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研究成果の概要（和文）：本研究ではソフト界面における微小ドメイン形成原理の解明を目指して、単分子膜お
よび二分子膜系でのドメイン線張力定量基盤を構築し、分子構造の変化や浸透圧の印加に対する応答を詳細に検
討した。
単分子膜では線張力の主要因子である接触エネルギーと双極子間斥力のバランスによりドメイン形成が支配され
ることやハイブリッド化合物のドメイン境界線への吸着（界線吸着）が微小ドメイン形成を促進すること等が明
らかとなった。二分子膜系では浸透圧の印加により線張力が上昇することや臨界点近傍において低線張力の膜状
態では浸透圧による変形パターンが通常のものと大きく異なることが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：In this research, a strategy for line tension measurement in monolayer and 
bilayer systems was constructed and applied to them in order to understand a principle of 
microscopic domain formation associated with the change in molecular structure and application of 
osmotic pressure to the film.
The domain formation in monolayer is determined by a balance between contact energy and 
dipole-dipole interaction at domain boundary. The line adsorption of hybrid compounds promotes the 
formation of microscopic domain formation which would be a model of raft in biological membrane. The
 application of osmotic pressure in bilayer system increases line tension and induces an unusual 
deformation of domain morphology in the state with low line tension.

研究分野：界面物理化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた研究成果は、生体膜での不均一性であるラフト構造の形成原理をドメイン境界線に働く線張力
とそれを低下させる要因（界線吸着、二次元ミクロエマルション形成）の観点から解き明かす界線科学と呼ぶべ
き新たな学問分野の開拓につながる。さらに線張力によるソフト界面膜の不均一形態の制御を行うことで、不均
一膜を積極的に利用した化学センサーや温度・浸透圧等の外部刺激に応答して物質の取込み・放出をスイッチす
る新規ソフトマテリアルの創製等にも応用展開が可能となる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
生体膜はリン脂質やコレステロール、タンパク質などから成る二分子膜構造であり、物質透
過やシグナル伝達等の高度な機能を担っている。1997 年に Simons らが “ラフト”とよばれる
ドメインの存在を提唱して以来、生体膜の不均一性と機能との関連が注目を浴びている。ドメ
イン構造ではドメインとその周囲とを隔てる境界線において pN程度の線張力が生じるが、その
定量法が確立されておらず、ドメイン形態の多様性の起源は依然として全く理解されていない
状況であった。また、脂質リポソーム等のモデル膜に比べ生体膜での Lo ドメインは数十～百
nm 程度と非常に小さく、なぜこのような微小ドメインの分散構造が達成されるのかについての
合理的な解釈も不十分であった。 
 
２．研究の目的 
上記の様に生体膜ラフト等のソフト界面におけるドメイン形態や形成メカニズムは、ドメイ
ン界線に生じる線張力が決定的な影響を与える。本研究では微小ドメインの形成原理や分散構
造の安定性を二次元ミクロエマルション形成としてとらえ、吸着膜やリポソームを対象に線張
力の計測基盤を構築し、界線吸着の観点から（１）ドメイン形態の多様性、（２）ドメイン分散
構造の詳細、および（３）ドメイン形成メカニズの解明を主目的とした。 
 
３．研究の方法 
（１）線張力定量基盤の構築 
単分子膜系：水表面および油／水界面におけるフルオロカーボン（FC）アルコールやハイド
ロカーボン（HC）アルコールの単吸着分子膜、二本鎖飽和脂質（DPPC）－不飽和脂質（DOPC）
混合系の単分子膜における液体凝縮膜（Lo）ドメインをブリュースター角顕微鏡（BAM）により
観察し、変形したドメインの緩和速度 V  vs ドメイン半径の逆数プロット 1/R の傾きから 1～
数十 pNオーダーの線張力を定量する。 
二分子膜系：DPPC－DOPC 混合系の二分子膜ベシクルを対象に蛍光顕微鏡（FM）で観察し、μ
mサイズの Loドメイン界線のゆらぎをフーリエ級数でフィッティングする。そのモード数 kと
フーリエ係数（ak、bk）の解析より二分子膜において典型的な数 pN 以下の線張力を定量する。 
（２）ドメイン形成と線張力の関係解明 
単分子膜系：FCアルコールに FC 鎖および HC鎖を有するハイブリッドアルコールを添加した
系や DPPC－DOPC 混合膜に POPC（飽和－不飽和ハイブリッド脂質）を添加した系を対象に、界
線活性作用が期待されるハイブリッド化合物の添加に伴う線張力の低下を測定し、界線吸着量
を定量する。ハイブリッド化合物の界線吸着によって微小な（1 μm 以下）ドメインの形成が
予想される系では、微小角入射小角 X線散乱（GI-SAXS）測定を行い、ドメインの平均サイズ、
ドメイン間距離を決定する。 
二分子膜系：DPPC－DOPC－POPC 混合系ベシクルなどを対象に、Loドメイン界線揺らぎの変化
から線張力の変化を測定し、POPC の線吸着量を見積もる。ハイブリッド脂質の界線吸着により
微小ドメインの形成が予想されるベシクルに対して小角 X 線散乱（SAXS）測定を行い、ドメ
インサイズ、ドメイン間距離等の構造パラメーターを決定する。 
 
４．研究成果 
（１）単分子膜系 
１－１．油／水界面におけるフルオロカーボンアルコール（F8H2OH）吸着膜系に対して界面張
力および X線反射率測定を行った。ヘキサン／水界面において F8H2OH は膨張膜－凝縮膜相転移
を示し、膨張膜では凝縮膜ドメインの形成を確認した。また、油をドデカンやヘキサデカンに
変えると、ドメイン被覆率が減少し、ドメイン界線に働く線張力の増大がドメイン形成を抑制
することも見出した。さらに F8H2OH とハイブリッドアルコール（F6H6OH）との混合系吸着膜で
は、F8H2OH ドメイン被覆率の上昇とサイズの減少が観測され、F6H6OH のドメインの界線への吸
着（界線吸着）が示唆された。 
１－２．フルオロカーボンアルコール（F10H2OH）吸着膜構造に及ぼす油分子の効果を界面張力、
X線反射率、BAM 測定により検討した。ヘキサン／水界面では観測されなかったドメイン形成が
ヘキサン‐フルオロヘキサン混合油／水界面では誘起され、吸着分子と油との親和性の増大に
より線張力が低下し、数十ミクロンのドメイン形成が促進されることを確認した。また、一本
鎖リン脂質（C14PC）とコレステロール（Chol）との混合吸着膜で確認されたドメイン形成は、
分子の臨界充填パラメーター（cpp）を考慮した効果的な分子パッキングにより合理的に解釈で
きることを見出した。 
１－３．C14PC）－コレステロール Chol 系でのドメイン形成の解釈を深めるために陽イオン界
面活性剤（DTAB）－Chol 系吸着膜に対して行った界面張力、X 線反射率、BAM 測定を行った。
C14PC‐Chol 系では DTAB‐Chol 系に比べ親水基間斥力の緩和が小さいため、よりサイズの小さ
な（1μm以下）多数のドメイン形成が促進され、界面におけるミクロエマルション様構造の形
成が示唆された。また F8H2OH－DTAB 混合系では F8H2OH への DTAB の添加によりドメインサイズ
が増加し、丸みを帯びた形状のドメイン形成が見られた。この結果より異種分子の親水基間に
強い相互作用が働くことにより、ドメイン境界線における親水基間斥力のが緩和され、接触エ
ネルギー項が優勢となることが判明した。 



 
（２）二分子膜系 
２－１．飽和脂質・不飽和脂質（または炭化水素鎖分岐型脂質）・コレステロールから成る 3
成分ベシクルに低浸透圧液を加え、分子断面積を変化させて、膜面の相分離の状態変化を蛍光
顕微鏡で観察した。浸透圧の印可により、相分離するベシクル数が増加すること、そして相分
離ドメインの界線ゆらぎが変化することを確認した。顕微鏡観察したドメインの界線ゆらぎを
画像解析し、フーリエ級数でフィッティングすることで、ドメインに働く線張力を定量化した。
結果、浸透圧の印加により、線張力が約 1pN 上昇することを見出した。 
２－２．相分離ドメイン（2 次元構造）と 2 分子膜の曲率形状（3 次元構造）の関係性を調査
した。相分離リポソームに高浸透圧液を加えて膜変形を誘起させ、膜の余剰面積を増加させた。
線張力値が低下した臨界状態近傍のリポソームでは、通常の線張力値を持つリポソ－ムとは異
なる変形パターンが生じることが分かった。 
２－３．温度を変化させて相分離リポソームのドメインゆらぎをコントロールし、リポソーム
膜面のコロイドの熱運動を顕微鏡観察した。相分離膜ではコロイドは膜の無秩序相に局在し、
臨界および一様膜ではコロイドが膜面を自由に熱運動する動きを確認した。相分離、臨界、一
様の各状態でのコロイドの動きの解析より、臨界状態近傍の膜における抗力を求めた。 
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