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蚕糸・昆虫バイオテツク 78(1)、57-63(2009) 
SANSHトKONCHUBIOTEC 

LC-MSによる地域型蚕品種の繭層フラボノイドの解析

匡利泰盛・中村

独立行政法人農業生物資源研究所

(2008年7月 16日受付;2008年 12月8日受理)

英一・由村力・小瀬川平山

CHIKARA HIRAYAMA， EnCHI KOSEGAWA， YASVMORI TAMVRA and MASATOSHI NAKAMVRA: Analysis offiavonoids in the cocoon 
layer ofthe silkworm regional races by LCふi[S

農業生物資源研究所で保存されている地減型査品種 105種(自繭49種，笹繭6種，緑繭 8種，黄繭・紅繭 42種)の繭

層メタノール抽出物kついて LC-MS~用いて詳細な解析を行い，それぞれのフラボノイド組成と含有量について比較を

行った。笹繭の縞層には 6~ 12種のフラボノイドが検出されたが，いずれもケルセチンまたはケンフエロールにグルコー

スが結合したフラボノール配糖休で、あった。笹繭誠層はフラボノイド含量が低いものが多数を占めたが，例外的にピュア

マイソール繭層は調査した全ての繭層の中で最もフラボノイド含量が高く，その主要なフラボノイドはケルセチン 5，4'-

ジグ、ルコシドであった。一方，緑繭繭腐は笹繭繭層に比べて総じてフラボノイド含量が高かった。緑繭には，笹繭にも含

まれているフラボノール配糖体が 10種余り含まれていたが，その他にケルセチンにフロリンが結合したプロリナリンA

やプロリナリンB等のC-プロリニルフラボノールや構造未知のフラボノイドが 15種以上存夜することが明らかになった。

質量分析の結果から，これらの構造未知のフラボノイドは C司プロ 1)ニルフラボノールの類縁化合物である可能性が示唆

された。また，白繭の繭層にはフラボノイドはほとんど、含まれていなかったが，黄繭・紅繭の繭)習には笹繭と陪様のフラ

ボノール配糖体が含まれているものが存在した。

キーワード:フラボノイド，フラボノール，笹繭，緑繭，繭層， LC-MS 
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α1.， 2002; Kurioka and Yamazaki， 2002; Hirayama et al.， 2006ラ

2008)。
筏舗や緑繭の繭層抽出物は，抗酸化性，チロシナーゼ

阻害活性，紫外線遮蔽作用，抗菌性等の性質を有し

ら， 1999;間瀬， 2007)，化粧品や健康・医療素材と

しての利用が期待されているものの，これまで調罵フラ

ボノイドの解析が行われているのは上記のごく一部の蚕

品種に限られている。

本研究では，家蚕保存品種の繭層に存在するフラボノ

イドの特徴について明らかにすること在目的として，農

業生物資源研究所で保存されている白繭，笹融，緑繭，

黄繭.紅調の繭層(白10出5種)について LC

詳細な解析を行い，フラボノイド組成と含有量について

比較を行ったので，その結果について報告する。

独立行政法人農業生物資源研究所で保存している地域

型蚕品種 105種(表1)を桑葉育した後，繭居老回収した。

このうち，白繭は 49種，筏繭 6種，緑融 8種，黄繭・

紅繭 42語で，それぞれ図 1に示したような繭色の違い

により分類される。各品種ごとに 5~ 10個の繭層をハ

サミで細断し， 70%メタノール溶液で 600C，3時間抽

出処理在行った。抽出液をマイレクス HN4mmフィル

ターユニット(ミリポア， 45μm)で櫨過し， LC-MSの

分析に用いた。 LC-MS分析は質量分析装置

材料と方法

家査の品種・系統の中には繭層中にフラボノイドが含

まれているものがあり，これらの品種・系統は融層の色

の違いから笹繭種(笹色)と緑融種(緑黄金)の 2つに

大別されている。フラボノイドを含まない人工飼料で緑

繭種である大造×青白の幼虫を飼育すると輔層にフラボ

ノイドが検出されないが，人工飼料にイソケルシトリン

やルチンを加えて飼育を行うと，輸層にフラボノイドが

検出されることから，繭層フラボノイドは桑葉中のルチ

ンやイソケルシトリン等のフラボノイドに出来すること

が明らかにされている(藤本・林屡， 1972)。ペーパー

クロマトグラフィーを用いた初期の研究によると，緑繭

種(大造)の繭層には 9種，笹繭種(正白 xB8斑油)

には 7種のフラボノイド様の色素が含まれていることが

報告されていたが(藤本ら， 1958)，構造の実態につい

ては長い間不明のままで、あった。最近，笹調種 (Multi-bi，

ピュアマイソール)，緑繭種(大造等)の繭層からいく

つかフラボノイドが分離され，構造決定が行われた

(Tamura et al.， 2002; Kurioka and Yamazaki， 2002; Hirayama 

et al.， 2006， 2008)。これらの繭屠フラボノイドは桑葉に

含まれているフラボノイドとは構造が全く異なってお

り，桑葉フラボノイドが蚕により吸収された後，複雑な

代謝を受けていることが明らかになっている (Tamuraet 

ヤ305-8634 茨城県つくば市大わし 1-2
連絡先:hirayam@nias.affrc.go.jp 
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表 1 繭層フラボノイド分析に用いた蚕品種

種目リ 品種名 No. 種目リ 品種名 No. 種目IJ 品種名 No 

白繭 赤熟 101 白繭 蓮心 320 黄繭 ・紅 繭 乞 食 135 
/1 赤蚕 102 /1 i折江 322 /1 紅支那 302 
/1 青熟(一宮) 104 /1 支白繭 324 /1 緋紅 308 
/1 千曲 106 /1 諸桂 326 /1 漢黄 310 
/1 伊達錦 109 /1 大安橋 335 /1 漢口結繭 311 
11 姫蚕 110 /1 江j折 341 /1 漢川 312 
/1 小石丸(蚕試) 116 /1 黒縞 342 /1 金黄 313 
/1 国一 118 /1 諸夏 343 /1 湖北 315 
/1 又昔 119 /1 紹興 344 /1 球玉 317 
/1 紫蚕 120 /1 パグ、ダッ ト 504 /1 黄波 319 
/1 鬼縮 121 /1 セブエンヌ白 507 /1 秀黄 327 
/1 相模 124 /1 y39 526 /1 SI号 328 
/1 桜姫 125 /1 優白 527 /1 天門 329 
/1 世界一 127 /1 カンボージ、ュ(固定) 602 /1 金光丸 340 
/1 只見蚕 128 笹繭 琉球多蚕繭(黄綾) 122 /1 亜細亜黄繭 501 
/1 千代鶴 132 /1 烏竜 332 /1 アスコリー 502 
/1 中巣 133 /1 209抵 347 /1 アスコリー黄繭 503 
/1 国富 136 /1 アンナン 601 /1 ピオーネ 506 
/1 黒蚕 138 /1 マイソール 604 /1 ク。ッビオ 509 
/1 日本一 139 /1 ピュアマイソール 605 /1 伊黄繭 510 
/1 大青熟 140 緑繭 大如来 108 /1 金桃 511 
/1 大草 141 /1 青白(静岡) 126 /1 黒蛾 512 
/1 大錦 142 /1 天竜青白 129 /1 マイエラ ・ゼブラ 513 
/1 正白(前橋) 144 /1 青白(山形) 143 /1 マルケ黄繭 514 
/1 正白(武豊) 145 /1 碧蓮 307 /1 65号 516 
/1 玉無飛白 146 /1 大造(長野) 337 /1 ローザ 517 
/1 種子島 147 /1 大造 (松村) 338 /1 S9号 518 
/1 角文(静岡) 148 /1 輪月 606 /1 西斑牙 519 
/1 日本錦 149 黄繭 ・紅繭粟国蚕 105 /1 サンジ、ュリアン 520 
/1 アモイモリコード 301 /1 古金 113 /1 セクザード 521 
/1 茶斑 304 /1 金光珠 114 /1 トルコ黄繭 522 
/1 大円頭 306 /1 金色(前橋) 115 /1 ノtール 523 
/1 改じよう 309 /1 琉球多蚕繭(静岡) 123 /1 Y4 524 
/1 癌蚕 314 /1 和黄 130 /1 y35 525 
/1 南湖 318 /1 金色(松本) 134 /1 カンボージ、ュ(多化) 603 

(Waters， 150 mm x 2.0 mm i.d)を装着し，流速は 0.3ml/

mm，カラム温度は 400Cで試料の分離を行った。移動

層は溶媒 A (0.2%ギ酸水溶液)と溶媒 B (0.2%ギ酸，

99.8%アセトニトリル)を用い， Bの濃度を 40分間で

7%から 40%に直線的に増加させた。試料のイオン化に

は大気圧イオン化方式を用い，ネガティブイオンモード

でフラグメンター電圧を 70V，キャピラリ電圧 3500V， 

ドライガスフロー1Ol/min，ネブライザ圧力 25psig， ド

ライガス温度 3500Cに設定した。

繭層フラボノイドの同定に使用する標準フラボノイ ド

図 1 家蚕保存品種の白繭(支白繭;No.324)，笹繭(ピュア
として，イソケルシトリン(ケルセチン 3-グルコシド

マイソール ;No.605)，緑繭(青白(山形); No.143)，黄 (Quercetin 3-g1ucoside，以後 Qふ G))，ケルセチン 4'ーグ

繭(金光丸 ;No.340)，紅繭(湖北 ;No.315)の繭層 ルコシド (Quercetin4' -glucoside，以後 Q-4'-G) を Ex-

trasynthase (Genay， France)から入手した。また，ケル

(HP 11 OOMSD) とフォトダイオードアレイ検出器を装備 セ チ ン 5ーグルコシド (Quercetin5-g1ucoside， 以後

した HPLCシステム (HPII00Series， Aglent Technolodies， Q-5-G)，ケルセチン 5，4'-ジグルコシド (Quercetin

Inc) を用いた。 LC-MS装置に Nova-PakC18カラム 5，4' -diglucoside，以後 Q-5，4'-G)，ケルセチン 7-グルコ

58 



結果と考察

本研究で鑓毘した繭層は表 Iに示した 105品撞のもの

であり，この 105品種の繭層から検出されたフラボノイ

ドの分析データ(吸収スペクトルのピーク，脱プロトン

化分子の質量，化合物名)をまとめたものを表 2に示す。

本研究では自繭として 49品種の繭層をフラボノイド

分析に供試したが，自繭繭層のフラボノイド含有量は極

めて少なく，含有量が 0.2μmol/g融盾以上あったものは

lつもなかった(図表略)。

笹繭として，琉球多蚕離(黄綾) (No.122)，烏竜

(No.332)， 209抵 (No.347)，アンナン (No.601)，マイソー

ル (No.604)，ピュアマイソール (No.605) の 6品種の

繭層のフラボノイドを分析した結果を表3に示す。また，

代表的な笹繭種であるピュアマイソールのフラボノイド

HPLC分離パターンを図 2Aに示す。笹荷量の繭層からは

それぞれ 6~ 12種のフラボノイドが検出されたが，フ

平山ら目蓋の繭層フラボノイドの解析

シド (Quercetin7 -glucoside，以後 Q-7-G)，ケルセチン

5，3ヲージグルコシド (Quercetin5，3¥diglucoside，以後

Q-5，3にG)，ケルセチン 3，7-ジグルコシド (Quercetin

3，7 -diglucoside，以後 Q-3，7心)，ケルセチン 3，3'制ジグ、lレ
コシド (Quercetin3，3' -diglucoside，以後 Q-3，3'-G)，ケ

ンフエロール子グルコシド (Kaempferol5同 glucoside，以

後 K-5-G)，ケンフエロール 5，4'-ジグルコシド (Kaemp-

ferol 5，4' -diglucoside，以後 K-5，4'-G) は Hirayamaet al 

(2008) に従ってピュアマイソール繭j曹から分離した。

プロリナリン A(Prolinalin A) ，プロリナリン B(Prolinalin 

B)はHirayamaet al. (2006)の方法により大造繭層か

ら分離した。

繭属フラボノイドの同定は，フラボノイド標準品の

LC同 MS分析におけるクロマトグラム上の保持時間，質

量スペクトル，フォトダイオードアレイ検出器による紫

外・可視吸収スペクトルを比較して行った。フラボノイ

ドの定量には， Q-5-Gを標準品として用い， 365 nmで

検出したクロマトグラムのピーク罰積から作成した検量

線を使用した。 笹繭種の繭層に存在するフラボノイドの測定(ぃmol/g

繭層)
表 3

品種番号繭層フラボノイドのしC-MSによる分析データ表 2
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605 

0.36 

0.06 

0.01 

0.57 

0.10 

15.14 

59 

11.50 

a 

0.09 

0.70 

1.12 

0.03 

0.62 

ピーク
番号

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

10 

11 

12 

13 

14 

15 

16 

17 

18 

19 

20 

21 

22 

23 

24 

25 

26 

27 

28 

29 

30 0.01 0.01 0.08 

31 0.01 0.13 

Total 0.40 0目60 0.36 0.26 1.85 

a:ピーク 7とかぶっているため定量できなかった

604 

0.03 

0.05 

0.32 

0.43 

0.23 

0.11 

0.07 

0.09 

0.15 

0.11 

601 

0.03 

0.03 

0.04 

0.01 

0.01 

0.05 

0.03 

0.03 

0.02 

347 

0.05 

0.10 

0.03 

0.02 

0.08 

0.08 

332 

0.09 

0.19 

0.06 

l
 

A
U
 

H
U
 

0.02 

0.13 

0.01 

0.05 

0.01 

122 

0.03 

0.04 

0.02 

0.03 

0.11 

0.04 

l
 

A
U
 

ハ
リ

0.01 

1
 

1
 

ハU

化合物名

Querc巴tintriglucoside 

Qu巴rcetintriglucoside 

Q附 'cetindiglucoside 

Quercetin 3，7-diglucoside 

Unknown 

Unknown 

Quercetin 5，4' -diglucoside 

Ka巴mpfi巴rol5，4' -diglucoside 

Unknown 

Unknown 

Querc巴tin3，3にdiglucoside

Unknown 

Quercetin 5，3' -diglucoside 

じnknown

Unknown 

Unknown 

Unknown 

Qu巴rcetin5-g1ucoside 

Unknown 

Unknown 

Quercetin 7-glucoside 

Quercetin 3-g1ucoside 

Unknown 

Unknown 

Kaempferol 5-glucoside 

ProlinalinA 

Prolinalin B 

Unknown 

Unknown 

Qu巴rcetin4にgl山 oside

Kaempferol monoglucoside 

[M-Hf' 
(m/z) 

787 

787 

625 

625 

738 

738 

625 

609 

576 

689 

625 

689 

625 

689 

689 

689 

576 

463 

689 

673 

463 

463 

527 

527 

447 

414 

414 

527 

527 

463 

447 

ピーク UV 
番号 (nm) 

250，358 

2 252，350 

3 252，361 

4 252，356 

5 250，364 

6 250，358 

7 248，357 
8 256，356 

9 253，361 
10 268，364 

11 250，364 

12 272，364 
13 250，362 

14 255，369 

15 269，370 
16 272，366 

17 270，364 

18 251，364 

19 275，375 

20 275，373 

21 254，369 

22 254，352 

23 257，375 

24 258，377 

25 277，361 

26 257，372 

27 257，369 

28 275，379 
29 275，380 

30 252，367 

3 26 4ヲ364

a脱プロトン化分子
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~2. 繭層フラボノイドの HPLC 分離パターン。 A: 笹繭種(ピュアマイソール)， B:緑繭種(大造(松村))

R1 
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R3 
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8 Rl=対， R3= R，= 01"1.宍芝=R'=O‘Glucose 
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13 R2= R3= R5コOH.Rl=fそ4=O-G!Uむose
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21 Rl"宍主=R3包宍4= 01"1， Rs" O-Glucos会
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2S Rl" H. R2認 R3"R5" OH. R4 = O-Glucose 
30 Rl"宍3=R，= R5= OH.宍2= O-Glucose 

ト-lOOC

¥OH  0 

O 

OH O 

:s... /OH 

|J 
OH 

27 Prolinalin B 

図3 繭層フラボノイドの構造。数字は HPLCの溶出ピークの番号

ラボノイド標準品との比較から， 10種のフラボノイド

(4， 7， 8， 11， 13， 18， 21， 22， 25， 30)が同定された

(図的。また，質量スペクトルの m/z値からピーク 1，2 

はケルセチントリグルコシド (Quercetintriglucoside)， 3 

はケルセチンジグルコシド (Quercetindiglucoside)， 31 

はケンフエロールモノグルコシド (Kaempferolmonog!tト

coside) と推定されたが，グルコースの結合部位を暁ら

かにすることはできなかった。笹繭種の繭層に存在する

60 

フラボノイドはケルセチンあるいはケンフエロールにグ

ルコースが結合したフラボノール配糖体(グルコシド)

に限られており，全ての笹繭種に共通のフラボノイドは，

Q-3，7-G (4)， Q-5，4'-G (7)， K-5，4'-G (8)， Q-5-G (18)， 

Q-3帥 G (22)であった。笹繭種の繭層に含まれるフラボ

ノイド含有量はピュアマイソールを除くと 0.3~ 

1.9 !lmol/g繭層とかなり少なかった。ピュアマイソール

繭層 1gにはフラボノイドが 15.1!lmol含まれており，



平山ら・蚕の繭層フラボノイドの解析

3はケルセチンジグルコシド 31はケンフエロールモノ

グルコシドと推定された。 以上のフラボノイドは 26と

27を除いて，笹繭種の繭層にも存在するフラボノール

配糖体であった。さらに，緑蹄の繭庸には 111/Z舘が738(5， 

6)， 689 (10， 12， 14， 15， 16， 19)， 673 (20)， 576 (9， 

17)， 527 (23， 24， 28， 29)の未知のフラボノイドが存

在していた(表 2)。緑繭には囲有のフラボノイドとし

てケルセチンにプロリンが結合したプロリナリン A(26)

やプロリナリン B (27)等の C司プロリニルフラボノー

ル (C-prolinyl直前onoI)が存在しているが，その他の未

同定フラボノイドの多くも C-プロリニルフラボノール

の類縁化合物であると推測される。例えば，111/Z値 527

の化合物 (23，24， 28， 29)にはケルセチンにプロリン

残基が2{固付加していると解釈することができる。また，

m/z値 576の化合物 (9，17) はプロリナリン Aあるい

はプロリナリン Bのモノグルコシドであり ，m/z値 738

の化合物(ピーク 5，6)はフロリナリン Aあるいはプ

今回供試した全品種の繭層中でもっともフラボノイド含

有量が高く，世論種としては例外的な値で、あった。また，

ピュアマイソール繭層中の主要なフラボノイドは

Q-5，4' -G (7)であった。

緑繭として大如来 (No.108)，膏白(静岡) (No.126)， 

天竜青白 (No.129)，青白(山形)(No.143)，碧蓮 (No.307)，

大造(長野)(No.337)，大造(松村)(No.338)，輪月 (No.606)

の8品撞の繭層を用いてフラボノイド分析を行ったが，

このうち大造(松村)のフラボノイドの HPLC分離パター

ンを図 2Bに示す。緑繭種の繭層に含まれるフラボノイ

ド含有量は 3.6~ 12.7μmol/g離層であり，笹離の繭層

フラボノイド含有量に比べて総じて高かった(表 4)。

緑調種の繭層には 23~ 31種のフラボノイドが存在して

いたが，そのうち 12種のフラボノイド (4，7， 8， 11， 

13， 18， 21， 22， 25， 26， 27， 30)がフラボノイド標準

品との比較から同定された(表 2，図的。また，質量ス

ペクトルのm/z値から 1，2はケルセチントリグルコシド，

緑繭種の繭麿に存在するフラボノイドの測定(ぃmol/g繭層)

品種番号

表4
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61 

606 

0.01 

0.03 

1.06 

0.10 

0.16 

0.04 

0.21 

0.25 

〆
0

4

-

Q

ノ

ベノ
-

A

A
寸

C
ハ
u

n
U
A
U

ハU

4.42 

0.03 

0.19 

0.14 

0.21 

e 

0.40 

0.46 

0.06 

0.08 

0.09 

0.10 

338 

0.23 

0.10 

0.46 

0.62 

0.17 

0.88 

2.60 

a 

0.17 

0.10 

0.12 

0.08 

0.19 

0.40 

0.76 

0.18 

0.09 

1.11 

1.62 

0.28 

0.36 

0.31 

c 

0.36 

0.02 

0.08 

d 

0.67 

0.68 

e 

0.07 

12.69 

ピーク
番号

0.21 0.39 0.32 0.11 0.04 0.27 

2 0.03 0.06 0.08 0.05 0.05 0.05 

3 0.03 0.25 

4 0.18 0.41 0.11 0.29 0.22 0.43 

5 0.03 0.10 

6 0.07 0.27 0.14 0.05 0.28 0.54 

7 0.10 0.19 0.20 0.02 0.87 2.36 

8 0.07 0.17 0.13 0.09 a a 

9 0.05 0.12 0.07 0.03 0.07 0.09 

10 0.03 0.06 0.06 0.12 0.05 

11 0.04 0.04 0.04 0.05 0.10 0.07 

12 0.02 0.07 0.06 0.10 0.02 0.04 

13 0.06 0.06 0.07 0.06 0.14 

14 0.27 

15 0.20 0.75 0.38 0.26 0.36 0.60 

16 0.08 0.18 0.14 0.19 0.07 0.10 

17 0.10 0.05 0.01 0.07 0.08 

18 0.36 0.56 0.50 0.15 1.09 1.00 

19 0.37 1.38 0.66 0.42 0.89 1.34 

20 0.1 0 0.54 0.23 0.10 0.12 0.24 

21 0.06 b b 0.12 0.26 0.27 

22 0.13 0.13 0.10 0.19 0.20 0.26 

23 c 0.26 0.17 c c c 

24 0.33 0.44 0.34 0.29 0.19 0.28 

25 0.02 0.02 

26 0.13 0.13 0.12 0.08 0.06 0.09 

27 0.18 0.23 0.21 d d d 

28 0.48 0.68 0.49 0.60 0.40 0.57 

29 0.37 0.77 0.47 0.52 0.32 0.57 

30 e e e e e e 

31 0.01 0.04 

Tota1 3.60 7.99 5.13 3.94 5.82 10.12 

a， b， c， d， e ピーク 7，20， 22， 28， 29とそれぞれかぶっているため定量できなかった

337 307 143 129 126 108 



SANSHI-KONCHU BIOTEC Vo1.78 NO.l 

ロリナリン Bのジグルコシドであると推測される。同

様に m/z値 689の化合物(10，12， 14， 15， 16， 19) は

m/z値 527の化合物 (23，24， 28， 29)のモノグルコシ

ドであり ，m/z値 673の化合物 (20) はケンフェロール

にプロリン残基が2個とグルコース 1掴が付加した構造

をしている可能性が考えられる。このように， C-プロ

リニルフラボノールの類縁化合物にはプロリンおよびグ

ルコースの結合数や結合部位等の異なる多数の化合物が

存在すると推測される。

黄繭・紅繭種の繭層には黄色のルテイン(キサントフィ

ル)や紅色の s-カロテン等のカロテノイドを含有する

ことが知られている(針塚， 1953)。カロテノイドが繭

層に含まれている場合，フラボノイドの有無は繭色だけ

では判断できないが， LC-MSを用いることにより繭層

にフラボノイドが存在しているかどうか簡単に調べるこ

とができる。本研究では繭層が黄繭・紅繭種42品種の

繭層をフラボノイド分析に用いた(表1)。黄繭・紅臨

種の繭層の多くはフラボノイドをほとんど含んでいな

かったが，中にフラボノイドの含有量が 0.2~l1nol/g 繭眉

以上あった品種が 6品種あった。これら 6品種，粟国蚕

(No.105) ，金色(松本) (No.l34) ，乞食 (No.135)，伊

黄繭 (No.510)，セグザード (No.521)，カンボージ、ュ(多

化)(No.603)の繭層フラボノイドの解析結果を表 5に

示す。黄繭・紅菰種の摘層にはフラボノイドが 4~ 10 

種類検出されたが，いずれもケルセチンあるいはケン

フエロールのグルコシドであり，緑繭種の繭層に見られ

るようなプロリナリン A，プロリナリン Bおよびその

類縁化合物と推測されるフラボノイドは全く検出されな

かった。

かつて，緑繭種および黄繭・紅繭種合計 61品種の融

膚のフラボノイド含有量について調べられたことがあっ

た(藤本・林屋， 1961)。彼らの分析結果をもとに計算

すると，緑繭繭層のフラボノイド含有量は 4.6~ 

13.1 flmol/g繭層となり，今回のわれわれの結果とほぼ

等しいことがわかった。また，黄雨量・紅繭種の繭層のフ

ラボノイド含有量は総じて低いが，例外的にカンボー

ジ、ュの繭層にはフラボノイドが多量に含まれていること

も，今回のわれわれの研究で再確認された。一方，今回

のわれわれの研究の特教は，緑調種と黄繭・紅繭種に加

えて，自繭種と笹離種を調査対象にしていることと，各

繭層のフラボノイド総含有量だけでなく構成するフラボ

ノイドの個々の組成についても明らかにしようと試みた

点である O その結果，繭層のフラボノイドの構成パター

ンは大別すると 2つに分類されることが明らかになっ

た。一つは「笹繭型」と呼べるもので，構成するフラボ

ノイドがケルセチンあるいはケンフエロールのグルコシ

ドであり，笹繭と黄融・紅繭の一部がこのパターンに相

当した。もう一つは「緑繭型」であり， r笹繭型」のフ

ラボノールグルコシドに加え，緑鏑臣有の C-プロリニ

ルフラボノールおよびその類縁体によって繭層フラボノ

イドが構成されていると推測されるもので，緑繭全てが

62 

このパターン相当した。この解析結果は，笹繭および緑

繭フラボノイドのカイコ体内における生合成機構や笹雨量

および緑繭性老支配する遺伝子の形質発現機構を明らか

にしていく上で重要な発見であると考えられる。かつて，

自調種正白(表2のNo.l44あるいは 145) と白繭種 B8

斑油在交雑すると笹繭が発現したことから，笹繭遺伝子

として Gα および Gbの2つの補足遺伝子が設定され，

正自には Gα が， B8斑油には Gbが存在すること，さら

にGbは第7連関群に座上することが明らかにされた(橋

本， 1941)。さらに，Gaは血液から絹糸線へのフラボノ

イドの透過を制御し，Gbは消化管でつくられたフラボ

ノイドを消化管から鼠液中へ放出する過程に関与してい

ると推測された(藤本， 1963)。一方，緑繭発現には単

純優性の Gc遺伝子が関与しているとされ，線描積雪白

(表 2のNo.l26あるいは 143) には Ga，Gbとともに

Gcが存在していることが明らかにされたが(橋本，

1941)， Gcの機能については不明のままである。最近，

表 5 黄話題，紅繭種の繭層に存在するフラボノイドの測定
(μmol/g繭層)

品穏番号

ウ
ロ
守

此
」
番

105 134 135 510 521 603 

2 

3 

0.05 0.02 0.04 0.21 

4 0.20 0.09 0.14 0.04 0.03 0.99 

5

6

7

8

0
ノ

0

1

2

3

4

5

6

7

8

0
ノ

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

 

0.54 0.03 

a 0.02 

0.11 0.08 

0.05 0.05 

6.41 

a 

0.02 0.03 0.01 0.02 0.12 

0.03 0.01 0.01 0.50 

0.13 0.01 0.03 0.08 0.83 

20 

21 0.03 0.02 0.01 0.02 0.09 

22 0.06 0.03 0.06 0.02 

23 

24 

25 

26 

27 

28 

29 

0.04 

0.17 

30 0.08 

0.01 

0.13 

31 

0.01 0.27 

0.03 

T'ota1 1.16 0.24 0.26 0.29 0.66 

a ピーク 7とかぶっているため定量できなかった

9.39 
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平山ら目蓋の繭層フラボノイドの解析

酬
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羽
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ム
、
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斗
山
?
に
、

特

われわれは緑繭種大造の絹糸腺フラボノイド組成は「緑

調型」の結成パターンを示すが 消化管や血液のフラボ

ノイド組成は笹繭種ピュアマイソールのフラボノイ

成と極めて良く似た「笹繭型Jのパターンを示すことを

明らかにしている(平山ら 未発表データ)。以上のこ

とから， I笹繭型Jのフラボノイドが消化管でつくられ

た後，絹糸腺に取り込まれ，さらにプロリンが付加する

ことにより緑繭固有の c-プロリニルフラボノールおよ

びその類縁体が生成されることが示唆される。 Gc遺伝

子は単独で緑繭を発現させているのではなく Gaおよ

び Gb遺伍子の共存下，絹糸腺に取り込まれたフラボノ

イドにプロリンを付加する過程に関与し，緑繭を発現さ

せているのかもしれない。

半世紀前には，緑繭種(大造)の調層には笹融種とほ

ぼ同じ 9種のフラボノイド様の色素が含まれていると報

告されていた(藤本ら， 1958)。しかし，本研究の結果，

実際には緑繭種の繭層は，笹髄種の翻層フラボノイド

(6 ~ 12種)に比べて遥かに多く (23~ 31種)のフラ

ボノイドを含むことが明らかにすることができた。緑詰i昔

種の繭層フラボノイドの半数以上が未同定であり，機能

についても不明であるが，これらの未陪定フラボノイド

は抗酸化性，抗菌性等の優れた生理機能を有している可

能性がある。今後，これらの未開定のフラボノイドを単

離し，構造・機能解析を進めることが繭層フラボノイド

の産業利用を進めるためにも必要と思われる。また，笹

繭および緑輔のフラボノイドの構造解析と生成過程を詳

細に明らかにすることにより，笹繭および緑髄性を支配

する Gα，Gb， Gcの各遺伝子の機能解明が可能になる

ものと期待される。
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