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                                     様式３ 

論  文  内  容  の  要  旨  

 

氏  名  （  菅   原  章  秀 ）  

論文題名 

Studies on Mechanical Response of Functional Hydrogels Incorporating Host–Guest Inclusion 

Complex 

（ホスト–ゲスト包接錯体を組み込んだ機能性ハイドロゲルの力学応答に関する研究） 

 

論文内容の要旨 

 

本論文はホスト–ゲスト包接錯体を組み込んだ機能性ハイドロゲルの力学応答に関する研究であり、序論と本論三

章、総括からなる。その内容を要約すると以下の通りである。 

第一章では、フィラー/マトリックス界面にホスト分子であるβ-シクロデキストリン（β-ＣＤ）とゲスト分子で

あるアダマンタン(Ａｄ)との間で形成されるホスト–ゲスト包接錯体を導入したコンポジットゲルを作製し、その力

学強度を向上させた。軽量かつ高強度でバイオマス由来であるセルロースナノファイバー（ＣＮＦ）をフィラーと

して用い、ＡｄをＣＮＦ表面の水酸基に化学修飾した超分子フィラーであるＡｄ-ＣＮＦを作製した。Ａｄ-ＣＮＦ

はβ-ＣＤの添加により水中での分散性が向上したことから、ＣＮＦ表面における包接錯体の形成が示唆された。コ

ンポジットゲルは、Ａｄ-ＣＮＦの存在下において主鎖を構成するモノマーと６-アクリルアミド-β-ＣＤとの共重

合により作製した。ゲルの力学強度および靭性はマトリックスへのβ-ＣＤ導入量の増大に従い向上した。一方、未

修飾ＣＮＦをフィラーとしたゲルでは力学物性は改善しなかった。このように、フィラー/マトリックス界面に超分

子結合を導入することでコンポジットゲルの力学強度･靭性が向上することを明らかにした。 

第二章では、超分子フィラーを複合化した温度応答性ゲルを作製し、膨潤･収縮状態における力学強度を評価した。

Ａｄ-ＣＮＦを温度応答性ゲルであるポリ(Ｎ-イソプロピルアクリルアミド)（ＰＮＩＰＡＡｍ）ゲルのフィラーと

して用い、マトリックスにβ-ＣＤを導入することで、温度応答性ゲルのフィラー/マトリックス界面にホスト–ゲス

ト相互作用を導入した。コンポジットゲルは下限臨界溶液温度（ＬＣＳＴ）以下では膨潤した一方で、ＬＣＳＴ以

上に昇温した場合には脱水を伴い収縮し、ＰＮＩＰＡＡｍに由来する明瞭な温度応答性を示した。膨潤状態のゲル

の力学強度･靭性はβ-ＣＤ導入量の増大に従い顕著に向上した。収縮状態のゲルはβ-ＣＤ導入量を増大した場合に

おいても顕著な力学強度の変化は見られず、膨潤状態とは異なる傾向を示した。一方で、未修飾ＣＮＦをフィラー

としたゲルは収縮状態においてβ-ＣＤ導入量の増大に従い力学強度･靭性が顕著に低下した。以上より、フィラー/

マトリックス界面に導入したホスト–ゲスト相互作用は、膨潤状態のゲルだけでなく収縮状態のゲルにおいても物理

架橋点として作用し、材料の高強度･高靭性化に寄与することを示した。 

第三章では、β-ＣＤとＡｄとの間で形成されるホスト–ゲスト包接錯体を印加応力に応答する分子スイッチとし

て利用した応力応答性ゲルを作製した。応力印加によるゲルの濁度変化を発現させるため、β-ＣＤの存在量により

ＬＣＳＴが変化するＡｄ導入温度応答性高分子を合成した。この温度応答性高分子をβ-ＣＤを有するゲルに内包す

ることで、超分子結合を介してゲルの網目構造中に温度応答性高分子を固定化した。作製したゲルは、ＬＣＳＴ以

下においては高い透明性を示し、ＬＣＳＴ以上に昇温した場合においては濁度がやや上昇したものの著しい濁度変

化はみられなかった。これは、超分子結合により温度応答性高分子が固定化されることでその相転移が抑制された

ためであると考えられる。一方、ＬＣＳＴ以上で圧縮した場合、応力印加部位のみの濁度が顕著に上昇した。応力

印加時に包接錯体が犠牲的に解離することで、温度応答性高分子の相転移が誘起されたためであると考えられる。

さらに、これをＬＣＳＴ以下に冷却することで圧縮部位の濁度は未圧縮部位と同等となった。このように、作製し

たゲルは応力応答性を示し、この挙動は温度応答性高分子のＬＣＳＴを基に温度を調節することでその可逆･不可逆

性を制御可能であることを明らかにした。 

以上のように、ホスト–ゲスト相互作用による超分子結合を犠牲的に解離する結合として利用し、これをハイドロ

ゲルに組み込むことで、高強度･高靭性化や外観変化といった応力に応答した機能を付与したハイドロゲル材料を開

発した。本研究で得られた成果は、ハイドロゲル材料の用途拡大や材料利用時の安全性を向上するためのプラット

フォームとして貢献すると考えられる。 
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論文審査の結果の要旨 

本論文はホスト–ゲスト包接錯体を組み込んだ機能性ハイドロゲルの力学応答に関する研究であり、序論と本論三

章、総括からなる。その内容を要約すると以下の通りである。 

第一章では、ホスト–ゲスト包接錯体のゲスト分子であるアダマンタン（Ａｄ）を表面修飾した超分子セルロースフ

ィラーをホスト分子であるβ-シクロデキストリン（β-ＣＤ）を有するマトリックスと複合化することでコンポジット

ハイドロゲルを作製している。重合性官能基を有するβ-ＣＤの添加により超分子フィラーの分散性を向上すると共

に、フィラー/マトリックス界面にホスト–ゲスト相互作用による物理架橋点を効果的に導入することを達成しており、

これによりゲルの力学強度が改善することが示されている。また、ゲルは顕著に高靭性化しており、導入した超分子結

合は犠牲的に解離することでエネルギーの吸収に寄与することを明らかにしている。 

第二章では、温度応答性ハイドロゲルであるポリ(Ｎ-イソプロピルアクリルアミド)ゲルにＡｄ修飾超分子セルロ

ースフィラーを複合化しマトリックスにβ-ＣＤを導入することで、フィラー/マトリックス界面にホスト–ゲスト相

互作用を組み込んだ温度応答性ゲルを作製している。このゲルは下限臨界溶液温度（ＬＣＳＴ）以下では膨潤し、Ｌ

ＣＳＴ以上では収縮する明瞭な温度応答性を示している。ゲルは膨潤･収縮状態の両者において高強度･高靭性化する

ことを明らかにしており、フィラー/マトリックス界面のホスト–ゲスト相互作用が膨潤状態だけでなく収縮状態にお

いてもゲルの物理架橋点として作用し、材料の力学特性を向上することを見出している。 

第三章では、ホスト–ゲスト包接錯体を印加応力に応答する分子スイッチとして利用した応力応答性材料を開発し

ている。応力に応答した濁度変化を発現するためにＡｄを側鎖に導入した温度応答性高分子を合成し、これをβ-Ｃ

Ｄを有するゲル中に超分子結合を介して固定化したゲルを作製している。このゲルは温度応答性高分子のＬＣＳＴ以

上において圧縮することで応力印加部位の濁度が上昇する応力応答性を発現することを明らかにしている。つまり、

力学刺激により温度応答性高分子の相転移を誘起することに成功している。また、ゲルをＬＣＳＴ以下に冷却した場

合にゲルの濁度が初期状態に戻ることから、この応力応答挙動は可逆的であることが示されている。 

以上のように、本論文ではβ-ＣＤとＡｄとの間で形成されるホスト–ゲスト包接錯体をハイドロゲルの網目構造中

に組み込むことで、ハイドロゲル材料の高強度･高靭性化やストレス検出といった応力に応答した機能の発現に成功

している。これらは物理架橋点を利用した機能性材料の開発において先駆的な研究であり、得られた知見は材料利用

時の安全性を向上する科学技術の発展および持続可能な社会の構築に貢献するものである。よって本論文は博士論文

として価値あるものと認める。 

 

  


