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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、再生シルクタンパク質から天然シルクの力学物性に匹敵する強く丈
夫な繊維を人工的に紡糸するための技術を確立することである。最初に、様々な天然シルクの階層構造を詳細に
解析し、それらに共通するフィブリル階層構造の詳細を定量的に解明することで、人工紡糸で目指すべき階層構
造の指針を明確にした。次いで、フィブリル階層構造の形成過程を調べ、絹糸腺内部でのナノフィブリル前駆
体・自己組織化形成とその集合化を定量的に捉えることに成功した。これら天然シルクの構造形成に関する知見
を紡糸技術に模倣・取り込むことで、天然繊維の力学物性に近付ける紡糸技術の改善を得た。

研究成果の概要（英文）：Silk, which is a renewable resource with excellent mechanical property, is 
attracting attention from the field of next-generation of structural materials. In order to realize 
mass production of silk, the creation of artificial silk protein is being promoted all over the 
world, and therefore the development of its spinning technology is urgently required. The purpose of
 this study is to develop the artificial spinning technology giving artificial silk fibers with 
comparable mechanical property with native silks. In this study, first, a detailed structural 
analysis for various silks was carried out and then the structural formation process was 
investigated. Finally, an artificial spinning system was developed by mimicking the structural 
formation mechanism learned from the native silks. The achievements in this study is expected to 
contribute to accelerate the realize of sustainable society.

研究分野： 高分子・繊維材料科学、シルク素材科学

キーワード： シルク　高タフネス繊維　階層構造　X線構造解析　紡糸　構造制御　構造材料　持続可能社会

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
持続可能社会の実現に向け、優れた力学特性を有する再生可能資源「シルク」が次世代構造材料の分野より注目
を集めている。シルクの大量生産に向け、人工シルクタンパク質の創製が世界中で進められており、その紡糸技
術の開発が急務とされている。本研究では、構造材料として実用化可能な力学特性を備える人工シルク繊維を紡
糸するための技術開発を目的とした。本研究で得られた成果は、人工シルクタンパク質の紡糸技術としても応用
可能であり、持続可能社会の構築、脱石油社会への実現など、SDGsに貢献する成果である。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

持続可能社会構築に向けた脱炭素・脱石油への取り組みを加速させるため、様々な材料分野に
て、再生可能資源を利用した材料開発への転換が必須となっている。カイコ絹糸やクモの糸に代
表される、生物がタンパク質から創り出す糸「シルク」は、再生可能資源であるとともに、硬さ
（初期弾性率）、強さ（破断強度）、柔らかさ（破断伸度）のバランスに優れ、破断までに吸収可
能なエネルギー（タフネス）がスチールや炭素繊維よりも一桁以上高いことから、耐衝撃吸収能
を要する構造材料への応用が強く期待されている。一方、構造材料分野での実用化達成には、量
産化が不可欠であり、近年クモの糸を中心に、人工シルクタンパク質の創製とその繊維化技術の
開発が世界的に競われている。すでに、様々なグループが遺伝子組換え技術を利用した人工シル
クタンパク質の創製に成功する一方、繊維化技術の開発は大きく遅れ、これまでのところ天然シ
ルクに匹敵する人工紡糸シルクの創製に成功した例は報告されていない。同様の問題は、天然シ
ルク繊維を溶解させて得られる再生シルク溶液からの紡糸でも認められる。これらの事実は、カ
イコやクモが繊維化過程で難なく付与するタンパクの「階層構造」を、人工シルクや再生シルク
タンパクを用いて人工的に再現することが困難であることを示している。次世代構造材料とし
てシルクを広く普及させるためには、シルクタンパク質の人工紡糸技術、すなわち構造制御技術
の開発が避けて通れない課題となっていた。 

 本研究代表者らは、カイコ絹糸を溶解させた再生シルクフィブロイン（RSF）溶液から天然絹
糸の力学物性に匹敵する人工シルク繊維の紡糸技術の開発を目的とし、とくに、天然絹糸の階層
構造の再現を課題に、天然繊維の精密構造解析とその構造を再現するための制御技術の開発を
中心に研究を進めてきた。その結果、フッ素置換アルコールを溶媒として用いることで RSF の
ヘリックス形成と、引き続くヘキサゴナルパッキング集合体形成を誘導できることを見出した。
さらに、その状態から加熱延伸を施すことで、天然繊維の結晶配向度を超える高配向性繊維をつ
くり出すことに世界で初めて成功し、結果、天然シルクの弾性率を超えることに成功した［1］。
一方で、破断強度は天然繊維の 30%程度と劣り、破断強度の顕著な上昇が課題として残ってい
た。また、得られる繊維の長さは 20～30cm 程度と短く、全ての工程が人の手による非連続的な
生産方法であった。 

【天然シルク】弾性率：5.9(GPa), 破断強度：467(MPa), 破断伸度:23(%) 

【2016 年時点の人工紡糸繊維】弾性率:6.0(GPa), 破断強度:159(MPa), 破断伸度:29(%)  

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、絹糸（シルク）を溶解させて得られるシルクタンパク溶液（再生シルク）か
ら天然シルクの力学物性に匹敵する高弾性・高強度・高伸度の高タフネス再生シルク繊維を創製
するための構造制御技術（すなわち、人工紡糸技術）の開発である。本目的が達成されれば、着
古された絹衣料品の再利用に加え、人工シルクタンパク質を用いた繊維化技術の向上に繋がる
など、持続可能な脱石油社会への大きな貢献が期待される。 

 

３．研究の方法 

シルクの構造制御技術の確立に向け、様々な絹糸昆虫シルクが生み出す天然シルク繊維の階
層構造の把握と、その形成過程を解明し、その模倣を紡糸技術に取り込むことを方針とした。そ
の際、以下二つの問いを重視した。 

（i）絹糸昆虫は吐糸過程で如何にタンパクを操り、階層構造をつくり上げるのか？ 

（ii）我々は、その階層構造形成プロセスをどのように模倣し得るのか？ 

 

実験１）天然シルク繊維の階層構造解析 

カイコ、エリサン、ミノムシの糸について、広角および小角Ｘ線散乱（WAXS, SAXS）解析に
より繊維の階層構造を調べた。必要に応じ、放射光施設（SPring-8、兵庫県播磨）の高輝度放射
光Ｘ線を利用した。これまでシルクでは知見が皆無であった SAXS 解析を重点的に実施し、定量
的な階層構造の把握を目指した。 

 

実験２）吐糸前の絹糸腺内部で生じる階層構造形成の追跡 

上記三種の絹糸昆虫について、解剖により絹糸腺を摘出し、吐糸前のシルクタンパク質の構造
形成を、SAXS 解析により時分割で追跡した（必要に応じ、放射光 X 線を用いた）。 

 

実験３）天然模倣を取り入れた人工紡糸 

実験１，２より得られた構造情報をもとに、シルクの天然吐糸模倣を取り入れた紡糸条件の検
討を行った。得られた繊維の物性、構造解析を行い、紡糸条件の改善を重ねた。 

 

 



４．研究成果 

（１）天然シルクのフィブリル階層構造  

小角 X 線散法を駆使することで、カイコ、野蚕、ミノムシの糸がいずれもフィブリル階層構
造からなることを定量的に証明した。これまで、顕微鏡観察を中心に様々なシルクでフィブリル
階層構造の存在が報告されてきたが、定量評価はなされていなかった。本研究では、各階層の構
造スケール（すなわち、ナノフィブリルからマイクロフィブリルまでの構造スケール）を定量的
に決定し、さらにナノフィブリル同士の集合様式（フィブリルパッキング様式）を決定すること
に成功した［2-4］。これにより、人工紡糸での構造制御で目指すべき指針を明確にした（カイコ
絹糸について決定したフィブリ
ル階層構造の定量モデルを図１
に示す）。なお、本研究で得られた
重要な知見の一つとして、様々な
シルクのナノフィブリル径は絹
糸昆虫の種類や糸の直径に関わ
らず 4.5～4.8nm 程度と共通して
いることを見出した［2-4］。この
ことは、人工紡糸技術の開発にお
いて基本指針とすべき模倣点で
あると考えられる。 

 

（２）絹糸腺内部でのフィブリル階層構造前駆体形成 

様々なシルクに共通するフィブリル階層構造の形成と、その最小構造単位であるナノフィブ
リル直径を上記１）で明らかにした。ここでは、ナノフィブリル構造が天然吐糸のどの過程で生
じるかを調べた。カイコの前部絹糸腺に
ついて、乾燥過程の小角 X 線散乱時分割
解析を行った結果、乾燥過程でナノフィ
ブリルの前駆体と考えられる絹糸腺長さ
方向に配向した液晶形成が確認され、乾
燥とともに、フィブリル前駆体は集合し、
やがて吐糸後の繊維の構造で確認された
ヘキサゴナルパッキング（図１参照）を形
成することを明らかにした（図２）［5,6］。
絹糸腺内部でのフィブリル集合体形成の
観測は初めてであり、人工紡糸技術で目
指すべき構造模倣の指針を強く示した。 

 

（３）人工紡糸技術の開発 

上記１，２）より、人工シルク紡糸の構造制御において、ノズルから吐糸される以前に如何に
ナノフィブリル前駆構造を形成させ、さらにその集合体を形成させられるかが鍵であることが
示された。フッ素置換アルコールを RSF の溶媒として用いることで、フィブロインタンパクの
α-ヘリックス誘導、さらには引き続くヘリックス同士のヘキサゴナルパッキング誘導が可能であ
ることを本科研費開始時点で明らかにしていた。ただし、α-ヘリック
スを維持したまま配向性を付与することには成功しておらず、したが
って、上記２）で明らかにした絹糸腺内部での配向構造形成とは大き
な差異があった。そこで、本研究では、ノズル長を長くし、ノズルか
ら吐糸される前の緩やかな流動時間を稼ぐことで、β-シート構造への
転移を伴わない配向 α-ヘリックス構造を与えることに成功し、加熱延
伸前の配向 α-ヘリックス繊維の作製に成功した。これにより、引き続
く加熱延伸を行うことにより、研究開始時の強度を 40%以上増加させ
ることに成功し、天然繊維の 50%となった。また、開始当初は 20～
30cm の短繊維しか得られな状況であったが、本研究により 1 時間以
上の連続紡糸が可能となるシステムを構築し、長繊維の作製が可能と
なった（図 3）。 

【最終到達人工紡糸繊維】弾性率:7(GPa)、破断強度:230(MPa)、破断伸度:12(%) 

 

（４）まとめ 

本科研費の実施により、様々なシルクの階層構造を定量的に明らかにし、その階層構造が形成
される様子を明らかにした。本研究で得た知見の人工紡糸技術への模倣を戦略とし、初期弾性率
が天然を超え、かつ、強度が 50%の繊維を長繊維として 1 時間以上紡糸する技術を確立した。引
き続き天然模倣の向上に努めることで、天然吐糸に迫る更なる紡糸技術の改善を進めていく。 

 

 

図 1 カイコ絹糸のフィブリル階層構造 
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図 2 カイコ絹糸腺内部での自己組織化構造形成 
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図 3 人工紡糸 RSF繊維 
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