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研究成果の概要（和文）：水溶性高分子によって安定化した無機結晶のアモルファス前駆体の結晶化を、高分子
基板で制御することにより、形状や配向を制御したヒドロキシアパタイトや酸化亜鉛の薄膜結晶を作製する手法
を開発した。また、アモルファス無機粒子を異方的なコロイド結晶へと制御して変化させることにより、世界初
となる炭酸カルシウムやヒドロキシアパタイトの液晶化にも成功した。さらに高分子ゲルと無機結晶を精密に複
合化することにより、透明なアモルファス構造やらせん構造を有する無機／有機融合材料を得た。

研究成果の概要（英文）：We have developed new methods to obtain thin film crystals with controlled 
morphologies and orientations using amorphous precursors of inorganic crystals stabilized by water 
soluble polymers and polymer film matrices. In addition, anisotropic colloidal crystals were 
successfully obtained by controlled crystallization of amorphous inorganic particles in aqueous 
solutions, and we succeeded in the development of liquid-crystalline calcium carbonate and 
hydroxyapatite. These are the first examples of liquid-crystalline biomineralization-related 
minerals. Furthermore, inorganic/organic fusion materials with helical or transparent amorphous 
structures were also obtained by tuned complexation of polymer gel matrices and inorganic crystals.

研究分野：高分子化学

キーワード： ハイブリッド材料　自己組織化　バイオミネラリゼーション　結晶成長　コロイド粒子　液晶　アモル
ファス　ヒドロキシアパタイト

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
高分子の相互作用を利用することにより、生体親和性や生分解性の高い炭酸カルシウムやリン酸カルシウム、あ
るいは光機能性の酸化亜鉛などの結晶化を温和な条件下において制御する様々な手法を構築した。炭酸カルシウ
ムやリン酸カルシウムの液晶化は世界初という学術的な価値だけでなく、低環境負荷であるこれらの素材から常
温・常圧のプロセスにより機能性材料を作製するという環境・資源問題に資する社会的意義のある成果を達成し
ている。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
1. 研究開始当初の背景 

繊維強化プラスチックなどの複合材料は、現在、航空機や自動車など、強度と軽量さを求め
られる用途において広く利用されているが、製造や廃棄におけるエネルギーコストなどの問題
を抱えている。自然界の複合材料として、甲殻類の外骨格に代表されるバイオミネラル系は、
軽量で強靭であり、成分も環境適合性を有するなど、バランスのとれた優れた材料である。耐
熱性や強度の絶対値では、これらバイオミネラル系の材料は人工系複合材料に敵わないが、生
分解性であること、極めて精緻な階層構造形成が常温・常圧で行われているという特徴がある。
高分子・超分子化学、材料化学の手法により、生体のような緻密な結晶形成の制御や複合体の
構造制御が温和な条件で達成できれば、新たな複合材料が構築できると考えた。 

 

2. 研究の目的 

本研究では人工・天然材料双方の優れた点に学び、有機高分子と無機成分を秩序的・階層的
に複合化・融合することにより、新しい環境低負荷・高機能複合材料を構築することを目的と
した。ヒドロキシアパタイトや炭酸カルシウムなどの生体に存在するバイオミネラルと、モル
ホロジー・配向などを制御した有機高分子を複合化し、自己組織化により秩序構造を形成させ
た。これにより強靭な機械的強度と光学特性を有することによる環境適合性、高機能をもつ複
合材料を構築すること、および、新しい材料科学のアプローチを確立することを目標とした。 

 

３．研究の方法 

本研究は、(I) 有機テンプレートを用いる配列ナノ構造融合材料、(II) 無機コロイドを用いる配
列ナノ構造融合材料、(III) 透明高靭性ナノ構造融合材料の構造制御プロセスの開発、の 3つの
テーマに沿って、機能性の無機／有機融合材料や無機材料の構造制御に取り組んだ。(I) 有機テ
ンプレートを用いる配列ナノ構造融合材料においては、無機結晶のアモルファス前駆体の結晶
化を制御するための新たな高分子基板の開発とそれらを用いた複合材料の作製、機能性無機結
晶の構造制御、秩序構造を持つ結晶構造体の作製とその形成メカニズムの解明に取り組んだ。
(II) 無機コロイド粒子を用いる配列ナノ構造融合材料では、アモルファス前駆体からの結晶形
成を溶液系において制御することで異方性無機コロイドナノ粒子を作製する手法を構築し、さ
らにこれを用いて新たな無機液晶材料を開発した。(III) 透明高靭性ナノ構造融合材料の構造制
御プロセスの開発では、多糖を中心とした高分子基板や有機超分子基板の開発と、それを用い
た炭酸カルシウムとの複合化を行い、界面構造や添加物が物性に与える影響を調べた。 

 

４．研究成果 

(I) 有機テンプレートを用いる配列ナノ構造融合材料 

水溶性高分子によって安定化した無機結晶のアモルファス前駆体の結晶化を、ポリビニルア
ルコールやポリヒドロキシエチルメタクリレートなどの基板を用いて制御することにより、オ
クタカルシウムホスフェートの自立膜や規則構造膜を開発した。さらにそれらの膜を、ナノ構
造を保ったままヒドロキシアパタイト膜へと変換する手法を構築した。同様の手法は水酸化炭
酸亜鉛の結晶成長制御にも有効であることを見出し、結晶配向を制御した光触媒能を有する酸
化亜鉛の薄膜を作製することに成功した。配向制御により光触媒能が変化することも見出した。
また同様の手法により、天然多糖の 1種であり、これまでの利用例が少ない α-キチンを基板に
用いた酸化亜鉛の結晶成長制御を達成した。 

 



(II) 無機コロイドを用いる配列ナノ構造融合材料 

有機／無機複合体に秩序構造を形成させる新たな手法として、異方的な無機コロイド微粒子
が作る液晶を活用する手法を開発した。炭酸カルシウムのアモルファスコロイドを前駆体とし
て結晶成長を精密に制御し、水溶液中で安定に分散する棒状の炭酸カルシウムナノ結晶を作製
した。このナノ結晶を含む水溶液を濃縮することで、世界初となる炭酸カルシウムの液晶を開
発し、磁場や機械的せん断により液晶の配向制御にも成功した。さらにこの手法をリン酸カル
シウムの結晶成長に応用し、結晶成長条件を精密に制御することにより、これも世界初となる
ヒドロキシアパタイトのリオトロピック液晶の開発に成功した。また、放射光の専門家や海外
のバイオマテリアルの専門家との共同研究により、コロイド液晶の集合構造の詳細な解析や、
細胞培養基板への機能展開を達成した。 

 

(III) 透明高靭性ナノ構造融合材料の構造制御プロセスの開発 

有機／無機融合材料の構造制御のため、ロッド状結晶性キチンナノ結晶のリオトロピック液
晶を利用してコレステリック構造を有する高分子マトリクスを作製し、これと炭酸カルシウム
との複合化を行なった。酸性高分子によって安定化されたアモルファス状態の無機塩を含む水
溶液に作製したマトリクスを浸漬し、ゆっくりと複合化することにより、高分子マトリクスの
構造を反映した規則構造を有する複合体を得た。さらに、カルボキシメチルセルロースのゲル
基板とアモルファス炭酸カルシウムからなる透明複合材料を開発し、その力学的特性と組成比
の関係を評価した。さらに複合体に結晶性セルロースのナノファイバーを少量添加することに
より、機械的強度が向上することを見出した。また、これらの結晶成長制御方法を、超分子ゲ
ルを用いる新たな複合体作製方法にも展開した。 
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