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研究成果の概要（和文）：「松かさ」の開閉機構におけるマトリックス成分の意義を理解するため、新規前処理
技術を用いて、その機構解明に取り組んだ。まず、松かさ鱗片の形態を維持したまま非セルロース成分を除去す
る化学処理方法を確立した。さらにマクロからミクロにまで至る構造解析を行い、階層構造が維持されているこ
とを確認した。得られた試料を屈曲評価したところ、飽水時は未処理試料と同様であったが、オーブン乾燥させ
ると異常なほど湾曲した。続いて再飽水しても乾燥時のままであった。以上の結果から、松かさ鱗片の屈曲はセ
ルロースに加え、マトリックス成分も重要な役割を担っており、屈曲角度および屈曲の再現性を制御しているこ
とを強く示唆していた。

研究成果の概要（英文）：In order to understand the significance of matrix components in the opening 
and closing mechanism of pine cone, we have applied a novel chemical treatment technique to 
elucidate the mechanism. First, we established a chemical treatment method to remove non-cellulose 
components with maintaining the morphology of pine cone scales. Next, we conducted structural 
analysis from the macro- to the micro- stage and confirmed that the hierarchical structure was 
maintained. The bending test has been performed for pine cones. When saturated, it was similar to 
the untreated samples, but when oven-dried, the sample became significantly curved. The sample 
remained the same when re-saturated with water as when dried. These results strongly suggest that 
matrix components also play an important role in the bending of pine cone scales, controlling the 
bending angle and repeatability.

研究分野： 木質科学

キーワード： セルロース　マトリックス成分　赤外分光分析　階層構造　水

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、新規前処理技術と構造評価によってマトリックス成分の松かさ形態変化への寄与について重要な知
見を得た。明確な構造がないマトリックス成分の関与を理解するため、選択的に除去した試料の挙動を解析する
という「引き算」によるアプローチは学術的意義が非常に高い。その結果、これまでセルロースの構造特性によ
って説明されてきた屈曲機構はマトリックス成分も屈曲角と再現性に重要な役割を果たしていることを見出だし
た。松かさという生物材料と水の相互作用によって駆動する天然のアクチュエーターの機構に関する知見はエコ
フレンドリーな次世代材料開発に弾みをつけるため社会的意義が非常に大きい。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



１．研究開始当初の背景 
あらゆる生物は自身の種を存続させるため、一定の生育地に留まることはなく、様々な地へと

生活の場を拡大していくことが重要である。しかしながら、植物は動物等とは異なり、自由に移
動することが困難であるため、種子や胞子を介して子孫を繁栄させていく。媒介として動物、風、
重力といった様々な外的要因を利用して散布するため、それらに応じて種子の形態を変化させ
てきた。例をあげるとクサノオウやトウゴマは、種子にエライオソームという粘性の付属物を利
用してアリを介した種子散布を行う。一方、カエデや一部のマツの種子は翼状となり、風による
種子散布を行う。さらに果実の特異的な構造によっても散布効率を上げることが知られている。
マツ科マツ属の球果である「松かさ」は種子を遠方へと散布する生存戦略のため湿度に応じて開
閉する。すなわち乾燥時に開き、湿潤時に閉じ
る特性を有し、このような運動は乾湿運動と呼
ばれ、種子の放出をより高効率化する。この振
る舞いは松かさ鱗片の基部において、セルロー
スミクロフィブリル傾角が異なる組織が複層構
造を形成することに起因する。維管束組織は一
般的な木質細胞壁と同様の構造をしており、細
胞長軸に対してある一定の角度を持つヘリック
スが主に堆積している。一方で、厚壁組織では
ミクロフィブリル傾角がほぼ 90°方向になっ
ている壁層と 0°方向になっている壁層が交互
に堆積しており、前者の方が主に堆積している。
そのため、細胞長軸に対して、維管束組織の収
縮率は 1.5 %、厚壁組織の収縮率は 15 %と差が
あり、その結果、湿度に応じて鱗片が駆動する。
このように松かさの運動はセルロースの構造に
関する研究がなされてきた。一方、マトリックス
成分は組織の強度といった物理的な特性等に限
られており、屈曲運動への寄与に関する知見は
なく、議論も展開されていない。 
 
２．研究の目的 
本研究では松かさの開閉挙動におけるマトリックス成分の役割を解明することを研究目的とし
た。そのために以下の課題に取り組んだ。 
(1) 新規化学成分分離技術によるマトリックス成分の選択的除去と階層構造評価 
(2) 水分変化に伴う松かさの屈曲挙動評価 
 
３．研究の方法 
松かさ試料は東京農工大学府中キャンパスにてアカマツ(Pinus densiflora)を採取した。カ

ッターを用いて松かさから鱗片をサンプリングした。化学処理はアルコリシスを行い、エチレン
グリコールに少量の硫酸を添加した反応溶媒を用いた。これに鱗片を浸漬し、ダイアフラム型真
空ポンプで脱気した。次に耐圧管にセットした後、様々な温度で 1 時間アニーリングを行った。
得られた試料は茶褐色を呈しており、完全に非セルロース成分を除去するため、亜塩素酸ナトリ
ウム水溶液に浸漬させた。試料が完全に脱色するまで繰り返し反応を行った。得られた試料は水
で繰り返し洗浄した。 
構成成分分析を行うため、得られた試料を凍結乾燥し、 全反射減衰(ATR)法を用いた赤外分光

分析装置に供した。8回スキャンで分解能が 4 cm-1の測定条件でスペクトルを取得した。単糖と
リグニンの含有率を評価するため、測定試料約 100 mg を 72 wt%硫酸条件下で 30 ℃、1時間の
処理を施した。3 wt%硫酸に希釈し、120℃、1 時間で処理した後、吸引濾過で溶液と固形画分に
分離した。溶液画分について、オートサンプラーが付属した高速液体クロマトグラフィー(HPLC)
を用いて単糖の含有量を算出した。算出した含有量から、セルロース、ヘミセルロース、不溶性
残渣 (リグニンなど酸不溶成分)を計算した。 
セルロースの配向ならびに結晶構造特性を理解するため、X 線回折実験を行った。2 次元の X

線繊維回折図パターンからミクロフィブリル傾角を、一次元のデータからセルロースの結晶性
を評価した。 
屈曲性の評価は、鱗片試料を方眼紙上にセットし、上部からカメラで撮影した。得られた写真

を画像解析ソフトで解析し、 屈曲性を評価した。この時、松かさが閉じる方向をプラス、 開く
方向をマイナスの値として数値化した。 
 
４．研究成果 
未処理の松かさ鱗片と比較してアルコリシスした鱗片は黒変していた。アルコリシスした鱗

片を漂白処理することで、 白い松かさ鱗片の調製に成功した。次に、 化学処理を行った鱗片の
構成成分を評価するため赤外吸収スペクトルを収集した。未処理ではヘミセルロースのアセチ
ル基に帰属される1725 cm-1、リグニンに帰属される1508ならびに1265 cm-1のバンドに加えて、 

図 1 湿度に応じた松かさの開閉運動と 

それを制御する組織・細胞構造 



多糖に吸着する水に由来する 1650 cm-1のバンドが観測された。アルコリシス 120 ℃で処理した
試料は 1725、 1650 cm-1のバンドが減少していた。このことから、多糖が減少し、 それに伴い、 
吸着していた水も減少したと解釈できる。一方で、 リグニンを含む芳香族化合物にはあまり変
化が見られなかった。このことから、 アルコリシス 120 ℃で処理した松かさ鱗片はヘミセルロ
ースが主に減少した試料であった。アルコリシス 150 ℃で処理した試料ではヘミセルロースの
バンドに加えて、リグニンに帰属される 1508 ならびに 1265 cm-1のバンドも減少した。しかし、 
いずれも完全に消失することはなかった。このことから、アルコリシス 150 ℃で処理すること
でマトリックス成分が減少した松かさが得られた。亜塩素酸ソーダ処理に供した白い松かさ鱗
片では、ヘミセルロースに帰属されるバンドに加え、 リグニンに帰属されるバンドはほぼ完全
に消失した。これらの結果は、化学成分分析の結果と矛盾しなかった。以上から、白い松かさ鱗
片はマトリックス成分フリーな試料であることが示された。 
調製した松かさ鱗片の階層構造が未処理の松かさと変化していないか確認するため、X線を用

いた結晶構造解析を行った。未処理の松かさにおいて、セルロースⅠに典型的なパターンが観測
された。化学処理した試料でも同様のパターンが観測されたが、150 ℃のアルコリシスした松か
さと白い松かさでは未処理と比べてピークがシャープになった。未処理の結晶化度がアルコリ
シスの処理条件が厳しくなるに従い、 増加した。漂白処理によって更に増加した。そして半値
全幅は処理条件の厳しさに伴い、 減少していたことから、 非晶性成分の消失が示された。しか
しながら、 天然セルロースのパターンや面間隔が変化しなかったことから、 化学処理を施して
も結晶構造が維持されることが示された。次に X 線繊維図をセルロースの配向性を評価した。未
処理の松かさ鱗片の先端では、 赤道上に強い回折スポットが観測されたが、 子午線上には認め
られなかった。一方で、鱗片の基部では、赤道および子午線上どちらにも強い回折が観られた。
これはこれまでの報告と同様、先端と基部において組織が異なることに起因する。白い松かさの
先端、 基部が未処理と同様のパターンであったことから、白い松かさは未処理と同様のセルロ
ースミクロフィブリル傾角を維持していることが示された。 
松かさの飽水・乾燥・再飽水による開閉挙動を評価した。未処理の松かさでは、 飽水時、 基

部が松かさが閉じる方向(上側)に湾曲したが、 乾燥時、 松かさが開く方向(下側)に湾曲した。
これを再度飽水させたとき、 基部は閉じる方向にふたたび湾曲したことから、開閉挙動が湿度
に応じて繰り返して引き起こされることが明らかとなった。アルコリシス 120 ℃で処理した場
合も未処理と同様の傾向が観察された。アルコリシス 150 ℃で処理した試料は飽水時、上記の
試料と同様だったが、 乾燥させると驚くべきことに松かさ鱗片が開く方向に著しく湾曲した。
さらに、 再飽水をしても乾燥時に湾曲した状態のままであり、変化が認められなかった。白い
松かさもアルコリシス 150 ℃で処理した松かさと同様の挙動を示した。 
松かさの開閉挙動が湿度によってどのような変化を及ぼすかより詳細に理解するため、調湿

し、その際の振る舞いを数値化した。松かさが閉じる方向の角度をプラス、松かさが開く方向を
マイナスとした。最初の飽水時では、全ての試料で松かさが閉じる方向に湾曲した。相対湿度
86.1 %で調湿後、未処理とアルコリシス 120℃で処理した松かさに比べて、アルコリシス 150℃
で処理した松かさと白い松かさは異常な屈曲性を示していた。これを再度飽水した場合、未処理
とアルコリシス 120℃で処理した松かさは閉じる方向に湾曲したが、アルコリシス 150℃で処理
した松かさと白い松かさは湾曲しなかった。その後、調湿と飽水を繰り返すと、未処理とアルコ
リシス 120℃の松かさは湿度に応じた開閉挙動を示した。一方で、アルコリシス 150℃で処理し
た松かさと白い松かさは開く方向に湾曲した後、再度閉じる方向に湾曲することはなかった。相
対湿度は周辺環境であるため、構成成分が異なる松かさでは相対湿度が同じでも含水率が異な
る可能性が挙げられる。アルコリシスした松かさの方が未処理に比べて平衡含水率は低かった
が、未処理の松かさでも相対湿度が 86.1 %で平衡含水率が約 16.9 %だった。クラフトパルプで
は、セルロースミクロフィブリル同士による共結晶化は含水率が 31－70 %の時に起こることが
知られている。そして 11－31 %にはヘミセルロースの収縮に伴う結晶、共結晶化が起こること
で角質化が引き起こされる。調湿後では含水率が 15 %より低かったことから、アルコリシス
150℃で処理した松かさと白い松かさでは、この二つの要因によって角質化が起き、不可逆的な
開閉挙動が起きたと考えられる。 
本研究では松かさの開閉挙動にマトリックス成分がどのように作用しているか明らかにする

ため、階層構造が維持しながら、特定成分を選択的に除去した試料調製法を確立した。得られた
松かさ鱗片を評価することで、屈曲挙動に寄与する重要な知見を得た。明確な構造がないマトリ
ックス成分の関与を理解するため、マトリックス成分そのものを抽出するのではなく、選択的に
除去した試料の挙動を解析するという「引き算」によるアプローチは学術的意義が非常に高い。
また、松かさという生物材料と水の相互作用によって駆動する天然のアクチュエーターの機構
に関する知見は環境に優しい次世代材料開発に弾みをつけるため社会的意義が非常に大きい。 
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