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研究成果の概要（和文）：ヒドロゲルの常識を打ち破ったナノコンポジット（NC）ゲルを基盤として、新機能創
出及び新材料開発を推進した。その結果、有機(高分子)－無機(クレイ)ネットワーク構造の特徴を生かして、NC
ゲルが親水性多孔質表面を有するセラミックや高分子基材に対して瞬間且つ強力な接着挙動を示すことを見出し
た。また、NCネットワークをテンプレートとして貴金属複合ナノ粒子を担持したNCゲルの合成に成功した。更
に、クレイ分散液のpH制御や微量高分子添加による粘度極大や異常粘度変化挙動を明らかにした他、水／ハロゲ
ン化アルコール水溶液の詳細検討により、水より低粘度を示す水溶液を１４７年ぶりに発見した。

研究成果の概要（英文）：We have studied on the new functions and development of new hydrogel 
materials based on the modification of organic (polymer)/inorganic (clay) network structure of 
nanocomposite (NC) gel. Consequently, we found instant and strong adhesive behavior of NC gels 
toward hydrophilic porous polymer or ceramic materials. Well-dispersed, non-aggregated spherical 
monometallic and bimetallic nanoparticles were strongly immobilized within the polymer-clay network 
of NC gels. Mixed aqueous solution of a specific polymer and clay exhibited a large viscosity 
maximum and gelation behavior. Also, clay aqueous solution with specific pH exhibited large and 
complex time-dependent viscosity changes in the static state after the cessation of stirring. 
Further, after no real progress has been achieved for over 147 years, we discovered new aqueous 
solutions that exhibit much lower viscosities than water and unique viscosity-composition curves.

研究分野： ナノコンポジット、高分子ヒドロゲル、医療材料

キーワード： ヒドロゲル　ナノコンポジット　ネットワーク構造　刺激応答性　力学物性　粘度　医療材料
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研究成果の学術的意義や社会的意義
高分子ヒドロゲルは、医療・医薬・電子・土木・農業など幅広い分野で用いられる水を主成分とする材料であ
り、ソフトでウェットな機能性材料として期待されている。我々は、無機粘土鉱物との複合により、弱くて脆い
というヒドロゲルの常識を打ち破った新たなヒドロゲル（ナノコンポジット（NC）ゲル）を開発した。本研究で
は、その機能性を拡大し、また、新規なNCゲルを開発することに取り組んだ。また、水溶液の詳細検討により、
水より低粘度を示す水溶液を１４７年ぶりに発見した。

※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 
近年の技術発展により「高分子ヒドロゲル」は学術的にも実用的にも益々重要な研究領域とな
っている。特に、従来型ヒドロゲルの諸問題を一気に解決した「高靭性ヒドロゲル」が相次い
で日本で開発されて以降、日本のゲル研究が世界を牽引してきた。しかし、近年、これらを基
に中国や欧米で多くの研究が行われるようになり、日本でのゲル研究の一層の発展か望まれて
いる。特に、新規性のみでなく、足腰のしっかりした（即ち、ネットワーク構造が明確に制御
された）ゲル研究が強く望まれている。 
申請者らは有機－無機ナノコンポジット（NC）の概念をヒドロゲルに展開し、「分散強化機

構」ではなく、新たな「有機-無機ネットワーク構造」構築による新材料創製を世界に先駆けて
推進した。即ち、層状剥離粘土（クレイナノシート）を有機高分子に対する超多官能架橋剤と
して働かせることにより、従来のヒドロゲルの欠点を一挙に解決した「ナノコンポジット型ヒ
ドロゲル（ＮＣゲル）」を開発した。 

NC ゲルは高靭性ヒドロゲルの一つで、合成容易さ、安全性、高力学物性、多機能性から最
も注目されるスーパーヒドロゲルである。NC ゲルは、従来の化学架橋ゲルの持つ本質的課題
（力学脆弱性、構造不均一性、低膨潤/収縮性）の全てを一挙に解決すると共に、多くの新たな
機能を発現することに成功した。例えば、温度応答による収縮応力発現、環境応答型滑り摩擦、
pH・温度両応答、表面ミクロパターン形成、二重架橋によるオートクレーブ処理耐性や高クレ
イ濃度による温度不感型ネットワークの構築、新たな多孔質材料など。また、ＵＶ法での NC
ゲル合成、NC ゲルミクロスフェア合成、貴金属ナノ粒子含有 NC ゲル合成なども達成した。 
 一方、ＮＣゲルの概念を展開して新たな関連材料も創製した。例えば、疎水性高分子とクレ
イ三次元ネットワークからなる均一・透明で柔軟・タフな高クレイ含有 NC 材料（M-NC）、両
親媒性共重合高分子による新刺激応答性MD－NCゲル、低温側で白濁するUCST型NCゲル、
低蛋白吸着と基材密着性を併せ持つトリブロックコポリマー、クレイの還元能力と分散能を用
いたクレイ/貴(卑)金属ナノ粒子複合体など。機能面でも、延伸による光学異方性の発現と制御、
NC ゲル表面での超疎水性発現、Ｍ-ＮＣやＭＤ－ＮＣゲル上での幹細胞を含む多様な細胞の培
養と温度応答剥離能などを明らかにした。。 
 以上のように、従来の限界を打破し多くの機能性を発現して世界から注目されている NC ゲ
ルおよびその関連材料であるが、本質的な役割を担っている有機-無機ネットワークに関して、
さらなる精密制御を行い、新たな高分子系や複合系に展開することにより、多彩な機能を有す
るヒドロゲル材料への展開および機能の最大化が期待されている。 
２．研究の目的 
前述のように、NC ゲル及びその関連材料の優れた物性・機能性は、その特異的な「有機－無機
ネットワーク構造」及び「外部との相互作用」に基づいている。本研究では、有機(高分子)－
無機(クレイ)ネットワークの精密構造制御により、新規ゲル材料および機能最大化を実現する
ことを目的とする。具体的には、有機―無機ネットワークおよびクレイ－高分子（又は媒体）
との相互作用を独自の手法で設計・制御して、従来の延長線上にない新奇な材料開発および機
能発現を目指すことで、有機-無機複合ゲル研究分野の更なる深耕と学術的基盤の拡大を図る。 
 
３．研究の方法 
以下の４項目について研究を進めた。 
（１）NC ゲルの機能発現および機能最大化 
（２）多成分系ネットワークの構築による新規 NC ゲルの開発 
（３）無機成分との複合による NC 複合ゲルの拡張 
（４）媒体／クレイ間相互作用の制御による物理化学分野への展開 
具体的には、 
（１）では、高力学物性、自己修復能、自発的膨潤/収縮に基づく新機能の発見、機構解明、お
よび機能最大化。 
（２）では、生体関連高分子および生体関連無機材料とクレイ及び NC ゲルとの複合化による
新規 NC ゲルの合成。 
（３）では、高分子／クレイネットワークを相互侵入網目として追加導入した PVA 複合ゲ
ルの合成、および NC ゲルネットワークをテンプレートとした貴（卑）金属複合ナノ粒子
の合成。 
（４）では、クレイ水分散液や特定水溶液での粘度（レオロジー）に関する新たな特性の探索。 
 
４．研究成果 
上述の背景・研究目的のもと、平成３０～令和２年度において「有機-無機複合ネットワーク構
造の精密制御によるＮＣゲル材料・機能の新展開」に関する研究を進めた。研究成果の内、特
筆すべきものを以下に示す。 
（１）ＮＣゲルの機能発現と機能最大化： 
①PNIPA や PDMAA を高分子成分とする NC ゲルが、親水性無機多孔質（ポーラスセラミッ



ク）および親水性多孔質（高分子メンブレン）のいずれの表面に対しても、強力な瞬間接着挙
動を示すことを見出した。特に、NC ゲルはこれらの面に対して Cohesive Failure を示し、
レンガやコンクリート板などが NC ゲル小片により接合されること、更に、接着後、接着体を
わずかに乾燥することにより特に強力な接着強度が得られることを明らかにした。また、
PNIPA-NC ゲルは温度応答性の可逆的接着挙動を示した。これらの NC ゲルの瞬間強力接着
特性の発現メカニズムについても考察し、論文にまとめて投稿し、掲載された。 
②医療分野での応用を検討し、NC ゲルが脳内インプラントデバイスのインターフェイスと
して機能する可能性を明らかにした。また、NC ゲル上での角膜内皮細胞の培養と治療への
応用可能性を見出した。 
（２）多成分系ネットワークの構築による新規 NCゲルの開発： 
①ポリビニルアルコール（PVA）ヒドロゲルを対象として研究を行い、従来、PVA 水溶液を繰り
返し凍結解凍することにより PVA ゲルが得られることが知られていたが、該 PVA ゲルはオート
クレーブ(AC)処理（121℃）により水溶液に戻るという大きな欠点があった。本研究において、
クレイナノシートおよびそれと相互作用する他の水溶性高分子を組み合わせた三成分系 PVA 複
合ゲルで AC 処理耐性が得られることを見出した。また、該 PVA 複合ゲルの力学物性および透明
性の制御を行なえた。 
②新規ＮＣゲルの合成に関しては、混合法による特定親水性高分子（例：PEG）／クレイ分
散液が低ポリマー濃度（0.2 wt%）においてゲル化すること、また、同様に、幾つかの生
体関連高分子（例：アルギン酸、コンドロイチン硫酸 CNa）においても、0.1～0.3wt%の
低ポリマー濃度において特異的なゲル化が生じることを見出した。 
（３）無機成分との複合による NC複合ゲルの拡張： 
①ヒドロキシアパタイト（HAp：骨成分）をＮＣゲルネットワークへ導入することで、高強度・
高弾性率を有する HAp 複合 NC ゲルが得られることを見出した。 
②貴金属化合物（白金塩など）および卑金属化合物をＮＣゲルと接触させることで、クレイナ
ノシートの還元作用または弱い還元剤の添加により、有機－無機ネットワーク中に貴（卑）金
属ナノ粒子を担持したＮＣゲルが室温で得られることを明らかにした。また、その触媒活性に
ついて評価した。 
（４）媒体／クレイ間相互作用の制御による物理化学分野への展開： 
①水―ハロゲン化アルコール水溶液の検討により、水より低い粘度を示す水溶液を 147 年ぶり
に発見した。また、その発現機構について、密度や部分モル容積の変化を含めて考察し、水溶
液の構造と粘度に関する新メカニズムを提唱した。 
②クレイ水分散液が特定 pH で約 1000～2000 倍の粘度極大を示すことを見出した。また、該粘
度極大分散液が（攪拌を止めた）静的状態において、複雑かつ大きな時間依存粘度変化を示す
ことを見出し、その機構を提唱した。 
（５）その他： 
①ＮＣゲルの合成と物性および構造解析や新機能に関するこれまでの成果をまとめ、総説およ
び本（共著）の章を執筆した。 
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