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研究成果の概要（和文）：本研究では我々が創製した工業用接着剤に勝る接着強度を持つ植物由来接着剤の接着機構の
解明、及び等接着剤の医療分野への応用を目標とした。原子間力顕微鏡(AFM)を用いたカテコール基をもつ接着分子や
その類似分子の単分子接着力測定、量子科学計算による接着シミュレーション、歯髄細胞を用いた等接着剤の細胞毒性
試験を行った。その結果、本接着剤の接着分子であるカテコール基と被着材表面にある酸素原子の原子間距離は通常の
水素結合よりも3/4程度であることと細胞毒性が全くないことがわかった。従って本接着剤の接着分子は通常の水素結
合とは異なる挙動を示し、医療用接着剤としての応用が可能であるということを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We set following goals to achieve practical application of our plant-derived adhes
ives for biomedical fields. 1)To clarify interaction mechanism of catechol group.This research topic was c
arried out using AFM and we clarified that number of hydroxyl group significantly affect interaction force
. We also carried out quantum chemical calculation between catechol group and partially oxidized adherent.
 It was found that hydroxyl groups of catechol act onto oxygen of adherent and formed strong hydrogen bond
ing. 2)To clarify bio-affinities of  plant-derived adhesives. In this research topic, we used pulpal cell 
which is the most sensitive cell in human body. We have clarified our plant-derived adhesive never affect 
even to pulpal cells and their specializations.We concluded monomers of our plant-derived adhesive were ad
equately selected and synthesized. Our results promise that our plant-derived adhesives can be used in our
 body everywhere as bio-adhesive.
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図 2. 単分子接着力測定の模式図 

１．研究開始当初の背景 
接着剤は現代の工業技術において不可欠

であり，様々な研究や製品開発が行われてい
るが，欠点も多い。例えば被着材質の選択性，
湿潤状態での困難な接着，更には環境対応や
生体安全性の不十分さなどである。 
一方，自然界には従来の接着剤の欠点がな

い接着が存在する。ムール貝やフジツボなど
の貝類の接着は材質を選ばず，水中でも接着
可能である。これらが分泌する接着タンパク
質 に は 図 1 に 示 す
3,4-Dihydroxy-L-phenylalanine (DOPA)と呼ば
れる特殊なアミノ酸が高い濃度で含まれて
おり，原子間力顕微鏡(AFM)を用いた単分子
相互作用力測定により側鎖のカテコール基
が接着を担っていることが明らかとなって
いる(Lee et al, 2006)。しかしながらその接着
機構は未だ完全には解明されていない。 
近年，このムール貝の優れた接着特性から，

DOPA を原料とした接着剤研究が盛んに行わ
れている。しかしこれらの研究はタンパク質
や柔らかい脂肪鎖を主鎖とするため，腐敗や
化学物理的安定性，接着強度の限界などの問
題を抱えていた。 申請者は主鎖に芳香環を
導入することでこの問題を解決し，石油系最
強の接着剤であるエポキシ樹脂に匹敵する
接着強度をもつ生物模倣接着剤を植物より
抽出可能な物質から創製することに成功し
た。 

 
２．研究の目的 
申請者の開発した植物由来接着剤の接着機
構を理解し(1)(2) ，他分野への応用可能性を
探索する(3)。 
 

(1) 水酸基の数・位置が異なるヒドロキシ
安息香酸(図 1)の単分子接着力測定・比較を行
い，カテコール基がどのような仕組みで接着
しているのか明らかにする。 

 
(2) 接着を接着剤と被着材とが一体化した

界面現象として捉え，実際の接着状態と同じ
条件を設定し，量子化学シミュレーションを
行い，見えない接着界面の状態を分子レベル
で明確化する。 

(3) 申請者の開発した接着剤の医歯学分野
への応用展開を探索するため，細胞毒性試験
を行い，生体への安全性を確認する。 
  
３．研究の方法 
(1)シリコンウエハを PEG 修飾し，末端にカ
テコール基類似分子を結合させる。そして図
2 のように AFM を用いリン酸緩衝液(PBS, 
pH7.4)中でカンチレバーの材質である窒化シ
リコンとの単分子接着力測定を行った。 
(2) 量子化学計算ソフト DMol3 を用いて密

度汎関数法により酸化シリコン表面とカテ
コール基の相互作用をシミュレートした。 
(3)歯髄細胞を用い，細胞毒性試験 (MTT 

assay)を行った。比較には市販の歯科用接着
剤を用いた。 
 
４．研究成果 
(1) AFM を用いたカテコール基類似分子と
窒化シリコンとの単分子接着力測定の結果，
芳香環上の水酸基が増えるにつれ単分子接
着力は増加した(図 3)。また 2 つの水酸基の位
置関係についてはオルト位(カテコール基)の
分子の接着強度及び接着頻度が一番高いこ
とが明らかとなった(図 4)。 

 
水酸基が増えるにつれ接着強度が増加し、

 
図 3. 水酸基の数が異なるヒドロキシ安息
香酸の単分子接着力ヒストグラム 

図 4. 水酸基の位置が異なるジヒドロキシ
安息香酸の単分子接着力ヒストグラム 

 
図 1. 水酸基の数・位置が異なる安息香酸 



また水酸基が隣り合った構造が他のものよ
りも接着強度、頻度とも高かったことから、
接着には水酸基が関与していることが確認
できた。 
 (2)量子科学計算による接着シミュレーシ
ョンでは，カテコール基の酸素原子と被着材
(Si)酸化表面の酸素原子の間の距離が通常の
水素結合の約 3/4 と通常よりも結合距離が近
いことが予想された。このことは強結合型の
水素結合を形成していることを示唆してい
る。 
(3)歯髄細胞を用いた細胞毒性試験 (MTT 

assay)の結果を図 5 に示す。市販の歯科用接
着剤(図中青)では培養24時間で生細胞がほぼ
いなくなったのに対し，当接着剤(図中緑)は
培養 72 時間が経っても何も加えていないも
の(図中茶)と同程度の細胞生存率を保ち，細
胞毒性が無いことが確認できた。このことか
ら医療用接着剤として応用が可能だという
ことを明らかにすることができた。 
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