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混ぜると自ら伸びる超分子ポリマーの開発に成功
新しい材料設計に期待

千葉大学グローバルプロミネント研究基幹の矢貝史樹 教授を中心とする国際共同研究チーム
は、酸素原子が１つ異なる２種類の分子を混ぜると、分子の認識で形成されたユニットが積層す
るという全く新しい超分子重合を実現しました。さらに、ある温度帯で一気に構造が崩壊すると
いうこれまでになかった熱応答性を示すポリマー材料の創製に成功しました。この成果は、刺激
に対して高速で応答して状態を変えるソフトマテリアルの設計指針となることが期待されます。
本研究の成果は、「Nature Communications」にて 2020 年 4 月 1 日（水）に公開されます。
なお、この国際共同研究チームには、千葉大学の他、英キール大学、ドイツ連邦材料試験研究
所、高エネルギー加速器研究機構 物質構造科学研究所が参画しています。

図 1 本研究成果の概略図

アモルファス構造とらせん構造の形成の模式図とそれぞれの原子間力顕微鏡(AFM)像
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■ 研究の背景 
分子（モノマー）が弱い可逆的な相互作用（非共有結合）によって結合したものは「超分子ポ
リマー」と呼ばれ、近年スマートソフトマテリアルとして注目を集めています。超分子ポリマー
は、共有結合という強い結合で重合した従来のポリマーと比較して、多様な機能を持った分子を
簡単に高分子化することができ、分解が容易で自己修復が可能であるなど、従来のポリマーには
ない性質を持っています。分子構造を緻密にデザインした超分子ポリマーを開発することで、  
より高度な環境応答性を示すポリマー材料設計が可能になります。 
 
 
 
 
 
 
 

 
■ 研究成果 
研究チームは、今回、わずかに分子構造の異なる２種類のモノマーを混ぜるだけで分子認識[1]

によるユニットの形成によって駆動される超分子重合法の開発に成功しました。 
本研究チームではこれまで、脂溶性ナフタレン誘導体の１つが、有機溶剤中で水素結合によっ
て風車状ユニットを形成し、このユニットが曲率を生み出しながら弱い力で積層（超分子重合）
することで、リング状の超分子ポリマーを形成することを見出していました。また、そのナフタ
レン誘導体に酸素原子を１つ付加した分子は、電気陰性度が大きい酸素原子によってナフタレン
部位の電子密度が減少することで積層様式が変化し、曲がることなくまっすぐに伸びたファイ
バー構造を形成することも明らかにしていました。 
今回、研究者らは、２つのナフタレン分子（図 1赤と緑の分子）を混合することで、ナフタレ
ン部位の電子密度の違いによって分子が引き合う力を利用し、超分子高次構造の曲率の度合いを
制御できるのではないかとの仮説のもと、実験を行いました。２種の分子を有機溶媒中で混ぜた
のち、構造体を乾燥させて原子間力顕微鏡（AFM）で観察した結果、はじめにアモルファス構造
と呼ばれる明確な構造がない状態が観察されました（図 1 A）。その後、このアモルファス構造溶
液を室温で放置したところ、数日かけて徐々にらせん構造が形成していく様子が観察されました
（図 1 B）。また、このらせん構造の形成は、高エネルギー加速器研究機構 物質構造科学研究所
フォトンファクトリーBL-10C における小角 X線散乱測定によっても確認できました。

図 2 人工系超分子ポリマーの形成の模式図 



 
続いて、このアモルファス構造から、らせん構造の形成メカニズムを明らかにするため、様々
なスペクトルを測定しました。その結果、アモルファス構造の状態では、赤と緑の分子がランダ
ムに集合してできる多様な風車状ユニットで構成されているものの、らせん構造は、赤と緑の分
子が交互に配列した統合型風車状ユニットからなることがわかりました。この統合型ユニットが
形成される仕組みとして重要なのは、積層することで、電子に富んだ赤分子と電子が不足した緑
分子の電子的な相互作用を最大にでき、エネルギーが安定化することであると考えられます。研
究チームは、この電子的な相互作用によって、風車状ユニット間が重合する力も強くなることか
ら、統合型ユニットはリングで止まらずにらせん構造へと自発的に成長することを見出しました。 
また、らせん構造の分解メカニズムを調べるため、らせん構造の溶液を加熱したところ、45 ℃
から 50 ℃という非常に狭い温度範囲でアモルファス構造へと一気に崩壊するという現象が確認
されました。従来、溶液中における超分子ポリマーの熱分解は、その末端や欠陥部位から徐々に
起こることが一般的です。今回の超分子ポリマーにおいては、２つの分子が交互に並んだ統合型
ユニットの積層は非常に強く、温度に対してある程度の耐性を示しますが、その内部では、温度
上昇に伴ってより乱雑になろうとする傾向が強くなります。このらせん構造は、ある温度におい
てエネルギーの均衡が崩れることで一気に崩壊するという、これまでにない分解メカニズムを
持っていることが明らかになりました。 
 
■ 今後の展望 
本研究のプロジェクトリーダーである矢貝史樹 教授は次のように述べています。「今回、モノ
マーが風車状のユニットを介して階層的に超分子ポリマーを形成し、そのユニットの組成が超分
子ポリマーの形成を支配することが明らかになりました。また、この仕組みを利用すれば、温度
に対して鋭敏に応答する高分子材料を生み出すことができることもわかりました。今後、さらに
多様な分子を用いることで、より様々な刺激に対して高速に応答する新たなソフトマテリアルの
材料の創出が可能になると期待されます」 
 
■ 研究プロジェクトについて 
本研究は、以下の支援によって行われました。 

� 科学研究費助成事業(17J02520、26102010、26102001) 
� 村田学術振興財団 平成 31 年度 研究助成「トポロジー制御によって発展する超分子ポリ
マーエレクトロニクス」 

� 大学共同利用機関法人 高エネルギー加速器研究機構 フォトンファクトリー共同利用実験課
題 Proposal No. 2016G550 
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■ 関連ニュースリリース
� 「キメラ型超分子ポリマーの開発に成功 次世代高分子材料の開発に期待」
千葉大学 2019 年 10 月 11 日発行

� 「自発的に折りたたまれるポリマー材料の開発に成功 タンパク質の機能を模倣する新素材
への応用に期待」 千葉大学 2018 年 8 月 31 日発行

■ 用語解説
[1] 分子認識：分子が他の分子を見分ける現象。水素結合、配位結合、疎水効果、ファンデルワー
ルス力、π‒π 相互作用、静電相互作用などの分子間相互作用によって起きる。例えば、生体内
で DNA は遺伝情報を保存するために二重らせんを形成しているが、この二重らせんを形成する
ための対となるDNA鎖を構成要素間の水素結合によって分子認識している。
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