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Ⅰ 研究の成果(1000字 程度)

(図表 も含めて分か りやすく記入のこと)

本研究ではコア ・シェル型のマイクロカプセルのコア部に、反応部位である酵素グルコースオキシダ

ー ゼ(以 下GOD)を 封 入 し、シ ェル 部 の多孔 膜細 孔 内部 にpHに 応 じて相転移 を示 す

N-isopropylacrylamide - Acrylic acid (以下NIPAM-AA)共 重合ポ リマーをグラフ ト固定 し、全 く新 しいマ

イクロカプセル リアクタを開発 した。 コンセプ トをFig1に 示す。系のpHが 高い ときには細孔内部の

pH認 識ポリマーが親水性であるため、系中に存在する基質で

あるグルコースは細孔内部に拡散しやすく、それに伴いGOD

が触媒する反応が進行する。これに対し系のpHが 低いときに

は細孔内部のpH認 識ポリマーが疎水性であるため、系中に存

在する基質であるグルコースは細孔内部に拡散しにくく、それ

に伴いGODが 触媒する反応が進行しなくなる。つまり基質の

ゲー トでの拡散性の差を利用して、これを反応性の差とするも

のである。

ここで、一般に酵素封入マイクロカプセルは内部に封入する酵素活性の失活が問題となる。さらにこ

の酵素封入マイクロカプセルに環境応答性能を付与する化学的手法も検討が不十分なのが現状がある。

本研究ではこれらの問題点を解決するため、マイクロカプセルを調製後に酵素溶液に含浸することでマ

イクロカプセル内に酵素を封入 し、この酵素封入マイクロカプセルにプラズマを照射 し、その後にグラ

フ ト重合手法を用いてシェルの細孔内部にpH認 識ポリマーを固定する新しい方法を適用した。

プラズマ照射によってマイクロカプセル表面の膜細孔が活性化されラジカル反応開始点が形成される

が、カプセル内部に封入 したGODの 活性は維持され、プラズマ照射および、その後のグラフト重合反

応において酵素活性はほぼ100%維 持されることを発見した。またプラズマグラフト重合により付与した

pH応 答ゲー トの性能をグルコース(分子量180)に よって確認した。40℃の条件でグルコースの拡散実験

を行ったところ、pH5.0の ときのグルコースの透過係数はpH4.0の ときの2.6倍 であることが分かった。

さらにGODを 封入してpH認 識ポリマーを固定したマイクロカプセルに40℃ の条件でグルコースを添

加 して見かけの活性を確認した。pH5.0の ときのGODの 見かけの活性は、pH4.0の ときのGODの 見

かけの活性の2.7倍 であることが分かった。これはコンセプ ト通 り、グルコースのpH認 識ゲー トでの拡

散性の差を利用して、反応性の差を生み出したものである。

さらに基質の拡散性の差をさらに大きくするために、基質の分子量を大きくすることと、プラズマグ

ラフト重合の重合条件を検討した。基質としてスターチ(分子量8000)を 用い、pH認 識ゲー トポリマーを

固定するためのプラズマグラフト重合時間を色々変化させてみた結果、40℃における拡散性をpH4.0と

pH5.0で5.7倍 の差を産むことができた。現在はさらに重合時間以外のプラズマグラフト重合条件を検

討 し、これを反応性の差としてあらわすことを実験的に確認している。
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