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　　摘　要：传统创口缝合方式费时费力，且容易留下疤痕，生物粘合剂为解决这些问题提供了一种有效的手段。

仿照海洋生物的天然蛋白粘合剂，在聚乙二醇溶液中通过质子作用制备出一种耐水的丝素蛋白基生物粘合剂
（ＳＦＢ），考察了各个反应参数对该生物粘结剂的形貌、结构、粘结性能及体外降解性能的影响。实验结果表明：制得

的丝素蛋白生物粘合剂具有大孔结构，通过改变丝素含量、ｐＨ和作用时间，可以调整ＳＦＢ的粘合强度。所制得的

ＳＦＢ在干态环境中的粘合强度为１２０ｋＰａ，在湿态环境中的粘合强度为１５０ｋＰａ，且具有较好的降解性能。该生物粘

结剂在创口闭合方面具有可观的应用前景。
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０　引　言

外科手术中有一半的伤口是用传统方式封闭

的，如缝合线和吻合器，具有一定的技术难度，耗时
长，且容易对周围健康组织造成伤害［１－２］。此外，缝
合线或吻合器不适合用于修复薄壁组织缺损（例如

肺、肝或肾等）。对于外科手术而言，如果缝合不严

密，易导致继发性组织损伤、微生物感染［３］。生物粘

合剂是一种用于防止组织粘连、止血、手术中防止空
气和体液泄漏的生物医学材料。作为一种新的闭合
材料，生物粘合剂具有瞬间粘合、操作方便、生物相

容性好和避免缝合疤痕等优点［４］。目前，临床上使



用的粘合剂以氰基丙烯酸酯聚合物和纤维蛋白胶为

主。氰基丙烯酸酯聚合物从体外粘合皮肤，降解会
产生有毒气体甲醛，在水环境中粘合性弱。纤维蛋
白胶粘性较弱，体内降解快，易流失［５］。因此这两类
粘合剂的应用均受到了限制。
为了解决当前各类粘合剂存在的诸多问题，科

研人员开始关注以贻贝为典型代表的海洋生物的粘

附行为，期望从仿生的角度研发出理想的生物粘合
剂［６－７］。研究表明，以海洋贻贝粘附蛋白为原材料制
备的天然生物粘合剂与人工合成的材料相比，具有
更优异的粘结强度和耐水性。然而，由于天然贻贝
粘附蛋白的直接提取法和ＤＮＡ基因重组技术存在
工艺繁琐、低产率和高成本等问题，极大地限制了仿
贻贝材料的发展［８］。因此，近年来一些天然、合成的
生物高分子材料被用来制备生物粘合剂，例如丝素
蛋白。丝素蛋白是一种天然高分子材料，具有一定
的力学强度和良好的生物相容性，已应用于电子产
品［９］、药物纳米载体［１０－１１］、智能传感器［１２］以及伤口
愈合［１３－１４］等多个研究领域。Ｌｕ等［１５］通过电解久置
的丝素蛋白溶液，发现在正极富集形成一种具有粘
性的丝素蛋白水凝胶，但是存在产率低和凝胶状态
不稳定等问题，限制了其进一步的发展。
本文通过可批量化生产的方法制备出一种耐水

的丝素蛋白基 生 物 粘 合 剂 （Ｓｉｌｋ　ｆｉｂｒｏｉｎ　ｂａｓｅｄ
ｂｉｏａｄｈｅｓｉｖｅ，ＳＦＢ），探讨了丝素含量、ｐＨ、作用时间
和环境对水凝胶的粘结性能的影响，并对其形貌、结
构和体外降解进行表征。

１　材料与方法

１．１　实验试剂与仪器
实验试剂：蚕茧购自湖州新天丝生物技术有限公

司，溴化锂和聚乙二醇（平均分子量为２×１０４　ｇ／ｍｏｌ）
购自阿拉丁试剂（上海）有限公司，盐酸购自天津市
科密欧化学试剂有限公司，蛋白酶 ＸＩＶ 购自

ＧＩＢＣＯ公司，新鲜猪皮购自当地超市。
仪器：ＰＢＩ 型 ｐＨ 计 （Ｓａｒｔｏｒｉｏｕｓ），纯 水 仪

（Ｍｉｌｌｉｐｏｒｅ　Ｍｉｌｌｉ－Ｑ　Ｂｉｏｃｅｌ），Ｊ－２５高速冷冻离心机
（Ｎｅｗ　Ｂｒｕｎｓｕｉｃｋ　Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ　Ｃｏ．，ＩＮＣ），Ｕ１０１超低
温冰箱（Ｎｅｗ　ｂｒｕｎｓｕｉｃｋ　Ａｎｅｐｐｅｎｄｏｒｆ），ＡＬＰＨＡ　１－
２ＬＤ冷冻干燥机（ＢＭＨ　Ｉｎｓｔｒｕｅｎｔｓ　Ｃｏ．，ＬＴＤ），恒
温箱（ＥＹＥＬ４，ＬＥＹ－７００），Ｓ－４８００型场发射扫描电
镜（日本 Ｈｉｔａｃｈｉ公司），傅里叶变换红外光谱仪（美
国Ｔｈｅｒｍｏ　Ｅｌｅｃｔｒｏｎ公司），５９４３型材料试验机
（Ｉｎｓｔｒｏｎ，ａ　Ｄｉｖｉｓｉｏｎ　ｏｆ　Ｉｌｌｉｎｏｉｓ　Ｔｏｏｌ　Ｗｏｒｋｓ　Ｉｎｃ）。

１．２　再生丝素蛋白溶液的制备
将剪碎的蚕茧在０．０２ｍｏｌ／Ｌ的碳酸钠溶液中

煮沸３０ｍｉｎ后用超纯水洗净，重复两次，置于６０℃
烘箱中干燥，得脱胶后的丝素纤维。称取１５ｇ的丝
素纤维溶解于１００ｍＬ浓度为９．３ｍｏｌ／Ｌ的ＬｉＢｒ
溶液中，在６０℃烘箱中放置４ｈ。将溶解的丝素溶
液倒入透析袋中，用去离子水透析３ｄ，每隔１２ｈ更
换去离子水，再通过离心去除不溶物得透明的丝素
溶液。将离心所得到再生丝素蛋白溶液置于透析袋
中，在１０％（ｗ／ｗ）的聚乙二醇溶液中透析过夜即得
到８％（ｗ／ｗ）左右的丝素蛋白溶液（Ｓｉｌｋ　ｆｉｂｒｏｉｎ
ｓｏｌｕｔｉｏｎ，ＳＦＳ），置于４℃冰箱保存备用［１６］。

１．３　丝素蛋白基粘结剂的制备
配置质量分数为１０％的聚乙二醇（ＰＥＧ）溶液，

将溶液用０．２２μｍ一次性针头过滤器进行过滤备
用。配置０．１ｍｏｌ／Ｌ的稀 ＨＣｌ溶液备用。在室温
（（２５±３）℃）下，取出制备好的８％ＳＦＳ和１０％
ＰＥＧ溶液分别按 ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ为１８∶２，１６∶４，１４∶６，

１２∶８，１０∶１０（ｗ／ｗ）的配比进行混合，再向混合溶液
中滴加０．１ｍｏｌ／Ｌ的稀 ＨＣｌ溶液调节ｐＨ至４．０，在
室温下缓慢搅拌至形成凝胶，用超纯水洗涤三次以
上，得ＳＦＢ。研究丝素（ＳＦ）含量对ＳＦＢ粘结性能的
影响，选择最优的配比作为下一步研究的工艺条件。
在室温下，８％ＳＦＳ和１０％ＰＥＧ溶液以最优配

比进行混合，滴加０．１ｍｏｌ／Ｌ的稀 ＨＣｌ溶液将混合
溶液的ｐＨ 分别调节至３．５、４．０、４．５、５．０、５．５，在
室温下缓慢搅拌至形成凝胶，用超纯水洗涤三次以
上，得到ＳＦＢ。研究ｐＨ 对ＳＦＢ粘结性能的影响，
选择最优的ｐＨ作为下一步研究的工艺条件。
在室温下，８％ＳＦＳ和１０％ＰＥＧ溶液以最优配

比进行混合，将混合溶液调节至最优ｐＨ，在室温下
缓慢搅拌至形成凝胶，用超纯水洗涤三次以上，得到

ＳＦＢ。将ＳＦＢ粘结两片猪皮后在室温下分别放置

０、１５、３０ｍｉｎ和６０ｍｉｎ，研究时间对ＳＦＢ粘结性能
的影响。
在室温下，８％ＳＦＳ和１０％ＰＥＧ溶液以最优配

比进行混合，将混合溶液调节至最优ｐＨ，在室温下
缓慢搅拌至形成凝胶，用超纯水洗涤三次以上，得到

ＳＦＢ。分别在室温空气环境和水环境下用猪皮粘合
两片猪皮并浸泡２ｈ，研究干湿态对ＳＦＢ粘结性能
的影响。

１．４　形貌结构分析
在室温下，以不同的 ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ，ｐＨ 为４．０制

备得到ＳＦＢ样品，利用Ｓ－４８００型场发射扫描电镜
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（ＦＥ－ＳＥＭ）进行形貌分析。
利用傅里叶红外变换衰减全反射红外吸收光谱

仪（ＦＴＩＲ，美国Ｔｈｅｒｍｏ　Ｅｌｅｃｔｒｏｎ）对在室温下放置
了不同时间的ＳＦＢ进行结构分析。

１．５　粘结性能测试
采用配备１０００Ｎ测力传感器的材料试验机

（Ｉｎｓｔｒｏｎ，型号５９４３），通过美国材料与试验协会
（ＡＳＴＭ）标准方案Ｆ２２５５定义的猪皮搭接剪切测
试来测定样品的粘结性能。从当地市场购买新鲜
猪皮，去 除 脂 肪 层，并 切 成 矩 形 块 （４．０ｃｍ×
１．０ｃｍ×１．５ｍｍ）。在４℃下，将切好的猪皮片
置于超纯水中浸泡过夜，并在测试之前使其温热
至室温（（２５±３）℃）。在粘合步骤中，首先将新
制备的ＳＦＢ添加到猪皮片的内表面一端，再将另
一块猪皮片立即覆盖在前一片上，使其重叠区域
为１．０ｃｍ×１．０ｃｍ×１．０ｍｍ，用手指施加轻微压
力约５～１０ｓ以增强粘附力。在室温下进行拉伸
（如图１所示），拉伸速率为１ｍｍ／ｍｉｎ，均测试３
个平行样。

１．６　体外降解
将５ｍｍ×５ｍｍ×５ｍｍ 的凝胶块置于含有

０．１μ／ｍＬ蛋白酶ＸＩＶ的ＰＢＳ溶液于３７℃温育，
以不含蛋白酶ＸＩＶ的ＰＢＳ溶液为空白样。将样品
（ｎ＝３）在ＰＢＳ溶液（浴比１∶１００）中温育５、１０、１５、

２０、２５、３０、３５、４０、４５、５０ｄ和５５ｄ，所有降解样品每
天在固定时间替换新鲜溶液。将降解产物在６０℃
下干燥，称量样品的质量变化，剩余质量保留率ＲＭ

的计算公式如式（１）：

图１　猪皮粘合拉伸测试的示意

ＲＭ／％ ＝
Ｍｄｔ

Ｍｉ
×１００ （１）

其中：Ｍｉ 为初始的质量，ｍｇ；Ｍｄｔ为ｔ天后保留的质
量，ｍｇ。

２　结果与讨论

２．１　丝素含量对ＳＦＢ形貌的影响

通过改变丝素含量制备得到的粘结剂的ＳＥＭ照
片如图２所示。从图２中可以看出粘结剂是多孔结
构，整体形态为随机取向的网状结构。此外，图２显
示随着丝素含量的减少，制备得到的粘结剂的孔隙越
大，当ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ＝１８∶２时，孔的大小为１００μｍ，当

ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ＝１０∶１０时，孔的大小为３００μｍ。这与
凝胶形成的速度有关［１７］。随丝素蛋白的浓度的增
加，丝素蛋白分子中的物理交联形成的更容易，这些
孔洞会变小。孔径大小对材料的力学性能有重要的
影响。因为孔的尺寸越小，当凝胶受力时压力越能
均匀分散，从而能抵抗应力集中［１８］。

图２　不同丝素含量制备的粘合剂的扫描电镜图
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２．２　胶凝过程中ＳＦＢ的构象变化
在室温（２５℃）下，将ＳＦ和ＰＥＧ按ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ

＝１６∶４混合调节ｐＨ 至４．０制备得到的ＳＦＢ放置
不同时间（１５、３０ｍｉｎ和６０ｍｉｎ）后冷冻干燥，得

ＳＦＳ、ＳＦＢ－１５ｍｉｎ、ＳＦＢ－３０ｍｉｎ、ＳＦＢ－６０ｍｉｎ的红外
光谱如图３所示。再生丝素蛋白溶液的酰胺Ⅰ和
酰胺Ⅱ振动带分别出现在１６５８ｃｍ－１和１５４６ｃｍ－１

处，为典型的无规卷曲结构。样品ＳＦＢ－１５ｍｉｎ的
酰胺Ⅰ和酰胺Ⅱ的吸收峰与ＳＦＳ样品基本一致，

说明在聚乙二醇的帮助下，通过质子的作用加速
丝素蛋白凝胶化的初期，丝素蛋白的构象并未发
生明显的变化。ＳＦＢ－３０ｍｉｎ的酰胺Ｉ和酰胺ＩＩ振
动吸收峰明显向低波数移动，ＳＦＢ－６０ｍｉｎ的酰胺

Ⅰ和酰胺Ⅱ振动带分别出现在约１６３２ｃｍ－１和

１５２１ｃｍ－１处，为β－折叠结构。结果表明，随着反
应时间的增加，丝素蛋白的二级结构逐渐从无规
卷曲结构向β－折叠结构转变。这种结构的转变利
于提高其力学性能［１９］。

图３　丝素蛋白基生物粘结剂的红外光谱图

２．３　生物降解性

作为生物粘结剂，其本身必须具有良好的生物
降解性，根据使用目的或者在完成其胶接使命后能
完全生物降解，并被吸收、代谢出体外。在室温下，
将ＳＦ和ＰＥＧ按ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ＝１６∶４混合调节ｐＨ至

４．０制备得ＳＦＢ，冷冻干燥，并切成块状。在３７℃
下，ＳＦＢ在蛋白酶ＸＩＶ溶液中的体外降解结果如图

４所示。从图４中看出ＳＦＢ在ＰＢＳ缓冲溶液中随
着时间降解十分缓慢，第５５ｄ时只降解了８．４％。

ＳＦＢ在蛋白酶ＸＩＶ溶液中降解分为３个阶段：第一
阶段（０～２５ｄ），降解速度较缓慢，第２５ｄ时剩余重
量为５８．６９％；第二阶段（２５～３５ｄ），降解速度变快，
第３５ｄ时还剩下１７．１２％未降解；第三阶段（３５～
５５ｄ），降解速度减缓，当第５５ｄ时，基本降解完全
了。这样的时间跨度有利于伤口的愈合，在第一个
阶段，粘合剂可以将组织的粘附固定在一起，以避免
开裂，同时降解缓慢。残留的粘合剂成分能够在伤
口愈合的最后阶段完全降解。

２．４　ＳＦＢ的粘合机理

丝素蛋白是一种富含疏水性嵌段的共聚物，并
通过很多亲水嵌段进行连接。丝素蛋白的结晶区主
要由甘氨酸－Ｘ重复组成，其中Ｘ是丙氨酸，丝氨酸，
苏氨酸或缬氨酸。这些氨基酸均存在大量的

－ＮＨ２，易形成氢键［２０］。尽管目前丝素蛋白黏结剂

图４　ＳＦＢ的剩余质量保留率随时间的变化

的黏结机理尚不完全清楚，但是笔者认为，丝素蛋白
粘结剂分子间氢键及分子间范德华力对其粘性的产

生以及粘性的大小有着重要作用。ＳＦＢ黏结剂可
能是通过氢键作用和分子间范德华力将猪皮粘结起

来，与Ｅｓｌａｈ等［２１］的报道相一致。此外，当新制的

ＳＦＢ涂覆到猪皮表面时，ＳＦＢ会渗透到猪皮内表皮
的空隙中，固化后就像有许多铆钉连接在粘合剂与
猪皮之间，增加了两者的接触面积，从而提高了粘合
强度［２２］。此外，猪皮粗糙的表面也可增大其与ＳＦＢ
的接触面积，从而形成牢固的黏结。

２．５　反应条件对ＳＦＢ粘结性能的影响

２．５．１　丝素含量对ＳＦＢ粘结性能的影响
适宜的粘合强度可以有效地粘合伤口，避免缝

合不严密、继发性组织损伤等，因此粘合强度是保证
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实际应用的重要指标之一。图５是随丝素含量的增
加，制备得到的粘合剂的拉伸强度、断裂伸长率的变
化趋势。从图５中可以看出，由较低丝素含量制备
得到的粘合剂具有较低的拉伸强度，样品 ＭＳＦ∶
ＭＰＥＧ＝１０∶１０的拉伸强度仅为（５４．７±５．８）ｋＰａ。
随着丝素含量的增加，制备所得的粘合剂的拉伸强
度逐渐增大，样品 ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ＝１６∶４的拉伸强度为
（９１．３±１４．３）ｋＰａ，再增加丝素含量时，拉伸强度增
加得不明显，当 ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ＝１８∶２时制备的样品的

拉伸强度为（９３．１±５．５）ｋＰａ。拉伸强度的变化趋
势与其丝素蛋白凝胶的内部结构有关，由于当丝素
含量较高，使得丝素分子链间的交互作用增加，凝胶
化的时间自然缩短［２３］，形成孔隙较小的凝胶，因此
当该粘性凝胶受到剪切力时，力越能均匀分散，使其
抗拉强度增强。断裂伸长率随着丝素含量的增加而
呈递增的趋势，ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ＝１８∶２时制备的样品的断
裂伸长率为（６７．５＋２．９）％，具有较高的弹性。综合
考虑拉伸强度，这里ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ选择１６∶４。

图５　不同丝素含量制得的ＳＦＢ的粘结性能

２．５．２　ｐＨ值对ＳＦＢ粘结性能的影响
不同ｐＨ值条件下制备的ＳＦＢ的拉伸强度和

断裂伸长率如图６所示。由图６可以看到，当ｐＨ
值为４．０时制备得到ＳＦＢ具有较高的拉伸强度为
（９３．３±１６．６）ｋＰａ。因为当丝素溶液的ｐＨ 值等于
等电点（３．８～４．０）时，螺旋构象增多，形成亚稳态的
纳米粒子，能量最低效应使丝素蛋白更容易团聚成
凝胶态，此时形成的凝胶结构均一稳定，力学强度较

高［２４］。当ｐＨ降低至３．５或升高至４．５时，所制得
的ＳＦＢ的拉伸强度均有所降低。当ｐＨ 值继续升
高至５．０时，所制得的ＳＦＢ的拉伸强度明显大幅度
下降，为（５０．７±６．７）ｋＰａ。相比较而言，断裂伸长
率的变化没有这么明显，也是先增加后减小。在

ｐＨ值为（４．５～５．５）时，断裂伸长率基本上在６２％
左右，在该ｐＨ值范围下制备得到的ＳＦＢ具有较好
的弹性。综合考虑拉伸强度，这里选取ｐＨ为４．０。

图６　不同ｐＨ制得的ＳＦＢ的粘结性能
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２．５．３　时间对ＳＦＢ粘结性能的影响
图７显示的是ＳＦＢ的粘合强度随着时间的变

化情况。从图７中可以看到随着时间的推移，ＳＦＢ
的粘合强度在逐渐增加。０～３０ｍｉｎ之间粘合强度
的递增幅度较大，３０～６０ｍｉｎ之间明显递增幅度减

缓。这可能是由ＳＦＢ中β－折叠转变引起，与红外谱
图中β－折叠转变变化相一致。当经过６０ｍｉｎ后，

ＳＦＢ的粘合强度为（１０８．１±８．７）ｋＰａ，比初始的粘
合强度增加了一倍。而断裂伸长率基本上维持在

６０％～６５％。

图７　不同时间的ＳＦＢ的粘合强度

２．６　环境对ＳＦＢ粘结性能的影响
生物粘合剂在研究过程中具有一个主要障碍，

即水下性能差，其会在水中膨胀而失去其粘性。通
常，在人体内使用粘合剂的部位充满水状体液，由于
较低的粘合驱动力，难以用粘合剂来粘合组织，因此
耐水性也是生物粘结剂的重要指标之一。ＳＦＢ直
接应用于空气中和水下的砝码（５、１０、２０ｇ和５０ｇ）
表面示意如图８所示，说明ＳＦＢ具有与水不混溶的
性质且在水下也具有优异的粘性。然而，由于浮力
的影响，粘合剂可承受的重量小于砝码的重量。于
是利用猪皮搭载拉伸测试来测量浸泡过水后的ＳＦＢ
的粘结性能。
在水中，将ＳＦ和ＰＥＧ按 ＭＳＦ∶ＭＰＥＧ＝１６∶４混

合调节ｐＨ 为４．０制备的ＳＦＢ涂覆到猪皮片的内
表面一端，再将另一块猪皮片立即覆盖在前一片上，
重叠面积为１．０ｃｍ×１．０ｃｍ，用手指施加轻微压力
约５～１０ｓ。将制好的样浸泡２ｈ后，取出并拭去表
面残余的溶液，在室温下进行拉伸测试其粘结性能。
如图９所示，干态和湿态下ＳＦＢ的粘合强度分别为

　

（１２４．１±３．８）ｋＰａ、（１５２．２±１１．４）ｋＰａ，可以看出

ＳＦＢ在湿态下具有更优异的粘结强度，并且湿态下
的断裂伸长率也比干态下大，说明ＳＦＢ在湿态下能
更好地保持弹性。查阅相关文献（表１），ＳＦＢ的粘结
强度与Ｇｕｏ等［２６］研制 ＡｂＡｆ　ｉＣｓ（１６８．２±１７．０ｋＰａ）
的粘结强度接近。表１中的纤维蛋白胶是目前临
床上正在使用的生物黏结剂，在神经修复、胃肠
道、局部伤口和眼科等 方 面 已 经 获 得 广 泛 应
用［２５］，其黏结强度约为１０ｋＰａ或更低。良好的
耐水性能进一步支持在外科手术期间使用ＳＦＢ
的可能性。

图８　干湿态下ＳＦＢ的砝码示意

表１　已报道的聚合物粘合剂的粘合强度
粘合剂 测试条件与时间 最大粘结强度／ｋＰａ 文献

ＡｂＡｆ　ｉＣｓ 潮湿，２ｈ １６８．２±１７．０ Ｇｕｏ等［２６］

ｉＣＭＢＡ 潮湿，２ｈ １２３．２±１３．２ Ｍｅｈｄｉｚａｄｅ等［２７］

ＬＡＭＢＡ　 ＲＴ，２ｈ，ＰＢＳ　 ７２．２±３．７ Ｊｅｏｎ等［２８］

ＤＣＴＡ（ｇｅｌａｔｉｎ　ｍａｃｒｏｍｅｒ，Ｆｅ３＋，ｇｅｎｉｐｉｎ） ３７℃，２ｈ ２４．７±３．３ Ｆａｎ等［２９］

纤维蛋白胶 ３７℃，２４ｈ ～１０．０ Ｂｕｒｋｅ等［３０］

ＳＦＢ　 ＲＴ，２ｈ １５２．２±１１．４
　　注：粘结强度的测试方法均采用猪皮搭载测试。
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图９　干湿态下ＳＦＢ的粘结性能

３　结　论

在聚乙二醇溶液中制备得到丝素蛋白水凝胶，
通过改变丝素含量、ｐＨ 值和作用时间可以调整其
粘结强度。随着丝素含量的增加、ｐＨ 值（５．５～
４．０）的降低和作用时间的增加，凝胶的粘结强度呈
现增大的趋势。ＳＦＢ在干态和湿态环境中均表现
出较好的粘合强度，在干态环境中的粘合强度为

１２０ｋＰａ，在湿态环境中的粘合强度为１５０ｋＰａ，与已
经报道过的生物粘结剂相比，该粘结剂具有较好的
耐水性。并且该粘结剂具有较好的降解性能，在伤
口愈合方面具有可观的医用前景。
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［６］Ｓｔｅｗａｒｔ　Ｒ　Ｊ， Ｒａｎｓｏｍ　Ｔ　Ｃ， Ｈｌａｄｙ　Ｖ．Ｎａｔｕｒａｌ

ｕｎｄｅｒｗａｔｅｒ　ａｄｈｅｓｉｖｅｓ［Ｊ］．Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｓｃｉｅｎｃｅ

Ｐａｒｔ　Ｂ：Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｐｈｙｓｉｃｓ，２０１１，４９（１１）：７５７－７７１．

［７］Ｂｕｒｋｅ　Ｋ　Ａ，Ｒｏｂｅｒｔｓ　Ｄ　Ｃ，Ｋａｐｌａｎ　Ｄ　Ｌ．Ｓｉｌｋ　ｆｉｂｒｏｉｎ

ａｑｕｅｏｕｓ－ｂａｓｅｄ　ａｄｈｅｓｉｖｅｓ　ｉｎｓｐｉｒｅｄ　ｂｙ　ｍｕｓｓｅｌ　ａｄｈｅｓｉｖｅ

ｐｒｏｔｅｉｎｓ［Ｊ］．Ｂｉｏｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌｅｓ，２０１５，１７（１）：２３７－２４５．
［８］艾宇飞．仿贻贝粘附蛋白生物粘合剂的研究［Ｄ］．北京：

北京化工大学，２０１４：１－１６８．
［９］Ｚｈｕ　Ｂ，Ｗａｎｇ　Ｈ，Ｌｅｏｗ　Ｗ　Ｒ，ｅｔ　ａｌ．Ｓｉｌｋ　ｆｉｂｒｏｉｎ　ｆｏｒ

ｆｌｅｘｉｂｌｅ　ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ　ｄｅｖｉｃｅｓ［Ｊ］．Ａｄｖａｎｃｅｄ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ，

２０１６，２８（２２）：４２５０－４２６５．
［１０］Ｈｕａｎｇ　Ｄ，Ｗａｎｇ　Ｌ，Ｄｏｎｇ　Ｙ，ｅｔ　ａｌ．Ａ　ｎｏｖｅｌ　ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ

ｕｓｉｎｇ　ｔｒａｎｓｓｃｌｅｒａｌ　ｕｌｔｒａｓｏｕｎｄ　ｔｏ　ｄｅｌｉｖｅｒ　ｐｒｏｔｅｉｎ　ｌｏａｄｅｄ

ｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ［Ｊ］．Ｅｕｒｏｐｅａｎ　Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｐｈａｒｍａｃｅｕｔｉｃｓ

ａｎｄ　Ｂｉｏｐｈａｒｍａｃｅｕｔｉｃｓ，２０１４，８８（１）：１０４－１１５．
［１１］Ｊｕｎ　Ｗ，Ｌｉｎ　Ｌ，Ｙｕｒｏｎｇ　Ｃ，ｅｔ　ａｌ．Ｒｅｃｅｎｔ　ａｄｖａｎｃｅｓ　ｏｆ

ｃａｌｃｉｕｍ　ｐｈｏｓｐｈａｔｅ　ｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ　ｆｏｒ　ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄ　ｄｒｕｇ

ｄｅｌｉｖｅｒｙ［Ｊ］．Ｍｉｎｉ　Ｒｅｖｉｅｗｓ　ｉｎ　Ｍｅｄｉｃｉｎａｌ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，

２０１３，１３（１０）：１５０１－１５０７．
［１２］Ｂｕｒｋｅ　Ｋ　Ａ，Ｂｒｅｎｃｋｌｅ　Ｍ　Ａ，Ｋａｐｌａｎ　Ｄ　Ｌ，ｅｔ　ａｌ．

Ｅｖａｌｕａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｓｐｅｃｔｒａｌ　ｒｅｓｐｏｎｓｅ　ｏｆ　ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌｉｚｅｄ

ｓｉｌｋ　ｉｎｖｅｒｓｅ　ｏｐａｌｓ　ａｓ　ｃｏｌｏｒｉｍｅｔｒｉｃ　ｉｍｍｕｎｏｓｅｎｓｏｒｓ［Ｊ］．

ＡＣＳ　Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ　＆Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ，２０１６，８（２５）：

１６２１８－１６２２６．
［１３］Ｄｅｎｇ　Ａ，Ｙａｎｇ　Ｙ，Ｄｕ　Ｓ，ｅｔ　ａｌ．Ｅｌｅｃｔｒｏｓｐｉｎｎｉｎｇ　ｏｆ　ｉｎ

ｓｉｔｕ　ｃｒｏｓｓｌｉｎｋｅｄ　ｒｅｃｏｍｂｉｎａｎｔ　ｈｕｍａｎ　ｃｏｌｌａｇｅｎ　ｐｅｐｔｉｄｅ／

ｃｈｉｔｏｓａｎ　ｎａｎｏｆｉｂｅｒｓ　ｆｏｒ　ｗｏｕｎｄ　ｈｅａｌｉｎｇ［Ｊ］．Ｂｉｏｍａｔｅｒｉａｌｓ

Ｓｃｉｅｎｃｅ，２０１８，６（８）：２１９７－２２０８．
［１４］Ｓｅｌｖａｒａｊ　Ｓ，Ｆａｔｈｉｍａ　Ｎ　Ｎ．Ｆｅｎｕｇｒｅｅｋ　ｉｎｃｏｒｐｏｒａｔｅｄ　ｓｉｌｋ

ｆｉｂｒｏｉｎ　ｎａｎｏｆｉｂｅｒｓ－Ａ　ｐｏｔｅｎｔｉａｌ　ａｎｔｉｏｘｉｄａｎｔ　ｓｃａｆｆｏｌｄ　ｆｏｒ

ｅｎｈａｎｃｅｄ　ｗｏｕｎｄ　ｈｅａｌｉｎｇ［Ｊ］．ＡＣＳ　Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ　＆

Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ，２０１７，９（７）：５９１６－５９２６．
［１５］Ｌｕ　Ｑ， Ｈｕａｎｇ　Ｙ， Ｌｉ　Ｍ，ｅｔ　ａｌ．Ｓｉｌｋ　ｆｉｂｒｏｉｎ

ｅｌｅｃｔｒｏｇｅｌａｔｉｏｎ　ｍｅｃｈａｎｉｓｍｓ［Ｊ］．Ａｃｔａ　Ｂｉｏｍａｔｅｒｉａｌｉａ，

２０１１，７（６）：２３９４－２４００．
［１６］Ｋｉｍ　Ｕ　Ｊ，Ｐａｒｋ　Ｊ，Ｋｉｍ　Ｈ　Ｊ，ｅｔ　ａｌ．Ｔｈｒｅｅ－ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ

ａｑｕｅｏｕｓ－ｄｅｒｉｖｅｄ　ｂｉｏｍａｔｅｒｉａｌ　ｓｃａｆｆｏｌｄｓ　ｆｒｏｍ　ｓｉｌｋ　ｆｉｂｒｏｉｎ
［Ｊ］．Ｂｉｏｍａｔｅｒｉａｌｓ，２００５，２６（１５）：２７７５－２７８５．

９１４第４期 袁梅华等：丝素蛋白基生物粘结剂的制备及性能评价



［１７］刘迪，许宗溥，杨明英，等．丝素蛋白水凝胶的凝胶机

理及改性方法研究进展［Ｊ］．蚕业科学，２０１８（１）：０２３．
［１８］邓春闽，左保齐．再生丝素蛋白水凝胶［Ｊ］．现代丝绸

科学与技术，２０１２，２７（６）：２４９－２５２．
［１９］Ｂｉｎｉ　Ｅ，Ｋｎｉｇｈｔ　Ｄ　Ｐ，Ｋａｐｌａｎ　Ｄ　Ｌ．Ｍａｐｐｉｎｇ　ｄｏｍａｉｎ

ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ　ｉｎ　ｓｉｌｋｓ　ｆｒｏｍ　ｉｎｓｅｃｔｓ　ａｎｄ　ｓｐｉｄｅｒｓ　ｒｅｌａｔｅｄ　ｔｏ

ｐｒｏｔｅｉｎ　ａｓｓｅｍｂｌｙ［Ｊ］．Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ　Ｂｉｏｌｏｇｙ，

２００４，３３５（１）：２７－４０．
［２０］Ｒｏｃｋｗｏｏｄ　Ｄ　Ｎ，Ｐｒｅｄａ　Ｒ　Ｃ，Ｙüｃｅｌ　Ｔ，ｅｔ　ａｌ．Ｍａｔｅｒｉａｌｓ

ｆａｂｒｉｃａｔｉｏｎ　ｆｒｏｍ　Ｂｏｍｂｙｘ　ｍｏｒｉ　ｓｉｌｋ　ｆｉｂｒｏｉｎ［Ｊ］．Ｎａｔｕｒｅ

Ｐｒｏｔｏｃｏｌｓ，２０１１，６（１０）：１６１２．
［２１］Ｅｓｌａｈ　Ｆ，Ｊｏｎｏｏｂｉ　Ｍ，Ｆａｅｚｉｐｏｕｒ　Ｍ，ｅｔ　ａｌ．Ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ

ａｎｄ　ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ　ｏｆ　ａ　ｃｈｅｍｉｃａｌｌｙ　ｍｏｄｉｆｉｅｄ　ｂｉｏ－

ａｄｈｅｓｉｖｅ　ｄｅｒｉｖｅｄ　ｆｒｏｍ　ｓｏｙｂｅａｎ　ｆｌｏｕｒ　ｐｒｏｔｅｉｎ［Ｊ］．

Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ａｄｈｅｓｉｏｎ　ａｎｄ　Ａｄｈｅｓｉｖｅｓ，

２０１６，７１：４８－５４．
［２２］Ｂｈａｇａｔ　Ｖ，Ｂｅｃｋｅｒ　Ｍ　Ｌ．Ｄｅｇｒａｄａｂｌｅ　ａｄｈｅｓｉｖｅｓ　ｆｏｒ

ｓｕｒｇｅｒｙ　ａｎｄ　ｔｉｓｓｕｅ　ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ［Ｊ］．Ｂｉｏｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌｅｓ，

２０１７，１８（１０）：３００９－３０３９．
［２３］成蓥栋．再生家蚕丝素蛋白结构转变的研究［Ｄ］．苏

州：苏州大学，２００８．
［２４］朱良均，胡国梁，姚菊明，等．丝素蛋白在胶凝时的分

子结构、结晶性的探讨［Ｊ］．蚕业科学，１９９８，２４（４）：

２２６－２３０．
［２５］Ｖｅｒｎｅｎｇｏ　Ａ　Ｊ．Ａｄｈｅｓｉｖｅ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ　ｆｏｒ　Ｂｉｏｍｅｄｉｃａｌ

Ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ［Ｍ］．Ｒｉｊｅｋａ：Ｉｎ　Ｔｅｃｈ，２０１６：１００－１３６．
［２６］Ｇｕｏ　Ｊ， Ｗａｎｇ　Ｗ， Ｈｕ　Ｊ，ｅｔ　ａｌ．Ｓｙｎｔｈｅｓｉｓ　ａｎｄ

ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎ　ｏｆ　ａｎｔｉ－ ｂａｃｔｅｒｉａｌ　ａｎｄ　ａｎｔｉ－ｆｕｎｇａｌ

ｃｉｔｒａｔｅ－ｂａｓｅｄ　 ｍｕｓｓｅｌ－ｉｎｓｐｉｒｅｄ　 ｂｉｏａｄｈｅｓｉｖｅｓ ［Ｊ］．

Ｂｉｏｍａｔｅｒｉａｌｓ，２０１６（８５）：２０４－２１７．
［２７］Ｍｅｈｄｉｚａｄｅｈ　Ｍ，Ｗｅｎｇ　Ｈ，Ｇｙａｗａｌｉ　Ｄ，ｅｔ　ａｌ．Ｉｎｊｅｃｔａｂｌｅ

ｃｉｔｒａｔｅ－ｂａｓｅｄ　ｍｕｓｓｅｌ－ｉｎｓｐｉｒｅｄ　ｔｉｓｓｕｅ　ｂｉｏａｄｈｅｓｉｖｅｓ　ｗｉｔｈ

ｈｉｇｈ　ｗｅｔ　ｓｔｒｅｎｇｔｈ　ｆｏｒ　ｓｕｔｕｒｅｌｅｓｓ　ｗｏｕｎｄ　ｃｌｏｓｕｒｅ［Ｊ］．

Ｂｉｏｍａｔｅｒｉａｌｓ，２０１２，３３（３２）：７９７２－７９８３．
［２８］Ｊｅｏｎ　Ｅ　Ｙ，Ｈｗａｎｇ　Ｂ　Ｈ，Ｙａｎｇ　Ｙ　Ｊ，ｅｔ　ａｌ．Ｒａｐｉｄｌｙ　ｌｉｇｈｔ

－ａｃｔｉｖａｔｅｄ　ｓｕｒｇｉｃａｌ　ｐｒｏｔｅｉｎ　ｇｌｕｅ　ｉｎｓｐｉｒｅｄ　ｂｙ　ｍｕｓｓｅｌ

ａｄｈｅｓｉｏｎ　ａｎｄ　ｉｎｓｅｃｔ　ｓｔｒｕｃｔｕｒａｌ　ｃｒｏｓｓｌｉｎｋｉｎｇ ［Ｊ］．

Ｂｉｏｍａｔｅｒｉａｌｓ，２０１５（６７）：１１－１９．
［２９］Ｆａｎ　Ｃ，Ｆｕ　Ｊ，Ｚｈｕ　Ｗ，ｅｔ　ａｌ．Ａ　ｍｕｓｓｅｌ－ｉｎｓｐｉｒｅｄ

ｄｏｕｂｌｅ－ｃｒｏｓｓｌｉｎｋｅｄ　ｔｉｓｓｕｅ　ａｄｈｅｓｉｖｅ　ｉｎｔｅｎｄｅｄ　ｆｏｒ　ｉｎｔｅｒｎａｌ

ｍｅｄｉｃａｌ　ｕｓｅ［Ｊ］．Ａｃｔａ　Ｂｉｏｍａｔｅｒｉａｌｉａ，２０１６（３３）：５１－６３．
［３０］Ｂｕｒｋｅ　Ｓ　Ａ，Ｒｉｔｔｅｒ－Ｊｏｎｅｓ　Ｍ，Ｌｅｅ　Ｂ　Ｐ，ｅｔ　ａｌ．Ｔｈｅｒｍａｌ

ｇｅｌａｔｉｏｎ　ａｎｄ　ｔｉｓｓｕｅ　ａｄｈｅｓｉｏｎ　ｏｆ　ｂｉｏｍｉｍｅｔｉｃ　ｈｙｄｒｏｇｅｌｓ
［Ｊ］．Ｂｉｏｍｅｄｉｃａｌ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ，２００７，２（４）：２０３．

（责任编辑：唐志荣）
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