
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１２１０２

若手研究(B)

2014～2012

「水和」から眺める脂質の自己組織化

Role of hydration water on the self-assembly of lipids

７０５１９０５８研究者番号：

菱田　真史（Hishida, Mafumi）

筑波大学・数理物質系・助教

研究期間：

２４７４０２８９

平成 年 月 日現在２７   ５ １５

円     3,400,000

研究成果の概要（和文）：生体分子をはじめとするソフトマターが水中で自己組織化し構造を形成する際に、周囲の水
はこれまでただのバックグラウンドであると考えられてきた。本研究ではテラヘルツ分光およびX線散乱法によって生
体膜の基本構造であるリン脂質二重膜の水和状態と構造をそれぞれ観測した結果、膜の構造が変化する際に水和水が関
与していることが分かった。さらに、膜の積層構造の依存性から、膜同士の相互作用に対しても「水」が役割を持つこ
とが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：For long, water has been considered as just a background medium for the 
self-assembly of soft matter including biomolecules. However, the present study clarified that structural 
changes of phospholipid bilayers strongly depends on their hydration states from the measurements of 
terahertz spectroscopy and small angle-X-ray scattering. Further, ion-dependence of stacking structure of 
phospholipid membranes revealed that water has some “role” for the interactions between the membranes.

研究分野： ソフトマター物理化学
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１．研究開始当初の背景 

これまでソフトマターの自己組織化は粗

視化したモデルにより多くが記述されてき

た。なかでも溶媒は均一な媒質として塗りつ

ぶされてきた。しかし我々のこれまでの研究

から、特に生体膜の基本構造であるリン脂質

二重膜表面には不均一な水(水和水)が 1 nm

もの長距離にわたって存在していることが

分かってきた（M. Hishida and K. Tanaka, 

Phys. Rev. Lett. 2011）。これは膜の自己組織

化に関わる相互作用（e.g. van der Waals 相

互作用）が働く距離と同等のスケールである

ため、こういった相互作用に水の状態が関わ

っている可能性が大きい。 

 

２．研究の目的 

 そこで本研究では、リン脂質二重膜を中心

に、水中でのソフトマターの自己組織化に対

して周囲の水がどのように関わりを持って

いるのかを明らかにすることを目的として

研究を進めた。 

 

３．研究の方法 

 初めに注目したのは脂質や界面活性剤の

自己組織化構造間の相転移に対する水の関

わりについてである。例えばリン脂質二重膜

は温度や湿度変化とともにラメラ相から逆

ヘキサゴナル相へと相転移する。この相転移

は生体中での膜融合に関与していると考え

られている。水和状態変化をテラヘルツ分光

により、構造変化を X 線小角散乱により測定

し、それらの相関を調べた。また、膜間相互

作用に対する水の影響を調べるために、脂質

膜水溶液に塩を添加し、そのイオン種依存性

を調べた。価数は同じであってもイオン種に

よって膜間相互作用が異なれば、水の水素結

合状態が相互作用に関与していることの間

接的な証拠となる。 

 

４．研究成果 

本研究の中で最も重要な結果は生体膜融

合に対して水が協同的な役割を持っている

ということを明らかにした点（M. Hishida et 

al., J. Phys. Soc. Jpn., 2014）にある。ここ

ではテラヘルツ分光を用いることで膜表面

の水和状態の脂質依存性をしらべ、さらに微

入射小角 X 線散乱を用いるとこで、水和状態

を無理やり変えた時の膜構造の変化を調べ

た（図 1）。するとそこには強い相関があるこ

とが分かった。つまり、水和水の多い場合に

は膜同士が接近しにくく、膜融合が起きにく

いこと、その水和水の量は脂質分子の化学構

造によって決まることがわかり、化学構造が

物理的相互作用を決定し、それが膜融合とい

う生命現象を司るという学際的知見が得ら

れた。このように生体分子の機能に対して水

が役割を持つということ自体が新しい知見

であり、当該分野における更なる研究の進展

を促すものである。そのため本研究は、広く

注目を集め、日本化学会コロイド界面化学会

の部会誌（菱田真史, C&I Commun., 2014）

にて解説記事としても発表している。 

リン脂質だけでなく、非イオン性界面活性

剤についても調べると、相転移に伴って自己

組織化構造が変化する際に水和状態も相転

図 1：二種類のリン脂質薄膜を湿度変
化させた時の微小角入射 X 線小角散乱
プロファイル。相転移する際の湿度が
大きく異なる。 



移的挙動を示すことが分かった（M. Hishida 

and K. Tanaka, J. Phys. Condens. Matter 

2012）。 

そのほかにも、本研究では膜間相互作用に

対する塩のイオン種依存性を調べることか

ら、やはり膜間相互作用にも水が役割を持つ

ことを間接的に示すことができた（M. 

Hishida et al., Langmuir, 2014）。また膜表

面での水の配向性がイオン種によって異な

ること（M. Hishida et al., submitted, 2015）

がこの原因である可能性が高いことも見出

した。 

そのほかにも膜の自己組織化構造に対す

る添加分子の影響を明らかにすることもで

きた（K. Nakazawa, M. Hishida et al., 

Chem. Lett. 2014, M. Hishida et al., 

submitted, 2015）。 

これらの成果を総括すると、やはり当初の

予想通り、水の状態（水和状態）は脂質や界

面活性剤の自己組織化構造の形成と密接に

関わっていることが明らかになった。これま

で長い間、水はただのバックグラウンドとし

ての溶媒であると考えられてきたが、この仮

定が正しくないことを示している。水は物

理・化学・生物にわたるもっとも普遍的な溶

媒であり、今後、ソフトマターや生体分子の

自己組織化に対する役割を分子レベルで理

解していくことは大変重要となってくるで

あろう。本研究はその重要性を提起するもの

であり、広くにわたる研究の足掛かりとなる

と期待される。 
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