長帯は粒子径、形状（球
状、スパイク状、ロッド状）に
よって 500～1500 nm の間でシ
フトする。それによりナノ粒子
が発熱することで温度応答性ポ
リマーを収縮させることができ
る（図 2）。 

 

３．研究の方法 

（１）温度応答性バルブの作製方法の検討と流動特性の評価 
32 度で親水性と疎水性を変化させる温度応答性ポリ

マーである N-イソプロピルアクリルアミド（NIPAAm）
を PVDF多孔質膜内に充填する方法としてプラズマ誘起
グラフト重合法を用いた。PVDF 膜にアルゴンプラズマ
を照射すると PVDF 膜上にラジカルが生成する。ラジカ
ルが生成した PVDF 膜を促進剤、架橋剤を含む NIPAAm
溶液に浸し、30 度で一定時間静置することにより重合
を行った。この時の NIPAAm濃度と静置時間を検討した。
さらに作製したバルブを用いてバルブ開閉時の流動状
態の評価を行った。温度応答性バルブによる流体制御
を確認するために、図 3 に示すシステムでバルブの透
過性試験を行った。温度応答性バルブは 2 枚のセルロ
ース膜の間に設置し、T 字型に積み重ねた。注入口から
注入された液体は下の紙流路内を流れる。この時、バル
ブが閉じている場合には下の紙流路のみに流れ、バル

 

図 1．光応答性ポリマーを用いた紙分析チップ用バルブ 

 

 

図 2．波長依存性光応答性ポリマーの原理 
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図 3．透過性試験システム 



ブが開いている場合には上の紙流
路にも流れる。バルブの開閉はペ
ルチェ素子でバルブの温度を変化
させることにより制御した。 
 
（２）波長依存光応答性バルブの
作製方法の検討と特性評価 
光によってバルブの開閉を実現

するため、温度応答性バルブに金
ナノ粒子・ロッドを充填させるた
めの方法を検討した。金ナノ粒子・
ロッドが引き起こす表面プラズモ
ン共鳴による温度変化は、金ナノ
粒子・ロッドの充填率に依存する。
そのため、より安定したバルブの
開閉を実現するためには、効率よ
く金ナノ粒子・ロッドを充填させ
る方法を検討する必要がある。今
回はこの方法として、①金コロイドをバルブに滴下して加熱しながら充填させる方法、②金コロ
イドにバルブを浸漬させてその状態で自然乾燥することで金ナノ粒子を充填させる方法の２つ
の方法を試みた。作製したバルブの吸光度を測定することで、より効率よく金ナノ粒子・ロッド
を充填できる方法の選定を行った。 
 さらに、金ナノ粒子・ロッドを充填したバルブの光波長による温度変化を調査するために、図
4 に示すシステムを構築した。光源、フィルタ、バルブを一直線上になるように配置し、サーモ
カメラを用いてバルブの温度を測定した。フィルタは 2 種類のショートパスフィルタ(533 nm、
650 nm)、2 種類のロングパスフィルタ(593 nm、800 nm)を使用し、照射する光の波長を限定さ
せることで、金ナノ粒子・ロッドの種類に応じてバルブを開閉できるかどうか検証した。 
 
４．研究成果 
（１）温度応答性バルブに金ナノ粒子を充填させる方法の検討 

NIPAAm 濃度を 2wt%、重合時間を 4～30 時間とした場合と重合時間を 5 時間、NIPAAm 濃度を 2
～3.5wt%とした場合の重合量とバルブ性能を図 5 に示す。32 度以下でバルブを閉じ、32 度以上
でバルブを開いた条件を〇、32 度以下でもバルブが開いた条件を×、32 度以下でバルブを閉じ、
32 度以上でバルブを開いたが、その流れが悪かった条件を△で示した。その結果、NIPAAm 濃度
2.3～3wt%で 5 時間重合する条件が適していることがわかった。 

 
次に 2.5wt%で 5 時間重合して作製したバルブを用いて加熱冷却を繰り返したときの液体の移

動量を調べた（図 6）。加熱時は液体が移動し、冷却時はほとんど移動しないことがわかった。
加熱と冷却の切り替え時の応答速度はその回数を重ねるごとに遅くなっているが、複数回開閉
しても使用できることが実証できた。 

 

図 5．NIPAAm 濃度、重合時間と重合量、バルブ性能の関係 

〇：32 度以下でバルブを閉じ、32 度以上でバルブを開いた 
×：32 度以下でもバルブを開いた 
△：32 度以下でバルブを閉じ、32 度以上でバルブを開いたが、その流れが悪かった 

 

図 4．温度応答性バルブ性能評価システム 
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（２）温度応答性バルブに金ナノ粒子を充填
させる方法の検討 
効率よく温度応答性バルブに金ナノ粒子・

ロッドを充填させる方法を検討するため、①
金コロイドをバルブに滴下して加熱しながら
充填させる方法、②金コロイドにバルブを浸
漬させてその状態で自然乾燥することで金コ
ロイドを充填させる方法の２つの方法を試み
た。金コロイドには直径 30 nm の金ナノ粒子
からなる金コロイドを用いた。作製したバル
ブの吸光度を図 7 に示す。金ナノ粒子を充填
していない膜は吸光ピークが存在していない
が、金ナノ粒子を充填した膜は 534 nm 付近
に吸光ピークを示した。加熱しながら充填し
た膜の方が大きな吸光度を示した。これは加
熱することによりバルブが親水性になったこ
とで、金コロイドがバルブの中に吸い込まれ、
より効率的に充填できたためと考えられる。 
 加熱しながら充填する方法により直径
30 nm の金ナノ粒子、直径 25 nm の金ナノロ
ッド（吸収波長中心 600 nm）、直径 10 nm の
金ナノロッド（吸収波長中心 850 nm）を用い
て応答波長の異なるバルブを作製した。これらの吸光度を調べたところ、それぞれ 532 nm、617 nm、
860 nm に吸光ピークが確認された（図 8）。このバルブに波長を選択して光を照射したときのバ
ルブの温度変化を調べた（図 9）。金ナノ粒子・ロッドを充填していない膜に対して温度上昇が
みられたものの、どの波長帯の光を照射しても各バルブの関係性に差が得られず、波長依存性を
得ることは出来なかった。これは、それぞれのバルブの吸光度が 0.56～0.72 であり、その他の
波長に対しても吸光度が 0.4～0.55 程度あったため、十分な選択性を得ることが難しかったた
めだと考えられる。今後は金ナノ粒子・ロッドの充填量を増やすことによって特定波長での吸光
度をより大きくし、波長選択性を付与することを試みる。 

 

図 6. バルブ開閉時の液体の移動量 

 

図 8. 異なる金ナノ粒子、金ナノロッドを充

填したバルブの吸光度 

 

図 7. 異なる方法で作製した金ナノ粒子充填

バルブの吸光度 

 

図 9．異なる金ナノ粒子、金ナノロッドを充

填したバルブの様々な波長帯の光照射時の

温度変化 
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