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研究成果の概要（和文）：海洋中のマイクロプラスチックは世界的な問題である。その問題の解決方法の1つが
生分解性プラスチックである。そこで、サケ白子由来二重らせんDNAに注目し、生分解性を有するDNAプラスチッ
クの創製を試みた。その結果、二重らせんDNAとHCHOを用いることでDNAプラスチックを作製することに成功し
た。DNAプラスチックは硬い素材であったがポリエチレンとほぼ同じ破断強度を有していた。更に、DNAプラスチ
ックは生分解性を有しており、その生分解性はHCHO濃度により制御できることが示唆された。以上のことから、
サケ白子DNAが生分解性を有したプラスチックとしても利用できることが示唆された。

研究成果の概要（英文）：The microplastic is one of the serious problems at the ocean. The bioplastic
 consisting of biopolymers, which were biodegraded in natural world, is one of the strategies to 
solve this problem. In this study, we prepared a biodegradable bioplastic consisting of salmon milt 
DNA. The water-insoluble DNA plastic was prepared by the immersion of a DNA in a formaldehyde (HCHO)
 solution. The DNA plastic showed thermally stable and highly mechanical properties. These 
properties were due to the formation of the methylene cross-linkings of HCHO. Furthermore, the DNA 
plastics indicated a biodegradable property in a nuclease-containing aqueous solution. The 
biodegradable stability was able to be controlled by the HCHO concentration. Therefore, the DNA 
plastic with the biodegradable property may have potential use in environmental, agricultural, 
biomedical, engineering applications, and outdoor leisure products, such as golf tees and fishing 
fake baits.

研究分野：生体高分子

キーワード： DNA　バイオプラスチック　生分解性　分子架橋　機能性材料

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
石油由来のプラスチックは枯渇資源を原料としているというだけでなく、自然界で分解されないため、環境に大
きな負荷をかける。本研究課題で作製したサケ白子DNAからなるプラスチックは、原料が産業廃棄物として処分
されている生物資源である。加えて、DNAプラスチックは成形したDNA素材をホルムアルデヒド溶液に浸漬後、加
熱するという簡便な操作で作製することができる。更に、生分解性を有しているため、環境に負荷を与えないこ
とが考えられる。また、DNAプラスチックはポリエチレンとほぼ同じ引っ張り強度を有していた。以上のことか
ら、サケ白子DNAの生分解性バイオプラスチックとしての利用を提案することができた。

※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 
 近年、海洋に存在するマイクロプラスチックが世界的な問題になっている。マイクロプラスチ
ックの発生源は様々あるがプラスチック素材が物理的な作用や光化学的なプロセスを経て生成
すると考えられている。このようなマイクロプラスチックの大部分は石油由来であり、自然界で
は分解されない。そのため、海洋に長時間浮遊し、海洋生物に摂取された後、食物連鎖を介して
人体に蓄積されると考えられている。これらの問題を解決する方策の１つとして生物由来のバ
イオプラスチックがある。現在、バイオプラスチックとして生物由来デンプンの発酵で得られた
乳酸を重合したポリ乳酸の利用が考えられている。しかし、ポリ乳酸はデンプンの発酵や乳酸の
重合プロセスでエネルギーを消費するため、改善の余地がある。そこで、重合プロセスを必要と
せず、環境に調和した生体高分子に注目し、生体高分子を用いた生分解性バイオプラスチックの
創製 1を試みた。 
 
２．研究の目的  
 生体高分子を用いたバイオプラスチックの研究は古くから行われており、セルロースなどの
多糖由来、カゼインなどのタンパク質由来のバイオプラスチックが報告されている。しかし、多
糖を利用する場合は、多糖の OH基部位に官能基を導入してから樹脂化する必要がある。また、
タンパク質を利用する場合は、タンパク質の精製に時間を要することや、分子量が小さいタンパ
ク質は多量の架橋剤を加えないと利用できない等の欠点がある。そこで、本研究課題では現在ま
でに報告例がないサケ白子由来 DNAを用いた生分解性バイオプラスチック（DNAプラスチッ
ク）の創製を試みた。DNAプラスチックの利点は①原料となる DNAは産業廃棄物として処分
されているサケの白子から高分子量（> 500万）かつ容易に得ることができる ②DNA分解酵
素・ヌクレアーゼは土壌や水中など我々の身近な環境に存在する ③DNAは自然界で加水分解
を受け易いリン酸エステル結合を有する である。そのため、DNAをバイオプラスチックとし
て利用できるならば、素材化のコンセプトを含め従来のバイオプラスチックと一線を画す新素
材として利用が可能である。 
 
３．研究の方法 
(1) DNAプラスチックの作製 
 DNAにはサケ白子二重らせん DNA（分子量：> 500万）を用いた。SYBR® Green Iを用い
サケ白子 DNA中の二重らせん割合を測定したところ 78.6%であった。DNAプラスチックは次
のように作製した。DNAをハンドプレスにより加圧することでΦ13mmの DNAペレットを得
た。DNAペレットを様々な濃度のホルムアルデヒド（HCHO）溶液に一定時間浸漬後、80℃で
1時間加熱した。この操作は 2回繰り返した。 
 
(2) ＤNAプラスチックの構造および物性評価 
 DNAプラスチックの構造評価は赤外吸収スペクトル測定（KBr法又は ATR法）にて行った。
IR サンプルはペレットの表面を削り取ることで作製した。DNA プラスチックの引っ張り強度
測定は、サンプル長 5 mm、掃引速度 10 mm/min で行った。比較する市販の高分子素材とし
てポリエチレン（PE）、ポリプロピレン（PP）を用いた。熱物性評価は TG-DTAを用い窒素雰
囲気下、昇温温度 10 ℃/min で行った。DNAプラスチックの膨潤性評価は、DNAプラスチッ
クを一定時間溶媒に浸漬し、浸漬前後の質量比から求めた。膨潤率は次式により求めた。 
 

膨潤率 =
浸漬後の質量−浸漬前の質量
浸漬前の質量

 

 
溶媒には体積比で調製した水－エタノール混合溶媒を用いた。 
 
(3) ＤNAプラスチックの生分解性評価  
 DNA プラスチックの生分解性評価は次のように行った。DNA プラスチックを DNA 分解酵
素（Micrococcal nuclease）を含んだ溶液（20 mM Tris-HCl (pH 7.4) + 5 mM NaCl）に浸漬し、
37℃で一定時間インキュベートした。酵素濃度は 4 − 40 units/mlで行った。DNAプラスチッ
クの分解量は 260 nmの吸光度から評価した。また、生分解メカニズムは酵素溶液に浸漬前後の
DNAプラスチックを目視で評価した。 
 
４．研究成果 
(1) DNAプラスチックの作製 
 DNAプラスチックは DNAペレットを様々な濃度の架橋剤溶液に浸漬することで作製した。
架橋剤としては HCHO 以外にグリオキサール、グルタルアルデヒド、1,3,5-トリオキサン等を
用いたが、HCHOが最も効率的に水に安定な DNAプラスチックを形成した。また、HCHO溶



液への浸漬が 1回の場合は水に安定なプラスチックを形成しなかったが、2回浸漬した場合、水
に安定な複合体を形成した。そこで、DNA プラスチックの作製は DNA ペレットを HCHO 溶
液に浸漬することで作製することとした。 
図 1 に HCHO 濃度の異なる DNA プラスチッ
クの水に浸漬前後の写真を示した。20%HCHOよ
りも低濃度で調製した場合は水に安定なプラスチ
ックを形成しなかったが、20％以上の HCHO を
用いた場合、水に安定なプラスチックを形成した。
24 時間水に浸漬後乾燥した場合は、20%および
23％で調製したプラスチックは変形が見られた
が、25%および 30％で調製したプラスチックは変
形も示さなかった。また、30％より高い濃度で調
製した場合は乾燥後、クラックが生じ、プラスチ
ックとして使用することができなかった。更に、
熱処理を伴わない DNA ペレットは水に安定なプ
ラスチックを形成しなかった。そのため、熱処理
により DNA 鎖間に架橋反応が生じていることが
示唆された。一方、DNAプラスチックは臭化エチジウムおよび SYBR® Green Iでも染色でき
ることから二重らせん構造を形成し、DNAのインターカレーション能をしていることが示唆さ
れた。 
 
(2) DNAプラスチックの膨潤率 
 DNA プラスチックを溶媒に浸漬し、浸漬前後の質量比から膨潤率を求めた。20％HCHO お
よび 30%HCHOで調製した DNAプラスチックの水中での膨潤率は、それぞれ 0.40，0.31であ
った。この値はエタノールの割合が増えると小さくなり、エタノールのみの場合はほぼ 0 であ
った。このことから、DNAプラスチックは水およびアルコールに対してほとんど膨潤性を示さ
ないことが示唆された。 
 
(3) DNAプラスチックの力学的物性 
  DNA プラスチックの引っ張り強度の値を図２に示
した。HCHO濃度が 20%の場合は、DNAの水への溶解
によりプラスチック中の DNA密度が下がり、引張強度
も低下した。HCHO濃度 25％以上では DNA素材より
も高くなり、最大の引っ張り強度は約 18 MPa であっ
た。得られた値は市販のポリエチレン(PE)とほぼ同等で
あった。以上のことから、25％以上の HCHO溶液に浸
漬することで物理的強度を有したDNAプラスチックが
形成されることが示された。一方、SS 曲線から求めた
DNA プラスチックのひずみ割合は 20％以下であり、
PEと比べ非常に小さかった。この結果、DNAプラスチ
ックは硬い素材であることが示された。 
次に、DNAプラスチックがアフィンネットワークモ
デルからなると仮定し、十分に膨潤した DNAプラスチックの引っ張り強度から架橋密度と架橋
点間距離を求めた。その結果、それぞれ、5950 mol m-3、6.54  10-10 mであった。架橋密度お
よび架橋点間距離は、HCHO 濃度によって大きく変わるものの、他の高分子に材料と比較する
と相対的に小さく、DNAプラスチックの形成にはメチ
レン架橋だけでなく、水素結合等が大きく関与している
ことが示された。 
 
(4) DNAプラスチックの構造評価 
 DNA プラスチックの構造評価を IR スペクトルから
行った。図３に様々な HCHO濃度で調製した DNAプ
ラスチックの IRスペクトルを示した。その結果、アデ
ニン、グアニン、シトシンに由来するアミノ基部位のシ
グナル強度はHCHO濃度が高くなると減少することが
示された。また、C−Nのシグナル強度は HCHO濃度が
高くなると増加することが示された。この結果、HCHO
を加えることで、核酸塩基のアミノ基部位が HCHO介
してメチレン架橋を形成していることが示された。 
ＤNA の核酸塩基はらせん構造の内側に存在するた
め、HCHOと反応することは難しいことが推測される。
しかし、本実験で用いたサケ白子 DNAの二重らせん含
有量は 78.6%であることから、らせん構造の一部は崩壊

0 20 25 30 PE
0

10

20

30

Te
ns

ile
 s

tre
ng

th
 / 

M
P

a

Concentration of HCHO / %
DNA Plastic and polymer material

図2 様々なHCHO濃度で作製したDNAプ
ラスチックとPEの引っ張り強度。

2000 1800 1600 1400 1200 1000 800 600
Wavenumber / cm-1

Tr
an

sm
itt

an
ce

 / 
%

20%

(a)

(b)

(c)

(d)

C−NAdenine –NH2

Cytosine –NH2

Guanine –NH2

図3 様々なHCHO濃度で調製したDNAプ
ラスチックの IRスペクトル。HCHO濃度
(a) 0%、(b) 10%、(c) 20%、(d) 30%。
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浸漬後、(c)水に浸漬後、乾燥。



していると考えられる。そのため、らせん構造が崩壊した部位に存在する核酸塩基が HCHOを
介してメチレン架橋を形成すると考えられる。また、溶液からの DNAプラスチックの作製はで
きなかったため、固体状態で分子間の距離が非常に接近している必要があることが示唆された。 
 
 (5) DNAプラスチックの熱物性評価 
 DNA プラスチックの熱的物性を TG-DTA から評価
した。図 4に 25％HCHO濃度で調製した DNAプラス
チックの TG-DTA の結果を示した。この結果、作製し
たDNAプラスチックは 180℃以上において熱分解を示
すものの、150℃以下において安定であることが示され
た。一方、乾燥状態の DNAはガラス転移を示さない素
材であるが、DNAプラスチックも同様にガラス転移に
関連するシグナルは観察されなかった。これらのことか
らも、DNAプラスチックは熱による成形加工ができな
いことが示された。 

180℃付近の熱分解は HCHO と脱脂大豆タンパク質
からなる大豆プラスチック 2でも同様のシグナルが得ら
れた。このことから、180℃付近の熱分解は DNA鎖の
分解によるシグナルではなく、HCHO を介して形成し
たメチレン架橋の分解によるシグナルであると考えら
れる。 
 
(6) DNAプラスチックの生分解性評価 
 DNAプラスチックの生分解性評価を DNA分解酵素（Micrococcal nuclease）を含んだ溶液 3

に DNAプラスチックを浸漬することで行った。酵素濃度は 4 − 40 units/mlで行った。酵素量
の unit単位の定義から計算される 40 units/mlにおける DNAの分解割合は、海水中での DNA
の分解割合とほぼ同じであった。生分解割合は 260 nmの吸光度から求めた。 
図 5 に DNA プラスチックの生分解性の結果を示した。25%HCHO を用いて調製した DNA
プラスチックを酵素濃度 4 units/ml の溶液に浸漬したところ、6日間で約 10％の分解が見られ
た。そこで、酵素濃度を高くしたところ酵素濃度とともに分解割合が高くなり、40 units/mlの
酵素を用いたところ、2日間で 90％以上の分解が見られた。この結果、HCHOを用い作製した
DNAプラスチックは生分解性を有していることが示唆
された。一方、30%HCHO濃度で調製した DNAプラス
チックを酵素濃度 4 − 40 units/mlで生分解したところ、
分解割合は 6日間でも 10％以下であった。そこで、40 
units/mlで測定を行ったところ、20％HCHOで調製し
た DNA プラスチックより分解速度は低下したが、4 
日間で 90%以上の分解を示した。これは、HCHO濃度
が高くなるとDNAペレット表面の架橋が進行すること
で、生分解性が抑制されたと考えられる。これらのこと
から、ＤNAプラスチック調製時の HCHO濃度を変え
ることでプラスチックの生分解性を制御できることが
示唆された。 
 DNAプラスチックの生分解性メカニズムの評価は生
分解前後のプラスチックを目視することで行った。その
結果、水に浸漬したのみでは DNAプラスチックにクラ
ックは入らなかったものの、酵素溶液に浸漬するとクラ
ックが入り、クラックが入ると急速に生分解が生じるこ
とが示された。これらのことから、DNAプラスチック
表面は架橋体形成により酵素耐性を有しているが、内部
は架橋度が低いため酵素耐性が低く、クラックが生じる
ことでプラスチック内部から生分解が生じることが示
唆された。 
 
(7) 他の核酸を用いたプラスチックの作製 
 サケ白子 DNAが生分解性プラスチックを形成することから同じ核酸である酵母由来 RNAか
らなる RNA プラスチックの創製を試みた。RNA は一本鎖のみから形成され、一部の核酸塩基
が液相側を向いている。そのため RNAは DNAより HCHOを介して効率的にメチレン架橋を
形成することが期待 4される。そこで、DNA プラスチックと同様に HCHO、グリオキサール、
グルタルアルデヒド等を用い架橋を試みた。しかし、全ての架橋剤において水に安定なプラスチ
ックを作製することはできなかった。また、曲げ強度を求めたが、8 MPa 以下の小さな値であ
った。以上のことから、核酸プラスチックの安定性には核酸の分子量が大きく関係していること
が示され、分子量の高い DNAの方が優れていることが示唆された。 
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(8) 総括 
 二重らせん DNA と HCHO を用いることで DNA プラスチックを作製することができた。
DNAプラスチックは硬い素材であったがポリエチレンとほぼ同じ破断強度を有していた。更に、
DNA プラスチックは生分解性を有しており、その生分解性は HCHO 濃度により制御できるこ
とが示唆された。以上のことから、現在までに DNA 素材は有害物質の集積材 3-5やプロトン伝
導体 6として利用できることが知られていたが、HCHO を用いてプラスチック化することで、
生分解性を有したプラスチックとしても利用できることが示唆された。更に、我々はタンパク質
や多糖などの生体高分子が、様々な機能を有した素材として利用できることを報告 7-9している。
そのため、HCHO を用いた架橋法を用いることで、これら生体高分子を様々な機能を有したバ
イオプラスチックに利用できることが示された。 
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