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Polymer network materials cross-linked by coordination bonds of metal complexes have 

attracted much attention due to their toughness1. However, in the case of material cross-linked 

by metal-mediated coordination bonds, removing the metal ions induces the decomposition of 

the network structure2. On the other hand, network materials containing ligands at the covalent 

cross-linking unit do not change the effective chain density even after removing the metal ions. 

Here we synthesized gel with a bipyridine ligand at the covalent crosslinking units. The Young's 

modulus of the gel before and after metalation by copper(I) ions was comparable, while the gel 

after metalation exhibit a large fracture energy. 
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金属錯体の配位結合によって架橋された高分子ネットワーク材料は優れた強靭性

を示す 1。しかし、主鎖同士が金属を介した配位結合で架橋されたネットワークの場

合、金属除去によって架橋が失われるため材料形状を維持できないという問題を有す

る (Fig. 1a)2。そこで本研究では、共有結合架橋部位に配位子構造をもつネットワー

ク材料に着目した。このようなネットワークにおいては、金属イオンの着脱に伴う網

目鎖密度変化はなく、硬さを維持したまま強靭性のみを制御可能と考えられる (Fig. 

1b)。実際、共有結合架橋部位にビピリジン配位子を持つゲルを合成したところ、銅

(I)イオンによる錯化によって大きな破壊エネルギーを示しつつ、錯化前後のゲルのヤ

ング率は同程度であることが示された (Fig. 1c,d)。 

 
Fig.1 (a, b) Schematic illustration of polymer networks cross-linked by typical coordination bonds 

(a) and covalent bonds with coordination site (b) (This work). (c) Scheme of complexation on gels 

with bipyridine ligands. (d) Stress-Strain curve of gels before and after complexation. 
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