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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は，外部刺激により変形可能な刺激応答性ハイドロゲルをマイクロファ
イバ状に成形し，マイクロファイバの自己折りたたみにより複雑な３次元構造を形成する技術を確立することで
ある．マイクロ流体デバイスを利用し，一部分が膨潤・収縮する機能を持つ機能性マイクロファイバ形状を構築
した．このマイクロファイバを温度およびpHで刺激することにより，伸縮をするスプリング型のソフトアクチュ
エータや送液可能なチューブ状マイクロポンプ，バンドル構造をもつ人工筋肉アクチュエータの構築に成功し
た．

研究成果の概要（英文）：The aim of this study is to establish a technology to form complicated 
three-dimensional structures by self-folding of stimuli-responsive swelling/shrinking hydrogel 
microfibers. Using microfluidic devices, hydrogel microfibers where stimuli-responsive materials 
were spatially patterned were fabricated. By stimulating those microfibers by changing temperature 
or pH, we successfully demonstrated spring-shaped soft actuators that largely expands and contracts,
 tubular micropumps that can deliver liquid inside, and artificial muscle actuators composed of 
bundled microfibers.

研究分野： マイクロナノ工学
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	

１．研究開始当初の背景 
 
	 機能性高分子材料の中でも特にハイドロゲ
ル材料は，その生体適合性の高さと環境への
親和性などから，食料品・医療用材料・細胞培
養の器材・環境センサ・ソフトロボティクス
などとして応用が期待されており，主に高分
子材料化学の分野で活発に素材開発が進んで
いる．通常，これらハイドロゲルの素材とし
ての評価は，単体としてバルク（マクロスケ
ール）での特性計測で行われている．ところ
が実際に材料として応用に利用する場合，複
合的な機能を持つハイドロゲル構造を構築す
ることが求められる事が多い．例えば，温度・
pH・化学物質など複数種の情報をセンシング
する環境センサや，細胞付着性と機械強度を
両立した細胞培養スキャフォールド，センサ
とアクチュエータを備えたマイクロゲルロボ
ットなど，どれも 1 種類の素材では構築が困
難なものであり，複合ゲル材料による 3 次元
構造の構築が待ち望まれている． 
	 複数種類のハイドロゲルを 3 次元的に加工
する手法としては現在，3Dゲルプリント法と
マイクロモールディング法が代表的である．
しかし，3Dゲルプリント法は複雑な 3次元構
造が構築できるものの，使用可能な材料に厳
しい制限がある．マイクロモールディング法
は適用可能な素材が多いものの，構築可能な
構造の自由度に制限が強い．つまり，多種多
様な特性を持つ機能性ゲル素材を 3 次元構造
として集積するのは，現実的には不可能であ
るのが現状である． 
 
２．研究の目的 
 
	 様々な材料が 3 次元的に配置された複合ハ
イドロゲル構造の構築のために，マイクロゲ
ルファイバーを自己折り畳みすることで 3 次
元構造を構築する方法を提案する．具体的に
は，マイクロ流体デバイス技術を利用するこ
とで，アルギン酸ゲルファイバー内に空間的
に膨潤・収縮をするゲル材料をパターニング
する．これらの空間的パターンが素材の形状
情報となり，それに基づきゲルファイバーが
自発的に折り畳まれ（Self-folding），3 次元構
造を形成する．この複合ゲル材料による 3 次
元構造を再生医療・環境センサ・ソフトロボ
ティクスなどの応用展開することを通じ，フ
ァイバーの foldingを利用した新規 3次元構造
構築法の創生を目指す．  
 
３．研究の方法 
 
（１）マイクロ流体デバイスを用いた刺激応
答性ゲルファイバの形成 
	 温度と pH に応答する刺激応答性ハイドロ
ゲルである p(NIPAM-co-AAc)とアルギン酸カ
ルシウムゲルの混合マイクロゲルファイバを，
ガラス微細菅を用いたマイクロ流体デバイス
により作製した．具体的には，2.4% (w/w) 

p(NIPAM-co-AAc) と 0.6% (w/w) NaAlg溶液の
混合溶液をシリンジに充填した．このときフ
ァイバの可視化のため，混合溶液に緑色の蛍
光ビーズを分散させた．シリンジに接続する
ガラス管(外径 1.5 mm，内径 0.9 mm）の先端
をプーラで引き延ばし，先端を 50-200 µm程
度に調整した．上述の混合溶液をシリンジに
充填し，シリンジポンプを用いて 1000 mM 
CaCl2 溶液に射出ことでマイクロファイバを
得た．形成された刺激応答性マイクロゲルフ
ァイバの観察と評価のために，まずファイバ
をカットしサンプルを用意した．サンプルを
ホットプレートで加熱した 1000 mM CaCl2溶
液に投入し，収縮する様子をデジタル顕微鏡
および倒立型蛍光顕微鏡を用いて観察した． 
	 上記の均一な材料でのゲルファイバの他に，
自己折り畳みをするため刺激応答性ゲルのフ
ァイバ内のパターニングに取り組んだ．まず，
ゲルファイバの断面方向の左右に刺激応答性
ゲルをパターニングするために，マイクロ流
体デバイス内部に二層の層流を形成し，片方
を上記の p(NIPAM-co-AAc)とアルギン酸カル
シウムゲルの混合ゲル，もう片方を刺激応答
性のないアルギン酸カルシウムゲルのみで形
成した二層ゲルファイバを形成した．二層ゲ
ルファイバの評価も同様に顕微鏡で観察し，
その動作を画像解析ソフトにより評価した． 
	 ゲルファイバの断面方向でなく，軸方向に
刺激応答性ゲルをパターニングするために，
空気圧駆動バルブを有するマイクロ流体デバ
イスの作製を行った．バルブにより異なる種
類の溶液を流路内に短い間隔で導入すること
で，刺激応答性部をアルギン酸カルシウムゲ
ルのファイバ内に配置した．形成したマイク
ロゲルファイバは蛍光顕微鏡による観察で評
価した． 
 
（２）スプリング形状のハイドロゲル構造体
の形成 
	 マイクロ流体デバイスの先端を竹槍状にす
ることによりゲル化のタイミングをずらすこ
とで，スプリング形状のハイドロゲル構造体
の自発的な形成を行った．径の異なる 2 つの
フッ素樹脂チューブ（内径：300 µm・外径：
500 µm，内径：200 µm・外径：400 µm）を用
意し，先端をチューブカッターで角度をつけ
て切断したもの（角度は 20˚~50˚）を竹槍状先
端として使用した．この竹槍状先端を有する
デバイスを用い，5% (v/v) の赤色蛍光ビーズ 
(直径 0.2 µm) を含む 1.5% (w/w)のアルギン
酸ナトリウムを塩化カルシウム水溶液（50 - 
500 mM）内に射出した．形成されたゲルの構
造の形状評価のために，5 回連続でスプリン
グの構築を試み 2 回以上スプリングが構築で
きた場合，スプリングが構築可能とした（●）．
また，スプリングが 1 回だけ構築できた場合
は形成条件が不安定（▲）とし，0回の時はス
プリングが構築できない（×）とした． 
 
（３）ソフトアクチュエータへの応用 



 
①中空構造による送液システム 
	 3 次元形状の刺激応答性ハイドロゲル構造
体の応用例として，中央部分が空洞な中空刺
激応答性ゲルファイバの収縮による送液を行
った．中空ゲルファイバの作製には，同軸二
層マイクロ流体デバイスを用い，外側の流れ
に pNIPAM-AAcと Na-alginateの混合溶液，内
側の流れに 20%ポリビニルアルコール(PVA)
を流して作製した．送液の様子を観察するた
めに，PVA 中に蛍光で標識したマイクロゲル
ビーズを分散させた． 
 
②バンドル型ゲルアクチュエータ 
	 刺激応答性ゲルをバンドル状に束ねること
により，人工筋肉組織を模擬したバンドル型
のゲルアクチュエータの構築を行った．20本
の刺激応答性ゲルファイバをガラス管にかけ
ることで配列を行い，そのガラス管をねじる
ことで 20 本のファイバのバンドルを構築し
た．束ねたバンドルの刺激による収縮力を評
価するために，ファイバの片側を直径 1 mmの
ガラス管に，もう一方を直径 0.12 mmのクオ
ーツ細管に固定し，収縮によるクオーツ細管
を変位量よりバンドル型アクチュエータの収
縮力を算出した． 
 
③スプリング形状ゲルアクチュエータ 
	 刺激応答性ハイドロゲルの構造的な大変形
が可能である形状としてスプリング形状に着
目し，ハイドロゲルスプリングの一部分に刺
激応答性ゲルをパターニングしたゲルスプリ
ングを構築した．竹槍状先端を有する微細管
から二種類の溶液（刺激応答性材料：0.43% ア
ルギン酸ナトリウム+2.57% p(NIPAM-co-AAc)，
非刺激応答性材料：1.5 wt% アルギン酸ナト
リウム＋1.5 wt% アルギン酸プロピレングリ
コール）で層流を形成し，1 M 塩化カルシウ
ム水溶液に射出しすることでハイドロゲルマ
イクロスプリングを構築した．形成したゲル
マイクロスプリングの刺激応答性検証実験の
ため，温度調整した 1 M塩化カルシウム水溶
液を用い，構築したスプリングを 23˚C から
50˚C に加熱し 30 秒ごとに軸方向と断面方向
の長さを計測した． 
 

４．研究成果 
（１）マイクロ流体デバイスを用いた刺激応
答性ゲルファイバの形成 
	 図 1(a)に形成した刺激応答性マイクロゲル
ファイバの蛍光画像を示す．形成したファイ
バを 50°C に加熱することによりファイバが
収縮している様子を図 1(b)に示す．測定時の
ファイバ直径 (dn)，初期ファイバ直径 (d0)と
し，収縮率を dn / d0と定義し，3つのサンプル
の収縮率と時間の関係を平均したものを図 2
に示す．このとき細いファイバの初期の直径
は 290 µm，太いファイバの直径は 1290 µmの
サンプルを用いた．これによりファイバ径を
細くすると温度応答速度が向上することが確
認された．つまりファイバ直径を小さくする
ことで，温度応答速度が向上することが期待
される． 
	 刺激応答層と非刺激応答層の二層を持つフ
ァイバの場合の，温度により刺激したときの
様子を図 3(a), (b)に示す．刺激応答層のみ収縮
することにより自己折り畳みがゲルファイバ
で生じることが確認できた． 
	 マイクロバルブ付きのマイクロ流体デバイ
ス（図 4）により，刺激応答性部と非刺激応答
部を交互に流路内に流すことで，ファイバ軸
方向に刺激応答性材料がパターニングされた
ファイバの形成が確認された．パターニング
の精度と空間配置の周波数の向上のためには，
流速およびバルブ駆動圧力の向上が必要であ
った． 
 
（２）竹槍状微細菅によるゲルスプリングの
形成 

	
図 2	 ゲルファイバの時間応答． 	

図 1	 刺激応答性ゲルファイバ．(a) 刺激前．(b) 刺
激後． 

	
図 3	 二層ゲルファイバの刺激への応答．(a) 刺激
前．(b) 刺激後． 



 
	 形成されたハイドロゲルスプリングを図 5
に示す．竹槍状の先端を有する微細管により，
ゲル化のタイミングをファイバの左右でずら
すことにより，スプリング形状のハイドロゲ
ルが形成可能であることを世界で初めて見出
した．スプリング形状のハイドロゲルの形成
条件として，竹槍状先端周囲における左右の
ゲル化時間差 t とゲル化時間 T のパラメータ
を変化させるため，アルギン酸ナトリウムゲ
ルの流速を変化させて，スプリングの構築可
否を検証した．まずゲル化開始時間差 t を変
える実験を行った．ここで，ゲル化距離差 tは
先端角度 θ に依存しているので，θ をパラメ

ータとした実験を行った．先端径 200 µm，300 
µm の竹槍状先端で角度を変えた実験の結果
を図 6に示す．先端径が 300 µmの場合は，20˚
が最も構築可能流速の幅が大きく，角度が増
大にするにつれて構築可能流速が狭まり，か
つ構築可能流速の値が小さくなった．先端径
が 200 µmの場合，20˚よりも 30˚の方が構築可
能流速の幅が大きかった．30˚より大きくした
場合は，300 µmの場合と同様の傾向が見られ
た．先端径 200 µmと 300 µmの結果を比較す
ると，200 µmの方が構築可能流速が大きいこ
とが確認できた． 
	 次に，ゲル化時間 T を変化させる実験を行
った．ここで，ゲル直径 Dは先端径 dに比例
し，イオン拡散速度 u はカルシウムイオン濃
度 c に依存すると予想されるため，先端径 d
とカルシウムイオン濃度 c を変化させる実験
をそれぞれ行った．先端径 300 µm，200 µmの
竹槍状先端で塩化カルシウム濃度を変化させ
た時の結果を図 7に示す．先端径 300 µmに着
目すると，濃度が高くなると構築可能流速も
大きくなる傾向が見られた．先端径 300 µmと
200 µmを比較すると 50 mMと 150 mMの場
合は 200 µm の方が構築可能流速が大きかっ
た．これにより，スプリング形状の形成でき
る条件を見出すことができた． 
 
（３）刺激応答性による 3 次元形状変化とソ
フトアクチュエータへの応用 
 
①中空構造による送液システム 
中空ファイバの中空部分に高粘度の液体に封
入されたマイクロビーズを入れ，pH 1.0 溶液
をファイバに滴下することでマイクロビーズ
の送液を実現した（図 8）．このときファイバ
の収縮から中空部分の体積が減少したことか
ら，内部のビーズが押し出されたと考えられ
る． 
 
②バンドル型ゲルアクチュエータ 

	
	

	
図 4	 軸方向への刺激応答性ゲルのパターニン
グ．（上）デバイスの概念図と写真．（下）形成さ

れたゲルファイバ． 

	
図 6	 先端傾斜角に対するスプリングの形成条件 

	
図 7	 CaCl2濃度に対するスプリングの形成条件 

	
図 8	 チューブ状ゲルの収縮による送液 

	
図 5	 ハイドロゲルマイクロスプリング 



20本の束ねたファイバ（図 9上）でクオーツ
細管を引っ張ることにより（図 9下），ファイ
バの引張による力を算出した．この実験の場
合ファイバの収縮により，Δx が 0.72 mm と
なりファイバの収縮力がおよそ 17 µN（30 
µN/mm2）と判明した． 
 
③スプリング形状ゲルアクチュエータ 
形成したスプリング形状のゲルアクチュエー
タを熱により刺激したところ主に軸方向への
収縮が確認できた（軸方向の収縮率：0.4，断
面方向の収縮率：0.8，図 10）．この変形量は，
刺激応答性ゲルそのものの収縮量の 2 倍の変
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