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In this study, we have synthesized a topological hydrogel using water-soluble 3-dimensional 

(3D) mesh-like structures (molecular nets, MNs) consisting of poly(N-isopropylacrylamide) 

(PNIPAAm) with ultra-high-molecular-weight as physically restrictive cross-linking. Recently, 

we synthesized soluble 3D mesh-like MNs using 4-arm PEG derivatives (4-arm PEG-NH2 and 

4-arm PEG-OSu). Then, we succeeded in synthesizing topological gels by polymerizing a 

second monomer (NIPAAm) in the presence of MN (penetrate polymerization). The 

topological gels (MN gels) with movable cross-links showed unique physical properties. One 

of the advantages of this preparative method is that monomers for MN and 2nd monomer can 

be almost freely selected. In this study, we chose temperature-responsive PNIPAAM for 

synthesizing MN (PNIPAAm-Net) and synthesized a topological gel (NP-MN gel) using the 

obtained PNIPAAm-Net and penetrating polymerization of N,N-dimethylacrylamide. The 

PNIPAAm-Net can shrink upon heating above its lower-critical solution temperature (LCST), 

making the physical constraint of cross-links stronger, and the obtained NP-MN gel is expected 

to show a drastic change in the mechanical properties in response to temperature increase. 
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本研究では, poly(N-isoprpylacrylamide) (PNIPAAm)からなる水溶性の超高分子量三次

元網目構造体(分子ネット, MN)を物理的拘束による架橋点としたトポロジカルな構

造のヒドロゲルを合成した。近年我々は, 互いに反応する末端官能基を持つ四分岐

PEG誘導体(4-arm PEG-NH2, 4-arm PEG-OSu)の縮合反応により溶媒に可溶な超高分子

量三次元網目構造体(MN) (PEG Net)を作製し, MN存在下で 2ndモノマーを重合する

ことにより(縫込み重合)により, MN による物理的拘束が架橋構造となったトポロジ

カルゲル (MN gel)の作成に成功した 1)。得られた可動的な架橋構造を有するMN gel

は特徴的な物性を示した。このMN gelの作成方法の利点は, MNや重合する 2ndモノ

マーの種類をほぼ自由に選択可能であることである。そこで本研究では, 温度応答性

を示す PNIPAAm を用いて MN (PNIPAAm-Net)を合成し, 得られた PNIPAAm-Net を

用いて N,N-dimethylacrylamide の縫込み重合を行うことにより, トポロジカルゲル

(NP-MN gel)の作製を試みた。得られる NP-MN gelは, PNIPAAmの下限臨界溶解温度

(LCST)以上に加熱すると，PNIPAAm-Net が収縮して架橋点の物理的拘束がより強固

になり, 力学特性が温度により劇的に変化するゲルになると期待される。 
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