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研究成果の概要（和文）：エポキシ樹脂を基材とする共連続体を種々の条件で合成し，それらに

表面処理を種々行うことにより，抗菌タンパク質が有する機能を模倣しつつ，極めて迅速な pH

変化に基づく抗菌機能の 2 つの機構を有する水質浄化媒体の開発に成功した。抗菌能はエポキ

シ樹脂共連続体に含まれる官能基の種類，含有量によって変化することが明らかとなり，これ

により，抗菌機能発現の速度，程度を制御することが可能であることが明らかとなった。 

 
研究成果の概要（英文）：Antibacterial, co-continuous media were prepared based on epoxy 
resins.  Various surface modifications effectuated antibacterial activities imitating 
antibacterial polypeptide as well as rapid antibacterial activities based on pH change 
of the solution.  The functional groups as well as those content affected antibacterial 
activities and using this technique, the control of antibacterial activities was 
possible. 
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１．研究開始当初の背景 

止水は放置すると腐る！ これは潜在的，あ
るいは後発的なバクテリアの繁殖が原因の
一つになっている。例を挙げれば，切り花の
水，洪水後の泥水，観賞魚の水，エアコンか
らの排水等。 

この腐敗の抑制には，主に 2 つの手法が挙げ
られる。 

(1) バクテリア自体の除去（抗菌，制菌） 

(2) バクテリアの餌となりうる物質の除去

（繁殖の抑制） 

 一般には，抗菌剤の散布投与や，水のろ過
によって対応されているが，いずれも一過性
の措置であり永続性を得ることは不可能に
近い。また，低分子抗菌剤には耐性を持つ菌
もあり，一般的な手法となり得ない場合もあ
る。なにより，種々の面から抗菌剤投与は環
境負荷を増す。 

一方，生体内では，細菌の感染から自身を
守るために「抗菌ペプチド」が機能している。
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配向した親水性部位と疎水性部位を有する
抗菌ペプチドは，細菌の細胞膜を攻撃対象と
することで活性を発現する。細胞膜と相互作
用したペプチドは膜構造の破壌やポア構造
の形成により，膜電位の消失や細胞質の漏出
を誘導することで細菌を殺す。この天然の機
能を模倣した合成高分子も報告されていて，
カチオン性基（主にアンモニウム基）と疎水
性部位が配向することで同様の抗菌機能を
発現するとしている。このように，より抗菌
機能が求められる中で，環境負荷を与えない
固体の抗菌材料の開発が求められていた。 

 

２．研究の目的 

本研究は，以下に示す４つの小目的より構成
される。すなわち， 

(1) 自発給水が可能な共連続構造を有する
高分子多孔質媒体を自在に棒状，板状で
開発する。 

(2) 高分子表面にカチオン性基および剛直
な部位を配置し，固体表面抗菌性を発現
させる。 

(3) 多孔性高分子に環境汚染物質（溶液，ガ
ス状）を吸着可能なサイトを構築する。 

(4) 光触媒をハイブリッド化し，補足物質の
光分解による媒体自浄作用を付与する。 

 これらの小目的の相互の達成により，水を
自発的に吸い上げることにより，抗菌，有害
物質捕捉能を効率的に発現し，これら捕捉物
質を光分解により自浄する。すなわち，自然
エネルギーを利用した循環型抗菌水質保
全・環境浄化システムを構築することを本研
究の目的としている。 

 

３．研究の方法 

本研究では，申請者が単独で下記の 4項目に
ついて詳細に検討を実施し，最後に複合化を
行った。 
(1) ジエポキシ化合物とジアミンの組合せ，

重合条件等を種々変化させ多孔体の細
孔構造制御を行い，棒状あるいは板状の
共連続構造エポキシ樹脂多孔体を調製
する手法の確立。 

☆本実施項目は下記の 2つの検討項目に細分
化し実施した。 

①� ジエポキシ化合物とジアミンの組
合せ，重合条件制御に基づく細孔構
造制御 
 現在までの検討で，モノマーの組
合せが同じでも，重合条件変化によ
り右上図のような色々なミクロ構
造を持つ多孔体が生成することが
分かっている。図中央の構造がいわ
ゆる共連続構造であり，これを「モ
ノリス構造」と呼ぶが，図の右側の
粒子凝集構造を含め，どの構造が多
孔体の毛管現象に基づく自発給水

に適した構造かを，主に吸水率，吸
水速度の面から詳細に検討した。そ
の結果に基づき，種々のモノマーの
組合せに対して，自発吸水を可能に
するエポキシ樹脂多孔体の開発手
法を確立した。 
 

②� 棒状あるいは板状の形状をもつ共
連続構造エポキシ樹脂多孔体の調
製 
 前述の切り花水質保持の場合に
は棒状が好ましいが，水槽内やエア
コン内部では薄い板状の多孔体が
必要とされる。また，泥水の浄水に
おいては，吸い上げと水の移動を目
的として逆Ｕ字型が必要とされる。
このように，使用する場面に応じた
成形性が必須である。一方で，反応
誘起相分離を利用した多孔体の調
製では一般に反応場の影響を容易
にうけて細孔構造が変化してしま
う。これらの相反する事項を調整し，
種々の形状を有する共連続構造エ
ポキシ樹脂多孔体の合成方法を確
立した。なお，多孔質化溶媒を除去
するプロセスにおいて，有機溶媒を
用いない手法の開発を併せて検討
した。 

 
(2) エポキシ樹脂多孔体の抗菌機能の解明

とその最適化を図る一方で，細胞が通過
する多孔質体の細孔径制御による細胞
の大きさに基づく「種選択的」抗菌機能
発現の可能性を検討した。 

☆本実施項目は下記に示す 3つの項目に細分
化して実施した。 

①� 抗菌機能のメカニズム解明 
 前述のように，抗菌合成高分子は
4 級アミン（3 級アミンの報告有り）
と比較的配向性の高い剛直な疎水
性基の交互構造を有している。本研
究で開発するエポキシ樹脂多孔体
においては，架橋により 3級アミン
が生成するが，この 3級アミンのま
までも現在までに確認している抗
菌現象が発現するのか？あるいは，
4 級化することで抗菌機能が増幅さ
れるのか？を検討し，化学種と抗菌
機能の関連を明らかにっした。用い
る菌はグラム陰性菌の大腸菌やグ



ラム陽性菌を用い，第三者機関での
評価を併せて求めることで詳細か
つ客観的に検討した。 

②� 抗菌機能の最適化 
 アミノ基と疎水性基の種や，その
存在割合を変化させることで，抗菌
機能にどのような影響を与えるの
か？を詳細に検討した。細菌の細胞
膜に影響を与えるためには，どのよ
うな官能基が必要なのか？ジエポ
キシ化合物を３官能や４官能に変
えた場合についても検討を行い，ア
ミノ基の密度と抗菌作用との関係
についても検討を行い，上記①とも
併せて抗菌機能の最適化を図った。 

③� 菌選択性の発現 
 抗菌ポリマーは細菌の細胞表面
と相互作用することにより細胞膜
を破壊し抗菌性を発現するとされ
ている。一方，本研究で開発するエ
ポキシ樹脂多孔体においては，その
固体表面と細菌との接触が抗菌性
発現に不可欠と考えられる。このた
め共連続型高分子多孔体の細孔内
部に入る細菌は死滅するが，細孔内
に入れない細菌は残るのでは？と
予想される。雑菌を用いた予備検討
においては，エポキシ樹脂多孔体の
細孔構造の違いにより，死滅する菌
が変化するというデータも得られ
ている。本検討では，この細孔径に
基づく種選択的な抗菌機能発現の
可能性について検討を加えた。 

 
(3) 疎水性有機化合物，親水性天然物，重金

属等の環境汚染物質を水中や気相から
捕捉することが可能な多孔体「表面」の
認識部位（疎水性，親水性，イオン交換
機能）の構築 
①� 疎水性有機化合物，親水性天然物に

対する保持能の検討 
 細菌の餌となりうる有機物質を
除くことも制菌の一つの手法であ
ること，さらには，水質浄化には環
境汚染物質（アルキルフェノール
等）や天然毒物（貝毒，藍藻毒）な
どの除去も必要であることから，本
研究で開発するエポキシ樹脂多孔
体が本来有している有機化合物に
対する捕捉能の検討を行った。エポ
キシ樹脂骨格内には，疎水性基だけ
ではなく，親水性の水酸基も存在し，
疎水・親水両方の性質を併せ持つこ
とから，予備検討からも疎水性，親
水性両方の化合物に対する保持特
性が明らかになってきており(K. 
Hosoya, et. al., Chromatographia, 

70, 699 – 704 (2009)) ，ここでは
さらにエポキシ樹脂多孔体のモノ
マーを変化させることや，表面官能
基を介した表面修飾を行うことで，
水中のみならず気相からのVOCの捕
捉も視野に入れて検討を行った。さ
らに，実際の水質浄化で捕捉された
化合物についての同定も実施した。 

②� 除きたい物質のみの捕捉除去 
 極めて重要な課題である。申請者
らは従来法の分子インプリント法
とは異なる表面インプリント法を
開発し(T. Kubo, K. Hosoya, et. al., 
Macromolecules, 42, 2911 – 2915 
(2009))，この手法を用いることで，
分子選択的な捕捉能の付与につい
て検討した。ターゲット分子は，実
際の水質悪化に寄与する物質（本研
究を通して明らかにする）を選択す
るが，イオン交換基の導入も可能で
あるため，重金属もそのターゲット
に含むことが可能である。いずれに
しても希薄成分であることから，分
子選択性の付与は必須である。 
 

(4) 光触媒とエポキシ樹脂多孔体のハイブ
リッド化について検討し，多孔質内の毛
管現象による「流れ」で棒先端に移動し
た物質の光分解が可能かの検討 
①� 光触媒のハイブリッド化と光分解

自浄機能の検討 
 エポキシ樹脂多孔体棒を水に挿
した場合，水は棒上端まで上昇し蒸
散する。従って，保持された物質も
分解物も時間差はあれ，棒上部に移
動する。これを放置すればいわゆる
破瓜となるが，棒先端および光の当
たる部分に光触媒を導入すること
で，これらの物質を分解すれば，循
環型の浄化システムが可能となる。
要素法は既に開発済みであり，（細
矢他 特願 2007-36331(2007年 2月
16 日)）エポキシ樹脂多孔体とハイ
ブリッド化することで，酸化チタン
や硫化亜鉛を混入させ，その機能に
ついて検討を実施した。 
 

４．研究成果 
方法に挙げた項目に従って研究成果を示す。 
(1) ジエポキシ化合物とジアミンの組合せ，

重合条件等を種々変化させ多孔体の細
孔構造制御を行い，棒状あるいは板状の
共連続構造エポキシ樹脂多孔体を調製
する手法の確立。 
①� ジエポキシ化合物とジアミンの組

合せ，重合条件制御に基づく細孔構
造制御 



②� 棒状あるいは板状の形状をもつ共
連続構造エポキシ樹脂多孔体の調
製 

図１に示すように，異なるモノマーの組み
合わせにより，細孔構造，および全体の形状
を変化させて共連続体を得ることが可能と
なった。 

  図１ モノマーとポリマー構造 
 

また，元素分析により，妥当なポリマーが
得られていることを確認した。 
 
(2) エポキシ樹脂多孔体の抗菌機能の解明

とその最適化 
①� 抗菌機能のメカニズム解明 
②� 抗菌機能の最適化 
③� 細孔径に基づく種選択的な抗菌機

能発現の可能性についての検討 
基本的にポリマーに含まれる N原子の割合

が高い方が，抗菌性の発現が高いことが明ら
かとなった。また，その中でも Nを 4級化す
ることにより，抗菌機能は飛躍的に増大した。  
図２に 4級化に用いたハロゲン化アルキル

による影響を示すが，4 級化に用いたハロゲ
ン化アルキルのアルキル鎖長が長くなるほ
ど，高い抗菌機能（図中での菌数の減少）が
発現することが明らかとなった。これは，細
胞膜かく乱の抗菌機構と矛盾しない結果で
ある。 

 図２ アルキル基と菌数減少状況 
（●コントロール，〇メチル，△エチル，□

ブチル，◇オクチル） 
 
 また，4 級化に用いる酸の抗菌機能への影
響を図３に示すが，塩酸△を用いたとき，際
だって迅速な菌数の低下，つまり，抗菌機能
の発現が確認された。初期速度で比較すると
塩素＞臭素＞ヨウ素の結果となったが，24時
間ではそもそも抗菌性のあるヨウ素が臭素
を上回る結果となった。 

図３ 用いた酸と菌数減少状況（〇コントロ
ール，△HCl，□HBr，◇HL） 
 
この原因を詳細に検討したところ，図４に示
すように，塩酸を用いた場合には，大腸菌溶
液中の pH（図中では●）が急激に低下し，こ
のことで菌数が一気に低下したものと考え
られる。図中では，菌数の減少割合をバー表
記しており，バーが高い方で抗菌能が高い事
を意味している。 

 
図４ pH と菌数減少割合（●が pH） 
 
 上記の結果から，2 つの抗菌機構に基づく
抗菌機能の最適化に成功したと考えている。
なお，現段階で，細孔径と菌選択性について
の検討には妥当な結果を得るに至っていな
い。 
 
(3) 疎水性有機化合物，親水性天然物，重金



属等の環境汚染物質を水中や気相から
捕捉することが可能な多孔体「表面」の
認識部位（疎水性，親水性，イオン交換
機能）の構築 
①� 疎水性有機化合物，親水性天然物に

対する保持能の検討 
②� 分子選択性の付与 

 
 表面分子インプリント法の妥当性を検討
した結果，ビスフェノール A，ポリ塩素化ビ
フェニル，多環芳香族などの疎水性物質，お
よび，貝毒や，抗うつ剤などの親水性の高い
化合物，いわゆる PPCPs に対する選択的捕捉
能，また，ベンゼン，トルエン，クロロホル
ムなどの揮発性有機溶剤に対する選択的捕
集能の発現を確認することが出来た。 
 これらは極めて広範囲にわたる化合物で
あり，申請者が示した分子認識発現機構の一
般論が多くの化合物の捕捉に有効であるこ
とを示せたものと考えている。今後，様々な
物質に対する応用を計画している。 
 
(4) 光触媒とエポキシ樹脂多孔体のハイブ

リッド化について検討し，多孔質内の毛
管現象による「流れ」で棒先端に移動し
た物質の光分解が可能かの検討 

 
 図５に示すように，酸化チタンを光触媒に
用いて，モデル化合物としてメチレンブルー
を用いて行った光分解挙動の検討では，メチ
レンブルーが光照射により繰り返し固体表
面で分解可能であることが示された。図中▲
が固体表面上の酸化チタンによる分解挙動 

図５ 酸化チタンによる光分解挙動 
 
 上記の結果を総合して，図６に示すように，
毛細管現象で水を自発的に吸水し，サイホン
の原理で動力を用いずに水を連続的に浄化
するシステムの開発に成功した。浄水の分析
では，汚染水の中に含まれていた有機物質を
有意に吸着除去し，また，浄水中には菌体が
発見されないことが明らかとなった。 
 
 
 

   図６ 動力を用いない浄水システム 
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