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前立腺特異抗原 (PSA) は、前立腺癌の腫瘍マーカーとして前立腺癌発症時にその血中濃度が上

昇することが知られている。一方で、PSA は前立腺肥大症、前立腺炎などでも濃度が高まるため、

血中の総 PSA 濃度が 4～10 ng/mLにおいて癌罹患率が 20～30％程度と低いことから、このグレー

ゾーンを下回る低濃度域における PSA の高感度検出が可能な分子認識材料の創製が求められる。 

タンパク質認識材料創製法として分子インプリンティング (MI) は、サイズや形状が標的タン

パク質に適した分子認識空間を高分子内に構築可能であり、標的タンパク質に対する特異的認識

能をもつ分子認識高分子材料の創出が期待されている[1,2]。本研究では、PSAを標的とし、ボロ

ン酸による糖鎖認識および PIMにより導入した官能基によるアミノ酸残基認識の認識効果に加え

て、二段階目の PIMにより導入した蛍光分子による PSAの高感度・高選択的蛍光検出が可能なナ

ノキャビティを持つMIP 薄膜の創製を目指した。 

PSA にチオール基を導入した PSA-SH を鋳型分子とし、このチオール基を利用してセンサ基板

上への固定化と PSAへの重合官能基の導入を行った。糖鎖認識部位形成のためのフッ素化フェニ

ルボロン酸機能性モノマー、及び親水性コモノマーと架橋剤を加えて表面開始原子移動ラジカル

重合を行い PSAインプリントナノ空間を形成した。続いて、PIMによりこの空間内に相互作用部

位であるカルボキシ基と、蛍光分子を導入した。表面プラズモン共鳴 (SPR) 測定と蛍光顕微鏡測

定により、得られたMIP 薄膜の PSA認識能を評価した。 

SPR測定より、得られたMIP の PSA に対する結合定数は 1.2×10-9 M-1であると見積もられた。

また、糖鎖をもつγ-グロブリンおよび糖鎖を持たないヒト血清アルブミンを用いた対照結合実験

では、MIP 薄膜は PSAを有意に識別可能であった。さらに、蛍光顕微鏡測定では分子インプリン

ト空間内にのみ蛍光分子を導入することによって、良好な S/N 比を実現し、SPR 測定結果と比較

してより高感度で PSA を検出可能であることが示唆された。 

1) Angew. Chem. Int. Ed. 2014, 53, 12765. 2) Angew. Chem. Int. Ed. 2016, 55, 13023. 
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