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研究成果の概要（和文）：セルロースおよびキトサン等の天然多糖、または、ヒドロキシプロピルセルロース等の修飾
多糖溶液をエレクトロスピニングして作成した微細繊維不織布を化学修飾し、接着機能性を持つ分子を微細繊維表面に
化学結合により導入することに成功した。コンジュゲート分子合成を経由せずとも微細繊維不織布の機構化が可能であ
り、母体高分子として多糖だけでなくタンパク質系高分子も利用可能となった。新規な水中接着・繊維形成能を持つ水
生昆虫由来のシルクタンパク質に着目し、平均繊維直径が110nm以下のナノファイバー不織布を得ることに成功した。
これらの試料を用いてバイオメディカルマテリアル研究への展開が可能となった。

研究成果の概要（英文）：Chemical modification of electrospun cellulose, chitosan, hydroxypropyl cellulose 
non-woven fabrics were examined for development of biological adhesive materials, which immobilized sticky
 peptide domain inspired from marine and freshwater organisms.  The successful preparations of those novel
 adhesive materials suggest their applications for immobilized enzymes, or, tissue engineering materials. 
 A silk protein from aquatic insect was also tested for preparation of electrospun non-woven fabrics and r
esulting nano-fibrous structure is promising properties to be applied as scaffolds for osteoblast cultures
 and so on.   
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 (i) 合成ポリアミノ酸、タンパク質、キト
サン、および、セルロースを含む生体関連高
分子の微細繊維（ナノファイバー）形成技術、
(ii) 水棲付着生物の接着性タンパク質の精製、
構造決定、および、モデル化合物の高分子合
成技術、さらに、(iii) 合成リン酸化ポリペプ
チドの高分子合成および生体硬組織形成（バ
イオミネラリゼーション）に基づく組織工学
材料創出に関する研究を継続してきた。本申
請課題では、上記(i)-(iii)をコアー技術として
統合し、生体関連高分子微細繊維に生体接
着・接合機能を付与した新規なバイオメディ
カルマテリアルを創生するための基礎・応用
研究を 4 年間にわたり実施する。申請期間内
では実用化は目指さず、基礎臨床実験までを
目標とする。虫歯予防もしくは上皮組織軽度
裂傷の処置に使用可能な医薬品の開発につ
なげる。 
 
２．研究の目的 
 本申請課題における達成目標を下記に列
挙する。分子設計・合成、繊維材料作成とそ
の評価が主だった目標であり、臨床応用・実
用化までは視野に入ってはいない。しかし、
in vitro 系の細胞実験は実施する計画である。 
(a) 水中接着・接合機能を持つバイオコンジ
ュゲートの合成手法の確立：水生生物由来接
着タンパク質の接着機能ドメインペプチド、
および、硬組織形成に関与するリン酸化タン
パク質の機能ドメイン（詳細は研究計画参
照）をペンダントグループとして導入した多
糖（キトサン、セルロースなど）およびタン
パク質（ゼラチンなど）を設計し合成する。 
(b) 上記 (a) の機能を持つ微細繊維材料の創
出：多糖・タンパク質を主材として用い、(a) 
において合成した種々のバイオコンジュゲ
ートと混合して (i) の手法によりナノ・サブ
ミクロスケールの微細繊維を作成する。微細
繊維の主材は、高生体適合性が保証されてい
るセルロース誘導体もしくはキトサン誘導
体を用いる。(c) 軟・硬組織間接合・接合性
能の評価：上記 (c) の課題において作成した
微細繊維材料の接着・接合性能を評価する。 
 
３．研究の方法 
 セルロースおよびキトサン等の天然多糖、
または、ヒドロキシプロピルセルロース等の
修飾多糖溶液をエレクトロスピニングして
作成した微細繊維不織布を化学修飾し、保護
アミノ酸およびペプチド等の接着機能性を
持つ分子を微細繊維表面に化学結合により
導入することに成功した。 
 
４．研究成果 
 上記の様に作成した接着分子結合微細繊
維不織布を適切な酸または塩基性条件下で
処理を行い、保護基の除去も可能であること
が分かった。このような手法を用いることで、
コンジュゲート分子合成を経由せずとも微

細繊維不織布の機構化が可能であり、母体高
分子として多糖だけでなくタンパク質系高
分子も利用可能となった。この成果により、
新規な水中接着・繊維形成能を持つ水生昆虫
由来のシルクタンパク質に着目し、その精製
およびアミノ酸配列の解析を行った。水生昆
虫シルクタンパク質は、非常に高度にホスホ
リル化を受けていることが判明し、このよう
な性質は生体組織接合、特に、硬組織の接着
に適していると考えられる。そこで、水生昆
虫シルクタンパク質を原料とし、エレクトロ
スピニングにより微細繊維化をこころみた
ところ、平均繊維直径が 110nm 以下のナノフ
ァイバー不織布を得ることに成功した。さら
にシルクナノ不織布上での骨芽細胞の接
着・伸展形態は良好であることが判明した。
この成果により、コンジュゲート化を経由す
ること無く、キトサン、セルロース、シルク
タンパク質のコンポジットナノファイバー
不織布を得、これらの試料を用いてバイオメ
ディカルマテリアル研究への展開が可能と
なった。 
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