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本論文は、グラフェン酸化物および部分フッ素化合成脂質を用いた新しい人工生体膜モデル系の構

築と、その膜内部におけるナノ構造観察および分子拡散挙動に基づく新規物性計測の開発研究成果
をまとめたものである。本論文は7章よ畊涛成されており、第 1章は細胞膜を含む生体膜研究と人工脂
質二重膜系を用いた生体膜研究の方法論およびグラフェン酸化物と部分フッ素化脂質に関する概
、第2章は実験手法とその原理の詳細を記述し、第3章は、原子問力顕微鏡、蛍光凪酬散鏡および蛍す而

光一*立子追跡法に基づく研究成果と老察が述べられている。特に、グラフェン酸化物上への平面脂質
二重膜の形成法を確立し、形成される脂質二重膜の層数を明らかにし、また脂質二重膜が流動性を

保持していることを示した。第4章は、蛍光クエンチャーとして側」くグラフェン酸化物上で脂質二重膜内
分子拡散を直接計測するために蛍光プローブとして脂質二重膜への量子ドットの化学修飾を行い、厳
光一粒子観察に成功した。第 5 章は、蛍光一粒子追固N去に基づきグラフェン酸化物上脂質二重膜の
側方拡散性を定量的に評価し、グラフェン酸化物による1漠内流動性の変化とその機構を明らかにした

うえで、脂質膜層数に依存した蛍光クエンチ効率の違いを個々の量子ドッNこついて評価した。また、
グラフェン酸化物が脂質二重膜内の特定の分子を汾鯖病するとし巧新規現象を見出した。第 6 章は、部
分フッ素化垢質二重膜の分子拡散性とその温度依存性を詳細に計測することにより、炭化水素を部分
フッ素化することによる脂質二重膜内での分子問相互作用エネルギーの変化を定量的に評価した成

果が述べられている。第 7 章では本研究で得られた成果をまとめると共に、将来展望と波及効果にっ
いて述べている。

文内容
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の 要

細胞膜に代表される生体膜の基本構造は脂質二重膜であり、人工脂質二重膜系は生体膜反応
に関わる脂質やタンパク質の物理化学的性質を調べるための実験系として有用である。細胞膜
内外での物質輸送や信号伝達は生命活動や細胞機能を担う反応であり、現在用いられてぃる医

薬品の約60%が細胞膜に存在するいわゆる膜タンパク質に作用していることからも、膜内分子
挙動を調べるための実験系および実験手法を確立することは化学のみならず生物および医薬
開発分野においても重要な研究課題であることは明らかである。本論文は、グラフェン酸化物
や部分フッ素化合成脂質のような特異な性質を持つ材料を組み込んだ新しい人工脂質二重膜
系を構築し、その構造と物性の評価、また蛍光一粒子計測に基づく新しい評価手法の開発にっ

いての成果が述べられたものである。両親媒性分子の自己組織化構造である脂質二重膜が、ナ
ノスケールで親水・疎水領域の混在する両親媒性単原子シート材料であるグラフェン酸化物上
でどのように振る舞うかは、材'料化学の観点からも興味深い課題である。第3章で述べられて

いるように、球殻状脂質三重膜から平面膜への形状変化について溶液中のイオン種と粒径の効
果について調べることで平面膜形成の条件を確立し、形成された脂質膜の構造と流動性を原子
間力顕微鏡と蛍光顕微鏡観察の結果から明らかにした。この成果はグラフェン酸化物と脂質膜
に関する最初の報告であり、その後に出版された数多くのグラフェン酸化物と脂質膜に関する
論文の先駆けとなった点も高く評価できる。第4章で述べられている、化学修飾した量子ドッ
トを蛍光プローブとして用いた成果は、高効率の蛍光クエンチャーであるグラフェン酸化物上
での蛍光一粒子追跡の要素技術として有用である。この結果に基づいて第5章では、一粒子追
跡による分子拡散陛の定量評価を行い、また量子ドットの蛍光クェンチ効率から原子問力顕微
鏡で観察された脂質二重膜の層数を反映した距籬が得られており、脂質二重膜系においてグラ

フェン酸化物の蚤光クエンチ効果を利用してナノメートルオーダーの距剛針青報を取得しうる
ことを実証した結果である。また、第6章では部分フッ素化脂質二重膜内の分子拡散障壁を実

験的に求めることにより、分子間相互作用を定量的に評価することに成功してぃる。生体材料
にフッ素を導入するととで分子間相互作用が変化することは広く知られてぃるが、その度合を

評価することは多くの場合困難であり、新たな評価手法が提案された意義は大きい。これらの
成果は、細胞膜反応に関与する様々な種類の脂質および膜タンパク質等の生体分子の挙動を分

子レベルで理解するための実験系および評価手法として重要な基盤となることが期待される。

以上により、本論文は博士(工学)の学位論文に相当するものと判定した。
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