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研究成果の概要（和文）：紫外線照射によって反応制御できるケージド脂肪酸からなる油滴が、紫外線の照射方
向に向かって自走する走光性を示すことを見いだした。油滴に照射した紫外線は、油滴内部を透過する際に減衰
するので、紫外線照射面とその逆側の面とで光分解反応効率が異なる。このことが、運動の方向性を決めてい
る。また、化学反応進行とともに、油滴内部に対流が出現し、これが自らの運動の持続、安定化に寄与すること
を明らかにした。さらに、光応答性を持たないベシクル内部に本油滴を封入することで、油滴単独とは運動機構
は異なるものの、ベシクル全体に運動を誘起しうることを確認した。

研究成果の概要（英文）：We found that novel sub-millimeter-sized phototactic oil droplets of oleic 
acid bearing a photolabile protecting group, 2-nitrobenzyl oleate, in basic water exhibited 
unidirectional motion toward a UV light source. This unidirectional motion can be explained by 
anisotropic photolysis on a surface of the droplet with low permeability for UV light. This 
characteristic dynamics, which is derived from a supramolecular machinery system towards the 
external stimulus with an inner convection structure as a self-assistance, may be similar to the 
phototaxis of a living cell.
Additionally, a self-propelled giant vesicle (GV) containing the oil droplets as a driving source 
was constructed prepared by using the centrifugal precipitation. Major dynamics of the GVs 
containing the droplets under UV irradiation was a self-propelled motion, and their migration 
direction was independent of the position of the UV light source unlike in the free phototactic 
droplet. 

研究分野： 有機物理化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
光照射によって化学反応を制御できるケージド化合物の特徴を利用して、外的刺激によってその運動性や方向性
を制御できる自走油滴という新しい系の構築に成功した。この走光性の発現には、単なる外的刺激応答だけでな
く、自らの動きを安定化・持続化する機構を有しており、研究当初に目指した「刺激によって活性化した内部応
答により自律的に運動を作り出す生物の示す動きに通じる特性」を有し興味深い。さらに、作られた油滴を駆動
源として、本来動きを持たないベシクルに動きをもたらすことにも成功した。従来自走性油滴の運動は、自らを
動かすことのみ使われるが、本手法を利用することで、新しい物質輸送系にまで展開できるものと期待される。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

「うごき」は生命現象を特徴付ける重要なダイナミク
スである。原始的な水生微生物であっても、自ら動く
ことによって外敵から逃れたり、生育に有利な環境へ
と自らを移動させたりする。この生物を参考に、自ら
動きを示す人工の分子システムを実現することができ
れば、生命現象を支える物理現象の理解が深まるだけ
でなく、従来の物質科学にはない新しい方法論に基づ
く物質輸送システムの構築につながり興味深い。さま
ざまな自走性油滴が報告されてきたなかで、研究代表
者らは、オレイン酸のカルボン酸部が光分解性保護基
で保護されたケージドオレイン酸NBO(図１)からなる
油滴が、照射された紫外線の方に向かって駆動する「走
光性」という、従来にない挙動を示すことを見いだし
た（図２）。紫外線照射の有無によって反応制御が容易
なケージド化合物の性質を利用すれば、従来にない新
しい自走系への展開が期待される。 

 

２．研究の目的 

ケージド脂肪酸からなる油滴が紫外線照射下で示す、
光源に対する高い指向性を持った運動やその発現機構
に着目し、このような系を生物が示す走光性にみられ
る「刺激によって活性化した内部応答により自律的に
運動を作り出す仕組み」を持った分子システムを担う
のに最適な分子系を構築する。これら油滴が示すダイ
ナミクスの顕微鏡観察から、本ダイナミクスにおける
油滴に内部状態とマクロな運動ダイナミクスの関連性
を明確にする。さらに、このような油滴を、細胞と同
程度の大きさを持った微小空間内に封入し、油滴の作り出した運動を、別の物質を動かす動力
源として利用するための手法の構築を目指した。 

 

３．研究の方法 

（１）合成したケージドオレイン酸 NBO を主成分とする油滴が、紫外線照射下で示すダイナ
ミクスをリアルタイム計測、紫外線照射前および照射中、照射後の油滴の動きと内部状態を観
測した。紫外線照射方向や強度に対する油滴の駆動状態の変化や、分光学的手法を用いた紫外
線照射下での反応進行についての観測結果から、光分解反応と動きの関連性を明らかにした。 

 

（２）照射された紫外線に対する応答性の向上を目的に、無置換のニトロベンジルアルコール
よりも吸光係数の大きいケージド脂肪酸を合成した。また、反応進行時の分子分布等の情報を
得るために、蛍光性置換基を導入したケージド脂肪酸も合わせて合成した。 

 

（３）パラフィン中に形成したリン脂質を界面活性剤とする水/油エマルションを水層に浮かべ、
遠心分離によりベシクルを調整する遠心沈降法は、ベシクルの内/外水相構成成分を区別するこ
とが可能な優れた方法である[1]。この方法を拡張して、NBO の光分解反応に適した紫外線に
対して応答性を持たないリン脂質ベシクル内部に、NBO 油滴を封入した「油滴封入ベシクル」
の調整を行い、紫外線照射下での挙動を観察した。 

 

（４）本研究で用いた有機合成法や、油滴封入ベシクルをつくるために最適化した遠心沈降法
などの調整手段を活用して、化学反応に基づく分子集合体ダイナミクスに関連する研究を展開
した。 

 
４．研究成果 
（１）紫外線照射前/照射中および照射後の NBO 油滴の駆動およびその内部状態の観察から、
NBO 油滴が示す走光性は、次の機構で説明できることを明らかにした（図３）。i) 油滴内部を
透過する紫外線はその距離に応じて減衰するので、十分大きな油滴では、油滴の紫外線照射面
と、その逆側とで光分解反応の効率が異なり、照射面でより多くのオレイン酸が生じる（図３b）。 

ii) 油滴表面のオレイン酸は酸解離により界面活性のあるオレートとなり表面張力を低下させ
る。iii) 反応効率の違いによる表面張力勾配が、油滴の紫外線照射面を上流とする水流を生み
出す（図３c）。 iv) 油滴表面のオレート濃度が閾値を超えると、過剰なオレイン酸で覆われた
微小水滴が油滴後方から取り込まれるようになり、周辺のオレート濃度を低下させる（図３d）。 

v) 水相同様に表面張力勾配で生じた油相中の流れが、油滴後方からの水滴の取り込みを促進し、
油滴の駆動を安定化させる。このことから、NBO 油滴にみられる走光性は、外的刺激としての
光照射だけでなく、油滴自らが作り出した内部構造（対流）も利用した動きであると見なせる。
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図２ 走光性を示す NBO 油滴 



これはまさに、「刺激によって活性化した内部応答により自律的に運動を作り出す仕組み」と言
え、走光性微生物の運動との関連性が興味深い。 
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図３ 油滴の駆動に関する模式図 

 

（２）油滴が駆動性を示すには、照射面の及びその逆側での光分解反応効率の違いに基づく対
称性の破れが重要である。無置換の NBO で調整した油滴では、紫外線の透過性が高く、粒径
50 μm 以下では駆動性（走光性）を示さない。一方、新たに合成した DM-NBO（ベンゼン環上
に二個のメトキシ基を有する）は、NBO の約 30 倍の吸光係数を持つため、粒径 10 μm 以下の
油滴でも走光性を示すことが確認された。また、光反応生成物の空間分布を知るためのプロー
ブとして、ケージド脂肪酸疎水基末端に蛍光性置換基を導入した分子の合成にも成功した。 

 

（３）遠心沈降法により調整した油滴封入ベシクルに紫外線を照射した場合のベシクル全体の
挙動を顕微鏡観察したところ、観察したベシクルの約八割（測定数: 76）で、位置の変化が観
測された。ただし、油滴単独の場合と異なり、その移動方向に、紫外線源との関連性はみられ
なかった。ベシクル中に多数の NBO 油滴を封入した場合、紫外線照射によりベシクルの破裂
が観測されることから、光分解反応によって生じたオレイン酸の一部は、ベシクル内水相に溶
け出し、さらにベシクル膜へと作用するものと考えられる。このとき、オレイン酸によるベシ
クル表面の表面張力に不均一性が生じ、それが動きに繋がったものと解釈された。 

 

（４）本研究課題に関連して、ベシクル内部に油滴の代わりに光開孔性ベシクルを封入した二
重ベシクルのダイナミクス、膜生産反応の速度に応じて出現するマクロ形態のことなるベシク
ル自己生産系、およびベシクル型人工細胞に封入する DNA 鎖長の違いによる自己生産過程の
影響に関する研究について成果をあげた。 
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