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1   はじめに 

 生体膜にはコレステロールや脂肪酸といった様々

な種類の有機小分子が含まれている。こられの小分

子が膜の物性を左右することにより生体膜の機能が

保たれている。特に膜の流動性に対して小分子が与

える影響に関しては多く調べられてきた。それらの

研究により、膜の流動性はタンパク質活性や輸送過

程、ホルモン活性、免疫応答に関わっていることが

示唆されている[1]。生体膜は二重膜構造であるため、

膜の流動性だけでなく外膜と内膜のカップリングも

そのような小分子によって制御されていると考えら

れる。しかし、小分子が膜の流動性や外膜と内膜の

カップリングに与える影響はあまり知られていない。

外膜と内膜のカップリングは、弾性シート理論に

よって膜の曲げ弾性係数と面積圧縮率 KAに関連づ

けられている[2]。後述のように中性子スピンエコー

（NSE）で曲げゆらぎと厚みゆらぎを観測すること

によりと KAを独立に求めることが可能となった。
[3,4]. 

 そこで我々は現在、有機小分子が膜の流動性に与

える影響を NSEを用いて調べている。これまでに、

有機小分子として簡単な構造を持つ直鎖アルカンを

合成リン脂質膜に混合し、膜の構造や相挙動、弾性

に与える影響を明らかにしている[5,6]。直鎖アルカ

ンが相挙動に与える影響は、添加したアルカンの鎖

長に強く依存する。膜の流動性も膜内の分子間力と

関係すると予想される。有機小分子が膜物性に与え

る影響を系統的に理解するために、膜の流動性に対

するアルカンの添加効果の鎖長依存性を調べてきた。

 NSE 測定では、膜の曲げゆらぎと厚みゆらぎを解

析するために異なる散乱長密度分布を持つ試料を用

意した。曲げ揺らぎを観測するためには、軽水素を

持つ脂質膜を重水中に分散させて膜全体にコントラ

ストを付けた。一方、厚みゆらぎ観測用の試料には、

アルキル鎖部分が重水素化されたリン脂質と重水素

化アルカンからなる膜を重水中に分散させて、脂質

膜の親水領域のみにコントラストを付けた。

NSE により測定される中間散乱関数の緩和速度

は次式で表される[4]。 
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式 1 

右辺第一項は膜全体の波打ち運動に由来し、は溶

媒の粘性である。曲げ揺らぎ解析用の試料の場合は

第一項のみを用いて解析する。第二項のローレンツ

関数は膜の厚み揺らぎに由来し、TFは厚み揺らぎの

緩和時間、-1 は厚みゆらぎの振幅と比例関係にある。

q0は厚み揺らぎに由来するピークの位置 である。 

リ ン 脂 質 DPPC （ 1,2-Dipalmitoyl-sn-glycero-3-

phosphocholine）に、炭素数 8、10、12、14の直鎖ア

ルカンを 40 mol%ほど膜に添加して NSE測定を行っ

た。曲げゆらぎの解析から、炭素数 10、12、14の場

合は、添加アルカンの鎖長が長いほど膜の曲げ弾性

係数が小さくなることがわかった。これは膜が柔ら

かくなっていることを意味する。また、厚みゆらぎ

に由来するピークは添加アルカンの鎖長が長いほど

低波数側にシフトした。これは膜の厚みが大きくな

ったことを意味する。しかし、単成分膜に比べてピ

ークがブロードになり、ピーク位置を決定すること

は困難だった。

そこで、本研究では、アルカン添加膜の厚みの添

加アルカン鎖長依存性を求めるために SAXS 測定を

行った。厚みゆらぎを特徴づけるパラメータを求め

るためには、式 1 をフィッティングする必要がある

が、これまでパラメータが多く、確信的なフィッテ

ィングが行えていなかった。SAXS で膜の厚みを求

めることができればフリーパラメータを減らすこと

ができ、NSEの結果の解釈が大きく進展する。 

2   実験 

 NSE の場合と同様、リン脂質は DPPC を用いた。
これに、炭素数 8、10、12、14の直鎖アルカンを 40 

mol%となるように膜に添加した。水が全体の 90 

wt%となるように調製した。直径 100 nm前後の一枚
膜小胞を測定に用いた。SAXS 測定は PF の BL10C, 

BL6Aにて行った。カメラ長は 1.1 mとし、ベヘン酸
銀を用いて較正を行った。測定はすべて 54 ºC で行
った。 

3   結果および考察 

炭素数 8, 10, 12, 14の直鎖アルカンを 40 mol%添加

した DPPC 膜の散乱プロファイルは図 1 のようにな

った。qは散乱長ベクトルである。0.2-0.3 Å-1の範囲

に見られる落ち込み位置が高波数側であるほど膜の

厚みが小さいという関係がある。図 1 を見ると、
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DPPC 単成分膜の落ち込み位置が最も高波数側にあ

り、オクタンを添加した場合もほとんど同じ位置に

ある。より長いアルカンを添加した場合は鎖長が長

いほど膜の落ち込み位置が低波数側にシフトした。

これは添加アルカンの鎖長が長いほど、膜の厚みが

大きくなったことを意味する。 

より定量的に膜の厚みを求めるために、core-

multi-shell modelを用いて散乱プロファイルにフィッ

ティングを行った。core-multi-shell model は、膜を 2

つの親水領域、2つのアルキル鎖領域、中心平面と 5

つに分けた電子密度分布を仮定したものである。フ

ィッティングの結果、アルカン添加膜の厚みが図 2

のように求められた。

図 1：DPPC/alkane = 6:4 (mol)膜の SAXSプロファイ

ル。Pure: DPPC単成分膜の SAXSプロファイル。実

線は core-multi-shell modelのフィッティング結果。

図 2：SAXSプロファイルから求めた DPPC/alkane = 

6:4 (mol)膜の厚み。Pure: DPPC単成分膜の厚み。 

 膜の厚みは、添加アルカンの鎖長が長いほど大き

くなることがわかった。オクタンとデカンの場合の

厚みの差は小さかったが、デカンとドデカン、ドデ

カンとテトラデカンの場合の厚みの差は 2 Å 以上あ

った。これは、オクタンは脂質のアルキル鎖と平行

に分布するのに対し、デカンより長いアルカンは膜

の中央平面（単分子膜と単分子膜の間）にも分布す

るからだと考えられる。

 この傾向は、NSE 測定により得られた厚みゆらぎ

のピークが、添加アルカンの鎖長が長いほど低波数

側にシフトしたこととも一致する。しかし、曲げ弾

性係数の傾向とは矛盾している。なぜなら、膜の粘

性が一定であれば、膜の厚みが大きくなるほど膜は

曲げにくくなるはずだが、今回の結果はそれと反対

であるからである。このことは添加アルカンが膜の

中心平面に分布して、2 つの単分子膜のカップリン

グを弱くしていることが原因だと考えられる。 

4   まとめ 

DPPC 膜に炭素数 8、10、12、14 の直鎖アルカン

を添加した場合、添加アルカンの鎖長が長いほど膜

の厚みが大きくなることがわかった。NSE 測定で見

られた厚みゆらぎのピーク位置の傾向とも一致した。

また、膜の厚みが大きいほど膜が柔らかくなるとい

う結果が得られたことから、鎖長の長いアルカンは

膜の中心平面に分布して、2 つの単分子膜のカップ

リングを弱くする可能性が示唆された。
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