
図１．本研究の概要と目標を示す図.
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＜研究内容・成果等の要約＞ 
本研究は、温度や力などの外部刺激に応答して色

が変化する刺激応答性材料の応答性、すなわち刺激

の強さに対する応答性・応答した際の色変化・応答

の可逆性を自在かつ精密な制御とそのメカニズムの

解明、任意基板上への作製によるデバイス化を目指

すものである。具体的には、層状の結晶構造を有す

るポリジアセチレン化合物を扱い、申請者の開拓し

てきた溶液プロセスによる結晶成長制御」および「金

属イオンや有機イオンの層状構造へのインターカレ

ーション」の技術を発展させることで目的を達成す

る。これまでにも、有機分子の精密な設計と合成に

よって、刺激に応答して色や発光色が変化する材料

は多数報告されている。しかし、多くの場合、刺激

応答性の制御（刺激の強さに対する応答性・応答に

伴う色変化・色変化の可逆性の制御）には、高度か

つ精密な分子設計と合成が必要となる。本研究では、

刺激応答性の制御を分子設計と合成とは異なるアプ

ローチ、すなわち金属イオンや有機イオンの有機層状化合物へのインターカレーションによって、精

密かつ自在に制御する【目標１】。層間にインターカレーションするイオンの種類・量・比率を制御

することで、所望の刺激応答性の制御やそのメカニズムを解明する【目標２】。さらに、この有機層

状化合物の形成およびインターカレーションを、ガラス、ポリマー、紙など、任意の基材上で実現す

る【目標３】。これによって、例えば簡易的な体温スクリーニングが可能な紙検温デバイスの作製や、

材料表面の温度分布や応力分布の可視化など、多様かつ汎用的で調節可能な刺激応答性材料の創製へ

とつなげることが可能となる。本助成を受け、上記３つの目標に対し、最終報告の現在までに合計6
報の査読付きの権威ある国際的な論文誌への成果公表、複数の招待講演や学会発表における学生の受

賞、研究代表者の受賞を達成している。 
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＜研究の目的、経過、結果、考察（5000字程度、中間報告は2000字程度）＞ 
 
【研究の目的】 
本研究は、温度や力などの外部刺激に応答して色が変化する刺激応答性材料の応答性、すなわち刺激

の強さに対する応答性・応答した際の色変化・応答の可逆性を自在かつ精密な制御と、任意基板上へ

の作製によるデバイス化、そのプロセスの観察やメカニズムの解明を目指すものである。層状の結晶

構造を有するポリジアセチレン化合物を扱い、申請者の開拓してきた溶液プロセスによる結晶成長制

御」および「金属イオンや有機イオンの層状構造へのインターカレーション」の技術を発展させるこ

とでこれらの目標を達成する。本研究で扱う10,12-ペンタコサジイン酸(PCDA)は、層状の結晶構造

を形成し、構造を変えずに固体結晶状態での重合(トポケミカル重合)することでポリジアセチレン

(PDA)となることが知られている。これまでにも、有機分子の精密な設計と合成によって、刺激に応

答して色や発光色が変化する材料は多数報告されている。しかし、多くの場合、刺激応答性の制御（刺

激の強さに対する応答性・応答に伴う色変化・色変化の可逆性の制御）には、高度かつ精密な分子設

計と合成が必要となる。本研究では、刺激応答性の制御を分子設計と合成とは異なるアプローチ、す

なわち金属イオンや有機イオンの有機層状化合物へのインターカレーションを活用する。具体的に

は、以下の３つの課題に取り組んだ。層状PDAの刺激応答性色変化挙動を、有機イオンの層間への

インターカレーションによって精密かつ自在に制御する【課題１】。層間にインターカレーションす

るイオンの種類・量・比率を制御することで所望の刺激応答性への制御やそのメカニズムを解明する

【課題２】。さらに、この有機層状化合物の形成およびインターカレーションを、ガラス、ポリマー、

紙など、任意の基材上で実現する【課題３】。これらの課題を解決することで、制御可能な刺激応答

性を有するデバイスを作製することができ、また、力・熱・光などの外部刺激を可視・定量化が可能

となる。例えば、外部応力の印加によって色変化をおこすことができれば、材料の劣化を可視化する

ことができ、安心・安全な社会の実現や省資源化に貢献することができる。 
 
【結果と考察】 
以下に、上記の課題ごとにその結果を示す。 
【課題１】 層間へのインターカレーションによる層状PDAの刺激応答性色変化挙動の精密かつ自

在な制御． 
層状PDA の色変化は、外部刺激によって側鎖が乱れ、それに伴ってPDA の共役主鎖がねじれる

ことで有効共役長が減少することで起こることが知られている。これまでの申請者の先行研究では、

層状PDAの層間に金属イオンを導入することで層状構造の安定性を変化させ、色変化温度の制御を

行っていた。層状PDAは昇温に伴って60 ℃付近で青

色から赤色へ変化するが、金属イオンを導入することで

色変化温度は高温側にシフトしていた。一方、本研究助

成を受け、金属イオンではなく有機カチオンであるアミ

ンをインターカレーションした（図２）。これにより、

導入するアミンの種類や炭素数に応じて異なる色変化

挙動を示すことがわかった。例えば、直鎖のアルキルア

ミンを導入することで、鎖長に応じて色変化温度を自在

に制御することが可能となった。さらに、この刺激応答

性色変化は、温度上昇だけではなく、機械的な刺激でも

誘起可能であることがわかった。具体的には摩擦を加え

ることで色変化が起こり、その応答性はインターカレー

ションしたアミンの種類によって制御可能であった。本

成果は、Cell 社が新刊した化学のトップジャーナル

Chemに掲載され、注目を集めている。 

図２．有機カチオンのインターカレーショ

ンと刺激応答性色変化の概要. 
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【課題２】 層間にインターカレーションするイオンの種類・量・比率の制御と刺激応答性色変化挙

動のメカニズム解明 
 層間に金属イオンを導入することで色変化挙動が制御できることがわかっていた。そこで、導入量

に伴って色変化挙動が精密に制御できないかを試みた。層間

に対して、10~100%の間でインターカレーションする金属イ

オンの量を変化させたものの、予想に反した結果が得られた。

層間に導入する金属イオンを減らしたところ、30%程度まで

は100％と同じ色変化挙動を示すことがわかった（図３）。こ

の結果は、インターカレーションが30％程度の少ない量であ

っても、100％と同じ色変化挙動を起こすことが可能である

と解釈でき、本材料ならではの新しい特性を見出すことがで

きた。層状有機化合物の構造は柔軟であるため、部分的なイ

ンターカレーションであっても全体の構造を動かすことがで

き、それによって色変化挙動が制御可能となった。本成果は、

英国化学会の材料化学に関する権威ある雑誌 Journal of 
Materials Chemistry Cに掲載された。 
 また、有機カチオンについては、アルキルアミンを複

合した場合には、ある転移温度で不可逆的に色変化がお

こるのに対し、アルキルジアミンを導入した場合には、

温度に応答してかつ可逆的な色変化がおこることを見

出した(図 4)。これは、複合体の柔軟性を精密に制御す

ることで、色変化挙動を制御できることを表している。

本成果は、我が国の高分子学会が発刊する雑誌Polymer 
Journalに掲載された。 
さらに、層間に金属イオンをインターカレーションし

た層状複合体について、色変化に伴う層状構造の変化をそ

の場観察によって詳細な解明を行った。層状複合体におい

て、熱などの外部刺激が加わると、アルキル鎖の運動がお

こり、それに続く共役鎖のねじれ、層構造の変化や崩壊が

導かれるというモデルを構築することができた。また、未

反応のモノマーが含まれていて、それがアルキル鎖の運動

を生む可能性も考えうる。このようなプロセスは、インタ

ーカレーションする金属イオンの種類によらず、同じよう

におこるものの、起こるために加える必要な刺激の強さが

異なることがわかった。このことは、層状有機化合物の「や

わらかさ」が、ゲストイオンの種類によって調節可能であ

ることを示唆している。これらの結果は、層状有機化合物

の新たな構造および機能設計のための指針となりうる。本

成果は、ヨーロッパの機能材料に関する権威ある雑誌

Advanced Functional Materials誌に掲載された。 
 
 
 
 

 
 

図３．金属イオンの部分的なインター

カレーションによる刺激応答性色変

化の概要. 

図４．アルキルジアミンのインターカレー

ションによる可逆的な色変化挙動の発現．.

図５．アルキルアミンの一段階自己組

織化法の開拓と紙基板デバイス化によ

るまさつ力の可視・定量化．. 
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 【課題３】 有機層状化合物の複合化によるデバイス化とその応用 
 これまで層状PDAは粉末試料として得られていた。

しかし、本助成による研究成果として、これを紙基板

上に均一に析出させることで、紙基板デバイスにする

ことができた。PDAのモノマーを含む前駆溶液にろ紙

をディップコートすることで、セルロース繊維上に

PDAを均一にコーティングできる条件を見出した。特

に溶媒を変化させることで、PDAナノシートをコーテ

ィングすることが可能となった（図６）。さらに、この

状態に金属イオンのインターカレーションが可能であ

った。この紙基板デバイスは、温度による色変化挙動

が粉末と比較して顕著に現れた。よって、この色を画

像処理によって定量化することで、色で温度分布をイメージング可能なデバイスを作製した。これを

用いて、２次元平面上の温度分布を可視化することが可能となった。さらに、同様の方法で脱脂綿に

コーティングし、３次元空間内の温度分布を可視化することも可能となった。これらの成果は、米国

化学会の学術誌ACS Applied Materials & Interfaces誌に掲載された。 
 さらに、課題１の結果を受けて刺激応答性を制御した層状PDAを紙基板上に作製し、それをまさ

つ力の可視・定量化に応用することが可能となった。外部刺激を可視化する技術の中でも、「力（ち

から）」を可視・定量化することは容易ではない。これまでにも、液晶などの材料系で、様々な外部

応力の印加に伴う構造の相転移により、発色に関連した分子の集合状態を変化させ、蛍光色の変化を

利用したまさつ、引張、圧縮応力の定性的な検出は報告されている。これらは、しきい値までに加わ

った外部刺激により構造の相転移がおこり、それによる色変化がおこるため、加わった刺激の強さや

量を定量的に検出することはできない。一方、本研究では、紙基板上に析出したPDA結晶のドメイ

ンについて、まさつ力によって徐々に色を変えていくことで、加わった刺激を徐々に変えていくこと

ができた。具体的には、層状PDAのモノマーおよび層間ゲストを溶解させた前駆体溶液を作製し、

これを紙基板上にコーティングすることで、一段階の自己組織化によって紙基板上にPDAデバイス

を作製した。この基板に対して、既知のまさつ力を印加し、まさつ回数と色の変化量をプロットした。

このデータから、まさつの印加回数や力の強さを定量化する検量線を作成することができた。この検

量線を活用することで、未知のまさつ力の定量が可能となった。具体的には、上肢機能の評価などに

重要であるものの、これまでの手法では定量が容易ではなかった筆圧をまさつ力で定量化することが

可能となった。本研究は、外部刺激を可視・定量化するための基礎的な原理の構築と位置づけられる。

これらの成果は、ヨーロッパの機能材料に関する権威ある雑誌Advanced Materials誌に掲載された。

また、研究代表者が依頼を受けて執筆した高分子材料のかたちの制御についてまとめたJournal of 
Materials Chemistry A誌の総説中にも、本研究の成果をまとめて掲載した。 
 
【結論】  
本研究では、温度や力などの外部刺激に応答して色が変化する刺激応答性材料の応答性、すなわち刺

激の強さに対する応答性・応答した際の色変化・応答の可逆性を自在かつ精密な制御と、任意基板上

への作製によるデバイス化、そのプロセスの観察やメカニズムの解明を、さらにこれらのデバイスの

応用を目指すものであった。層状PDAのインターカレーションを利用し、刺激応答性を精密に制御

することが可能となった。また、その場観察を利用し、色変化挙動のメカニズムを解明することがで

きた。さらに、これらのデバイスを利用することで、様々な外部刺激を可視化・定量化していくこと

が可能となった。これらの成果は、層状有機化合物のインターカレーションの化学と応用を大きく発

展させるものでる。また、様々な外部刺激を可視定量化するデバイスとしての発展にも寄与するもの

である。 
 

図６．金属イオンをインターカレーション

したPDA のコーティングによる温度イメ

ージング紙基板デバイスの概要． 


