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研究成果の概要（和文）：糖や植物油などのバイオマスから生産される微生物産生ポリエステル

およびポリ乳酸を研究対象とし、新規成形加工法を開発することにより、高強度繊維およびナ

ノファイバーを作製することに成功した。これらの繊維の機械的物性を評価するとともに、大

型放射光(SPring-8)のマイクロビーム X 線回折や X 線トモグラフィーの手法を用いて、分子構

造、結晶構造および内部構造の解析を行った。さらに、これらのマウスを用いた生体内吸収性

試験および土中環境分解性試験を行った。 
 
研究成果の概要（英文）：High tensile strength fibers and nanofibers were processed from 
microbial polyesters and poly(lactic acid) produced from renewable resources as sugar and 
plant oil. Mechanical properties were investigated and molecular, crystal and inner 
structures were analyzed by using micro-beam X-ray diffraction and X-ray 
micro-tomography techniques in SPring-8. Furthermore, bio-absorbability of nanofibers in 
rat and environmental degradability of monofilament in soil and were demonstrated. 
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１．研究開始当初の背景 
 近年、大気中の二酸化炭素増大による地球温

暖化、石油などの化石資源の枯渇、プラスチッ

ク廃棄物による環境汚染など、高分子材料が関

係する地球環境と資源・エネルギーに関する諸

問題が提起され、地球環境と調和する人間社会

の形成に「環境循環型高分子の創成および高機

能化」が世界的な課題となっている。これまで

プラスチックの廃棄問題を解決するための有

力な方法は、自然環境中に存在する微生物によ

り完全に水と二酸化炭素に分解される生分解

性高分子の開発であった。しかし、これまで主

に実用展開されている生分解性高分子の多く

は、石油から合成されたポリエステルである。 

 有限化石資源の有効利用と環境保全の観点

から、新たに開発すべき環境循環型高分子は、
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単に自然環境中で分解されることにとどまら

ず、糖や植物油などの再生産可能資源（バイオ

マス）から生産できるバイオベース高分子でな

ければならない。さらに、環境循環型高分子の

観点から、バイオベース高分子と生分解性高分

子の両方の特性および機能を有する高分子材

料の基礎、開発、実用化研究が今後最も重要な

研究課題になると考えられる。研究開発当初か

ら現在に至るまで、環境循環型高分子は、物性、

材料への加工性、生産コスト、生分解性速度の

制御など多くの課題を抱えており、これらを解

決するための基礎研究が特に望まれている。 

 

２．研究の目的 
 現在研究開発が積極的に進められている

バイオベース高分子は、トウモロコシなどの

デンプンより、発酵合成と化学合成により生

産されるポリ乳酸である。ポリ乳酸は、フィ

ルムなどへの成形加工性、透明性など優れた

特徴を有するが、融点（170℃）が低い、対

衝撃性が小さい、生体内や高温多湿でのコン

ポスト中では分解するが、海水や土壌などの

自然環境中では分解しないという様々な問

題点も併せ持っている。 

 ポリ乳酸の耐熱性や耐衝撃性を向上させ

る方法として、ステレオコンプレックス化が

挙げられる。立体規則性の異なる 2種類のポ

リ乳酸（ポリ(L-乳酸)とポリ(D-乳酸)）を混

合すると、結晶格子中に 2種類の分子鎖が交

互に配列し、融点が 230℃にまで上昇する。

しかしこれまで、ステレオコンプレックス結

晶のみで形成される材料は作製されておら

ず、必ずホモポリマー結晶が混在し、不均質

な材料となり、残念ながら物性の大幅な向上

にはつながっていない。 

 ポリ乳酸に次ぐバイオベース高分子とし

て、糖や植物油などのバイオマスを炭素源と

して微生物により生合成される微生物産生

ポリエステル（ポリヒドロキシアルカン酸

（PHA））が挙げられる。現在、炭素源の種類

を変えることにより、長鎖の側鎖を有するも

のから芳香環を有するものまで 150種類以上

の PHA が報告されている。PHA は、自然環境

中の微生物の分泌する酵素により、水と二酸

化炭素にまで完全に分解されるが、材料への

加工性に乏しく、高強度繊維やフィルムへの

報告例は皆無に等しい。 

 研究代表者は、PHA の代表であるポリ

[(R)-3-ヒドロキシブチレート] (P(3HB))を

遺伝子組み換え大腸菌を用いて重量平均分

子量 500 万以上の超高分子量化し、冷延伸・

二段階延伸法を開発することにより、手術用

縫合糸や釣り糸に利用できる破壊強度 1GPa

を越える高強度繊維の開発に成功した。 

 本研究では、ポリ乳酸ステレオコンプレッ

クスと様々な側鎖構造、官能基、分子量を有

する微生物産生ポリエステルを研究対象と

し、新規な成形加工技術の開発による高耐熱

性および高強度繊維の作製と医用材料への

応用を目的とした電解紡糸法によるナノフ

ァイバーの作製を行うと共に、それらの生体

内および環境中での分解性に関する基礎的

知見を得ることを目的とする。 

 
３．研究の方法 

本課題は、大きく４つの研究から構成され

ている。 

（１）ポリ乳酸ステレオコンプレックスおよび

微生物産生ポリエステルの高強度繊維の作製 

（２）ポリ乳酸ステレオコンプレックスおよび

微生物産生ポリエステルのナノファイバーの

作製 

（３）高強度繊維およびナノファイバーの物性

および構造解析 

（４）高強度繊維およびナノファイバーの生体

内および環境分解性の評価 

 

４．研究成果 

（１）高強度繊維の作製と物性および構造解析 

 糖や植物油から微生物により発酵生産され

る微生物産生ポリエステルから新たに開発し

た微結晶核延伸法により、繊維中にマイクロ

ポアを有する破壊強度 1GPa を有する高強度

繊維を作製した。この高強度繊維は釣り糸や

手術用縫合糸としての利用が期待されている。 

X 線回折より、高強度繊維中には 2 種類の

分子鎖構造（らせん構造と平面ジグザグ構造）

が存在することがわかり、これまで明らかに

されていない平面ジグザグ構造を有する分子

鎖からなる結晶（β構造）の構造解析を世界

に先駆けて行った。β構造は、結晶系は斜方

晶系、格子定数は a=0.528nm、b=0.920nm、c(繊

維軸)=0.469nm、単位胞中に 2本の分子鎖を有

し、計算値密度は 1.254g/cm3であることがわ

かった。 

さらに、大型放射光(SPring-8)施設のＸ線

トモグラフィーの手法を用いて、マイクロポ

ア形成機構の解明を行った。その結果、マイ

クロポアは延伸過程で生じること、マイクロ

ポアの占有率を考慮すると理論的な計算強度

は実測値の 2倍以上となることを見出した。 

 

（２）高強度繊維の酵素分解性と環境分解性評

価 

微結晶核延伸法により作製した 2 種類の分

子鎖構造を有する高強度フィルムを用いて酵



素分解実験を行い、分子鎖構造が酵素分解に

及ぼす影響について検討を行った。その結果、

平面ジグザグ構造の方がらせん構造より分解

速度が速いことがわかった。 

 さらに、環境分解性試験として、高強度繊

維の海水分解性評価を行ったところ、約 1 ヶ

月で完全分解されることがわかった。 

 

（３）高強度繊維への薬物含浸と除放性 

 作製したマイクロポア繊維に薬物の含浸を

試みた。抗生物質のひとつであるバンコマイ

シンを DMSO 中に溶解させ、様々な条件下で繊

維内部への浸透を試みた。その結果、温度を

少しかけることでゆっくりではあるが薬物が

浸透することがわかった。 

 この薬物含浸繊維を、微生物産生ポリエス

テル分解酵素で繊維を分解させることにより、

薬物の除放性について検討を行った。薬物除

放性については、分光光度計を用いてバンコ

マイシンの吸光度の時間的変化を観察するこ

とにより評価した。その結果、酵素により繊

維が分解されるにつれ、薬物がゆっくり除放

されることがわかり、目的とした効果を発現

できることがわかった。 

 

（４）ナノファイバーの作製 

P(3HB)と 3 種類の P(3HB)共重合体から、エ

レクトロスピニング(電解紡糸法)によりナノ

ファイバーを作製した。ポリマー濃度を変え

ることにより、ナノファイバーの径を 200～

600nm でコントロールすることができた。さ

らに、一本のナノファイバーの電子回折から、

ナノファイバー中で分子鎖が配向しているこ

とを明らかにした。 

また、バイオベース高分子として最も研究

が盛んに行われているポリ乳酸についてもナ

ノファイバーの作製を行った。特に、通常の

ポリ乳酸より融点が 50 度近く高い、ポリ乳酸

ステレオコンプレックスのナノファイバー作

製に成功した。現在、ナノファイバーを用い

た生体内分解性評価を行っている。  

 

（５）ナノファイバーの生体吸収性評価 

 P(3HB)及びその共重合体から作製したナノ

ファイバーマットをラットの背中に埋入し、

一定時間経過ごとの分子量、形態、周辺細胞

の炎症反応などを調べた。その結果、生体内

吸収性速度は、共重合体の種類および組成に

よりコントロールすることが出来ることがわ

かった。さらに、埋入直後は周辺細胞に炎症

反応が認められたが、ナノファイバーが吸収

されるにつれ、炎症が治まることがわかった。

生体適合性と生体吸収性速度の制御された優

れた材料を作製するための重要な知見を得る

ことが出来た。 

 

（６）ナノファイバー1本の物性評価 

 これまでナノファイバーの物性は、ナノフ

ァイバーの直径がナノオーダーであるため、

繊維一本の物性を測定することが出来ず、ナ

ノファイバーマット全体の物性を測定するこ

としかできなかった。今回我々は、原子間力

顕微鏡のカンチレバーを用いて、ナノファイ

バー一本の物性を測定することに成功した。

シリコンウエハ上に数マイクロメートルの溝

を刻んだ基盤を用意し、その上でナノファイ

バーを作製した。カンチレバーの先端で溝に

かかったナノファイバーの中心を押す三点曲

げ試験を行うことにより、カンチレバーのフ

ォースカーブから、単繊維の曲げ弾性率を測

定することに成功した。その結果、直径が細

くなるにつれ、急激に曲げ弾性率が上昇する

ことがわかった。         
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