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Supramolecular polymer networks, such as hydrogel have been intensively designed through 

non-covalent crosslinking by e.g., host-guest interaction using one of macrocyclic compound, 
cyclodextrin (CD). In our study, supramolecular crosslinker has been constructed from 2: 1 
homo-ternary complex of polymerizable monomer with coumarin moiety as a photo-
responsive guest with γ-cyclodextrin (γ-CD) host in water. In-situ polymerization of 
methacrylate-based monomer was carried out with the supramolecular crosslinker in water, 
resulting in the formation of non-covalent polymeric hydrogel through the host-guest 
interaction. The viscoelastic properties of the supramolecular hydrogels can be modulated by 
the photo-irradiation of coumarin moieties from non-covalent to covalent cyclodimerization in 
the γ-CD cavity, resulting in enhancement of the viscoelasticity, while the non-covalent one 
has self-healing property from rheological measurement. 
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非共有結合性の架橋点からなる超分子ネットワークポリマー、特に水を含有する超

分子ハイドロゲルのネットワーク形成手法の１つとして、大環状ホスト分子である γ-
シクロデキストリン(γ-CD)とゲスト分子の 1: 2 のホスト-ゲスト相互作用による包接

錯体形成を利用することで、非共有結合性架橋からなるハイドロゲルネットワーク形

成が可能である。一方で、ゲスト部位を有する重合性モノマーを用いた γ-CD 包接錯

体架橋剤からの重合による超分子ネットワークポリマー形成の詳細な報告は行われ

ていない。本研究では、光で二量化するクマリンをゲスト部位とした重合性モノマー

を用い、γ-CD とゲストモノマー間の 1: 2 錯体を超分子架橋剤としたメタクリレート

系モノマーとの in-situ 重合により超分子ハイドロゲルを作製した。レオロジー測定よ

り、超分子ゲル特有の自己修復特性を示した。また、紫外光を照射することで、γ-CD
空孔内のクマリンゲストの二量化を利用した共有結合性架橋により粘弾性が向上し、

光反応を利用したレオロジーの制御が可能であることを明らかにした。 
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