
大阪公立大学・大学院工学研究科　・助教

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

２４４０５

若手研究

2023～2022

天然DNAを主成分とした環境応答性ハイドロゲルの創出と機能化

Preparation and functionalization of environment-responsive hydrogels based on 
natural DNA

９０９０６９５０研究者番号：

深津　亜里紗（Fukatsu, Arisa）

研究期間：

２２Ｋ１４４９２

年 月 日現在  ６   ６   ３

円     3,600,000

研究成果の概要（和文）：生体高分子の一種であるDNAはリン酸、デオキシリボース、４種類の塩基（アデニ
ン、チミン、グアニン、シトシン）から構成されており，様々な金属イオンと特異的に配位結合等の相互作用を
示すことが知られている。本研究では，バイオマスとして大量に取得可能なDNAに各種金属塩を混合することで
ハイドロゲルを作製した。さらに，ハイドロゲルの構成金属種に応じて強靭性や自己修復性、環境応答性など多
様な特性を示すことを見出した。

研究成果の概要（英文）：DNA, one of the biopolymers, is composed of phosphoric acid, deoxyribose, 
and four types of bases (adenine, thymine, guanine, and cytosine) and is known to interact 
specifically with various metal ions through coordination bonds. In this study, hydrogels were 
prepared by mixing DNA, which can be obtained in large quantities as biomass, with various metal 
salts. Furthermore, it is found that the hydrogels exhibit different properties such as toughness, 
self-healing, and environmental responsiveness depending on the metal species constituting the 
hydrogel.

研究分野：材料化学、錯体化学

キーワード： DNA　ハイドロゲル　応答性材料　ソフトアクチュエータ　環境調和型材料

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、各種金属イオンとDNAとの特異的な相互作用を利用することで、多彩な機能を有するハイドロゲル
を作製した。今後、これらの組成やゲル化プロセスを制御することで、バイオマスから抽出可能な生体高分子を
利用した新規機能性材料群の創出が期待される。これらの材料群は持続可能な材料開発へ貢献するとともに、生
体親和性の高いソフトロボットやセンサー、ドラッグデリバリーシステム等への応用も期待される。

※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 
高分子ハイドロゲルは周囲の環境に応答して形状変化するソフトアクチュエータとして近年
研究が盛んである。しかしながら、それらの高分子は石油を原料としており、化石資源に頼らな
い原料供給が望まれる。また、石油由来の原料に依存した高分子の多くは難分解性であるため、
環境中に排出された際、マイクロプラスチック問題を始めとした環境汚染問題の原因となる。一
方、デオキシリボ核酸（deoxyribonucleic acid: DNA）は生物の遺伝情報の継承と発現を担ってい
る生体高分子であり、海洋生物の残渣などから大量に得ることが可能なため、資源が豊富な高分
子材料である。さらに、DNAは環境中で容易に分解されるため、環境親和性の高い材料である。
DNAの構成要素はリン酸、デオキシリボース、塩基（アデニン、チミン、グアニン、シトシン）
であり、これらが秩序高く配列して二重らせん構造を形成している。また、二重らせん構造は水
素結合や静電相互作用、π-π相互作用等の弱い相互作用によって安定化されているため、DNAは
周囲の温度・pH・イオン濃度等に応じて三次元的に大きく形状変化する。したがって、DNAは
石油由来の合成高分子の代替材料であるとともに、高度に配列制御された環境応答性高分子で
あり、生体親和性の高いアクチュエータやセンサーへの応用等、材料科学的な観点から非常に興
味深い物質である。このような DNA の特性を利用することで、アクチュエータや DDS などの
ハイドロゲルに期待されている多くの応用は DNAで代替できる。DNAハイドロゲルの実現は、
既存の原料供給、廃棄サイクルのパラダイム変革をもたらし、循環型社会の実現に大いに資する
と考えられる。 

DNAを用いた材料研究は、人工的に塩基配列を制御した「人工 DNA」による応答性分子機械
などへの応用が期待され注目を集めている。しかしながら、このような研究は大量生産が不可能
である人工 DNAを用いて行われるため、数 nm程度の分子スケールが主な舞台となっており、
マクロスケールへの展開が普及のボトルネックとなっている。バイオマスとして大量に廃棄さ
れている天然 DNAへの機能付与により価値を高めることで、資源循環を見越した応答性ハイド
ロゲルを実現し、サスティナブルな応答性高分子のパラダイムを開拓できる。 
 
 
２．研究の目的 

DNAの特徴的な構造に着目し、DNAの部分構造と相互作用を示す金属イオンをリンカーとし
て導入することでハイドロゲルの作製を行う。さらに、環境応答性ソフトアクチュエータなどの
機能性の付与を目指す。 
 
 
３．研究の方法 
サケ白子由来 DNA ナトリウム塩の水溶液と、第 3 族から第 13 族までの金属元素を含む各種
金属塩水溶液を混合することによりハイドロゲルを作製した。フーリエ変換赤外分光（FT-IR）
測定により、ハイドロゲル中における金属イオンとDNAとの相互作用について確認した。また、
引張試験や圧縮試験、動的粘弾性測定によりハイドロゲルの機械特性を確認した。さらに、様々
な溶液へハイドロゲルを浸漬し、ハイドロゲルの挙動について確認した。 
 
 
４．研究成果 
計 26種の金属イオンを用いてハイドロゲルの形成が確認されたことから、本研究で提案した
ハイドロゲル作製法の汎用性が示された。特に、白金(II)イオン、亜鉛(II)イオン、銅(II)イオンを
構成要素としたハイドロゲル（以下、それぞれ Pt-DNA ハイドロゲル、Zn-DNA ハイドロゲル、
Cu-DNAハイドロゲルと呼称）に関して以下の成果が得られた。 

 
(1) Pt-DNAハイドロゲル 
サケ白子由来 DNA ナトリウム塩水溶液とテトラクロロ白金(II)酸カリウム（K2PtCl4）水溶液
を混合することにより Pt-DNA ハイドロゲルを作製した。作製したハイドロゲルを真空乾燥し、
FT-IR測定を行ったところ、白金イオン添加に伴いグアニンやアデニン由来のピークが低波数側
にシフトしたため、DNA 中のグアニンやアデニンと白金イオンが相互作用していることが示さ
れた。したがって、Pt-DNA ハイドロゲルはグアニンやアデニンを介して白金イオンが DNA を
架橋することで形成されていると考えられる。 

DNA塩基対に対して 0.25等量の K2PtCl4を用いて作製したハイドロゲル（25%Pt）の圧縮試験
を行ったところ、高い圧縮変形を示した。DNA 塩基対に対して 0.125 等量から 1 等量までの異
なる濃度比の K2PtCl4を用いて作製したハイドロゲルの動的粘弾性測定を行ったところ、白金イ
オンの増加に伴い貯蔵弾性率（G’）が増大したことから、白金イオンの添加により架橋点が生
じることで、より高い強度を示すことが確認された。また、G’ >> G”（損失弾性率）で粘弾性



緩和のない弾性的な網目構造を有することが示され
た。引張試験を行ったところ、応力-ひずみ曲線にお
いては、ゴムの引張曲線でみられるような曲率の大
きい曲線が得られた。一方、高濃度の白金イオンに
より作製されたハイドロゲルでは曲率が小さい応力
-ひずみ曲線が得られ、架橋点が多く、ネットワーク
構造の自由度が少ないために完全な弾性体に近い挙
動を示したと考えられる。また、破断伸び、破断エネ
ルギー、最大応力はいずれも 25%Ptが最大であり、
25％Pt が適度に架橋構造を形成し、安定な構造を形
成していることが示された。また、初期弾性率につ
いては、白金濃度上昇に対して 25%Ptを変曲点とし
た増加傾向を示した。以上の引張試験結果は動的粘
弾性測定の結果と相関しており、Pt-DNAハイドロゲ
ルのネットワーク構造と巨視的な特性の関連性が確
認された。 

Pt-DNA ハイドロゲルの環境応答性についても評
価した。Pt-DNAハイドロゲルに対して、超純水への浸漬と金属塩水溶液への浸漬を繰り返し行
ったところ、ハイドロゲルの体積に関して水溶液中に溶存する金属種に依存した可逆応答性が
確認された（図 1）。 

 
(2) Zn-DNAハイドロゲル 
サケ白子由来 DNA ナトリウム塩水溶液と酢酸亜鉛(II)水溶
液を混合することにより Zn-DNA ハイドロゲルを作製した。
真空乾燥後の Zn-DNA ハイドロゲルの FT-IR 測定を行ったと
ころ、リン酸の非対称伸縮振動由来のピークが低波数側にシ
フトしたため、Zn-DNAハイドロゲルはリン酸を介して亜鉛イ
オンが DNAを架橋することで形成されていると考えられる。
Zn-DNA ハイドロゲルを大量の純水に浸漬すると徐々に溶解
した（図 2a）。一方、少量の DNA分解酵素（DNase I）水溶液
を Zn-DNA ハイドロゲル表面に滴下すると、ハイドロゲルが
分解した（図 2b）。以上のように、Zn-DNAハイドロゲルは温
和な条件で容易に分解することから、循環型材料への応用が
期待される。 

 
(3) Cu-DNAハイドロゲル 
サケ白子由来 DNA ナトリウム塩水溶液と塩化銅(II)または
酢酸銅(II)の水溶液を混合すると瞬時にハイドロゲルが生成し
た。真空乾燥後の Cu-DNA ハイドロゲルの FT-IR 測定を行っ
たところ、リン酸の対称・非対称伸縮振動由来のピークが低波数側にシフトしたため、Cu-DNA
ハイドロゲルはリン酸を介して銅イオンが DNA を架橋することで形成されていると考えられ
る。また、破断したサンプルを 1日接触させておくと、接触面が回復する自己修復性が確認され
た（図 3a）。さらに、ハイドロゲルの架橋イオンの交換性も有しており、作製した Cu-DNAハイ
ドロゲルを種々の水溶液に浸漬させると、その水溶液のイオン種や価数により、崩壊・膨張・収
縮など異なる環境応答が観察された（図 3b）。また、Cu2+/Cu+の酸化還元によるエレクトロクロ
ミズムも確認された（図 3c）。Cu-DNAハイドロゲルは、DNAの最も外側に位置するリン酸イオ
ンに結合しやすく置換活性
な銅(II)イオンが架橋剤とな
り、ゲル化速度が非常に速
く可逆的な結合特性を有す
ることを利用して、3Dプリ
ンティングシステムの構築
も試みた。 
以上のように、各種金属
イオンとDNAとの特異的な
相互作用を利用すること
で、多彩な機能を有する環
境・生体適合性の高いハイ
ドロゲル群の創出が可能で
あり、様々な刺激で駆動す
るソフトアクチュエータへ
の応用が期待される。 

図 2 (a) 超純水中に浸漬した
Zn-DNA ハイドロゲル  (b) 
DNA 分解酵素水溶液を滴下
した Zn-DNAハイドロゲル 

図 3 (a) Cu-DNAハイドロゲルの自己修復 (b) 超純水または金
属塩水溶液中に浸漬したCu-DNAハイドロゲル (c) Cu-DNAハ
イドロゲルのエレクトロクロミズム 

図 1 Pt-DNA ハイドロゲルのイオン濃
度応答性 
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