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研究成果の概要（和文）：ＨＦＢＩ分子は、液滴上で精密な構造を有する単分子膜として自己組織化し、その過程で、
液滴頂部を平坦にする特異な現象も発現する。本研究ではHFBIの液滴上（気液界面）における自己組織化挙動に着目し
、その自己組織化プロセスの速度論的な解明と、構造的および力学的な分析を原子環力顕微鏡（ＡＦＭ）、ラングミュ
アブロジェット(LB)・表面圧測定（Wilhelmy-plate法）、懸滴法による分析と、構造的・力学的な解析を通して、自己
組織化の機序と液滴頂部が平坦になる機構を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：HFBI is a species of hydrophobin protein that forms precise and structured 
self-organized membranes at air/water interfaces. When HFBI is dissolved in water droplets on a solid 
substrate, the top face of the water droplet becomes flattened through development of a self-organized 
HFBI membrane, as shown in the images below. This is a unique interface phenomenon. Self-organized HFBI 
membranes appear to be very strong. To determine the buckling strength of HFBI self-organized membrane, 
we analyzed them using AFM. The buckling strength of HFBI membranes is about twice as strong as the 
surface tension of HFBI containing water. This mechanistic study explains why water droplets containing 
HFBI have flattened tops.
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１．研究開始当初の背景 

タンパク質は、機能タンパク質と構造タン

パク質の２つに大別される。構造タンパク

質の中でも膜タンパク質は、自己組織化に

より界面を形成する界面特性を持つものが

存在する。一部の生体分子による自己組織

化は極めて精密な規則構造を有する。その

ため固液界面を反応場とする高機能な電気

化学反応電極の構築への応用が期待されて

いる。本研究室ではHFBIいう糸状菌由来

のタンパク質を用いた研究を行っている。

HFBI タンパク質も精密な自己組織化膜を

形成することが知られている。さらに気液

界面において自己組織化すると液滴の上面

が平らになるという極めて特異な現象が生

じることを明らかにしてきた。この現象は、

液滴表面で形成される自己組織化膜の構

造・物性に依ると考え、本研究を企図した。 

 

２．研究の目的 

本研究ではHFBIの液滴上（気液界面）に

おける自己組織化挙動に着目し、その自己

組織化プロセスの速度論的な解明と、構造

的および力学的な分析を原子環力顕微鏡

（ＡＦＭ）、ラングミュアブロジェット

(LB)・表面圧測定（Wilhelmy-plate 法）、

懸滴法による分析と、構造的・力学的な解

析を通して、自己組織化の機序と液滴頂部

が平坦になる機構を明らかにした。 
 

３．研究の方法 

前述したとおり、HFBI を含む溶液を疎水性

の基板上で液滴を作成すると、HFBI が気液

界面で自己組織化することによって液滴の

上面が平らになるという非常にユニークな

特性を有している。液滴の表面張力測定、

原子間力顕微鏡（AFM）を用いた自己組織化

膜構造解析、フォースカーブ測定による自

己組織化膜強度の測定等を行った。その結

果、HHBI が液滴表面で形成する単分子自己

組織化膜が、精密なハニカム様構造を有し、

その構造的特性から平坦平面膜を形成する

こと。そして、その膜の座屈強度が水表面

張力よりも遙かに強く、液相側の膜面の親

水性も大きいために、液滴頂部が完全に平

坦になる。ということを明らかにした。 

HFBI が精密な自己組織化構造を有するこ

とを明らかにすることが出来たので、この

自己組織化膜を分子キャリアとして、活用

するための基礎研究として、HFBI 自己組織

化膜で被覆した電極の電気化学特性解析を

行なった。HFBI 自己組織化膜で被覆した導

電性基板を電極として用い、サイクリック

ボルタンメトリー（CV）、電気化学インピー

ダンス測定（EIS）を行うことでその電極特

性を解析し、自己組織化膜がハニカム様構

造を有するために、被覆後の電極でも、そ

の電気化学特性は一定以上保持できること

を明らかにした。 

さらに、遺伝子組替え（ポイントミューテ

ーション）によって、タンパク質分子表面

の電荷を「＋電荷」「－電荷」「中性電荷」

と変化させたHFBI分子を調製し、WILD type

を含めて４種類の HFBI 分子自己組織化膜

で被覆した電極を作成し、同様にサイクリ

ックボルタンメトリー（CV）、電気化学イン

ピーダンス測定（EIS）による電極特性解析

を行なったところ、HFBI 表面電荷に応じた

特性が得られることが明らかとなった。こ

のことは、HFBI 分子によって形成できる精

密ハニカム様単分子膜による整流効果が得

られることを示唆する結果である。 
 
４．研究成果 

HFBI が気液界面で自己組織化することに

よって液滴の上面が平らになるという非常

にユニークな特性は、HHBI が液滴表面で形

成する単分子自己組織化膜の物性に基づく

という仮説から、膜の座屈強度による同現

象発現仮説を立て、その実証を行なう、ナ

ノ膜座屈強度の分析法を確立し、精密な定

量に成功した。そして、膜座屈強度が水の

表面張力よりも大きいために液滴頂部が平

らになることを明らかにすることが出来た

（発表雑誌論文２）。 

しかし、これだけでは液滴頂部だけが平坦

になる機構が説明出来ない。そこで自己組

織化の進行と、その膜の浮力の関係を考察

したところ、HFBI 分子が１－２個であれば、

水との間で浮力差は生じない（つまりバル

ク水中に分散する）が、自己組織化が進み、



単分子膜を構成する HFBI 分子数が増える

程に浮力が大きくなり、その結果として、

液滴頂部に膜が形成されることを明らかに

した（発表雑誌論文１）。 
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