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リン脂質膜のリップル構造について

佐藤幸一 慈恵医大･物理I

l 序

生体膜の主要成分はタンパク質と脂質(リン月旨質､コレステロール､糖脂質)ですが､膜

構造を形成する主役はリン脂質です｡天然のものは多量の水に触れるだけで､疎水部分が

水を避ける形に集合した脂質二重層膜の多層構造が形成されます｡これを砕くと､直径数

100mmの球状の多重層リポソームが得られます｡

DPPC(dipalmitoylphosphatidyldoline)という合成のレシチン(リン脂質の一種)で作っ
た多重層リポソームの分散系を昇温すると､約33℃で転移(前転移という)を起こし､ゲル

相(Gelphase;Lβ′)からリップル相(Ripplephase)という中間相(intermediatephase)に変

化し､約42oCで主転移を起こして､流動相(Fluidphase;L｡相:液晶相ともいう)に変化し
ます｡主転移温度以下では､脂質分子は結晶格子を組んでいるため自由に動けないが､流

動相では自由に拡散(lateraldiffusion)するようになります｡しかし､リップル相でも一部

の脂質分子が流動相と同じ状態になっていることをX線回折やESRのデータが示してい
ます 【11【2]｡リップル (さざ披)という名称は､多重層膜が11-17nmの間隔で波打つ構造

をとることからきています｡波形については､正弦波説と鋸歯状波説があります｡

DPPCリポソームの電気泳動速度を色々な濃度のCaC12溶液中で､温度を上昇させなが

ら測定すると､リップル相で遅くなり､流動相では更に急激に遅くなります【31｡
この小論では､リップル構造の分子モデルを提出し､モデルの妥当性を検討します｡更

に､電気泳動の結果をこのモデルに基づいて検討します｡

2 リップル相のモデル

レシチンの親水基にはダイポール (-がリン酸基で､+が トリメチル基)があります.

DPPC膜の場合､Lβ,相では､このダイポールモーメントの方向が膜面と平行であることが
示されているので､分子軸と膜面の法線とのなす角をβとすると､脂質分子軸に対するダイ

ポールモーメントのなす角0′は(7r/2-0)となります｡Lα相では､0-0であり､親水基の
競何学的パラメータは主転移によって影響を受けない【41ので､β′も主転移前後で変化し

ないことになります｡従って､ダイポールモーメントは膜面に対してβだけ傾き､リン酸基

の位置が溶液側から見て奥になります｡

図1は､脂質二重層膜がLβ,相とリップル相(Pβ)にあるときの由で､リポソームの一部

を拡大した図です｡実験値に基づいて､♂-300【4日5】として措いてあります｡
このモデルは電気泳動の結果を説明します｡流動状態のLα相では､Caイオンの結合サ

イトであるリン酸基が奥になるために結合定数Kcaが減少し､泳動速度が減少する､と考

えられます｡従って､Pβ相で泳動速度が遅くなる原因は流動状態の脂質が増えることであ

ると解釈出来ます｡

I東京慈恵会医科大学･物理学教室:調布市国領町8-311,TEI,:03-348011151(ext.2215),FAX:03-3480-4591.
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図1:Lβ,(上)とPβ(下)のモデル図;二つの相の関係が分かりやすくなるように､Pβ相

内の流動状態の脂質分子とそれに対応するLβ,相内の脂質分子の親水基を塗りつぶ
している｡

前転移温度以上になると､この図のようにLβ′相内の脂質分子の一部が流動状態 (Fluid

state)に変化します｡流動状態の分子の一個の占有面積AFはゲル状態(Gelstate)での面
積AGより大きいため､リップル構造に移行して表面積を増やすと考えられます.

注 :以下でも､添字GとFはリップル相でのゲル状態と流動状態の部分を表す｡

波の間隔がほぼ一定になるように変形するのは､多重層を形成しているため､リップル

の振幅が一定の方がエネルギーが低い状態となるためであろうと考えられます｡

Pβ相において､流動状態になっている脂質分子の割合をαとし､一個のリポソームを形

成している脂質膜一枚(二枚の膜からなる脂質二重層膜の内の一枚)に含まれる全脂質分子

数を〃とします｡このとき､

NF-αN､ NG-(1-α)N (1)

となり､ゲル状態になっている部分の総面積SGと流動状態になっている部分の総面積SF

は

SG-NGAG､ SF-NFAF, (2)

となります｡

図2は､図1に示したリップル構造(鋸歯状波の一種)をとっている一枚の脂質膜を線で

示したものです｡'Sphericalsurface'は内接する球面を示しています｡
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Sphericalsllrface

図2:リップル相にある一枚の月旨質膜;Gはゲル状態､Fは流動状態の部分を表す｡'Sp血eト

icalsurface'は､内接する球面を示す｡

この図2にある盛り上がった部分を 'Sphericalsurface'に投影した総面積S右と､この脂
質膜が変形する前のLβ′相にあったときの総面積Sp,は､

S;-SGCOSO+SF､ Sp,-NAG､

と表せます.従って､S右のSβJに対する比γは､
Sb
7=有 =(ト α)cosO+αβ

(3)

(4)

となります.ここで､AFは相転移温度以上のL｡相での脂質分子の占有面積Aαと等しく､

AGはLβ,相での脂質分子の占有面積Ap,に等しいと仮定し､

A｡/Aβ′-β (5)

とおいています｡

注:以下でも､添字β′､P､αは､それぞれ､Lβ,､Pβ､IJαの各相を表す｡

前転移においてはリポソームの大きさの変化は観測されていないので､7-1と仮定し

ます｡これは､図2の'Sphericalsurface'が､リップル相に変化する前 (Lβ′)の膜面と一致

することと同じです｡

α-0･23[2]とし､文献にあるAF(50℃)とAG(20℃)の値から求めたβの値に対して､0

杏(4)式を用いて計算すると､表 1が得られます｡β-1･46がβの実験値 300に近い結果
を与えることが分かります｡

表 1:βの計算値(α-0･23)

β 1.32【61 1.33【7j 1.46[7] 1.562[5日8】

3 電気泳動の結果の検討

リポソームの電気泳動速度をCaC12濃度の関数として測定すれば､得られた結果を再現

するようなイオンの結合定数と滑り面の位置△を求めることが出来ます【9】｡温度変化させ
た場合の結果は表2に示した通りです｡

表2.パラメータへの相転移の影響【3]｡

A(nm2)*Kc｡(/M) A(nm) KcJ(/M) Phase
25 0.495 42±2 0.24±0.02.0.30±0.03 Lβ′

38 0.471 26±3 0.24±0.02 0.39±0.07 Pβ

*文献[61のデータ｡
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注:Kの添字CaとClはそれぞれCaイオンとClイオンを表すO測定するCaの濃

度範囲は､Caイオンが相転移温度を上昇させることを考慮して選んでいる｡

リップル構造をとっているため表面が一様ではないので､この表の38℃(Pβ相)での値

(A､K､A)は､平均的な値と考えられます｡表2の値からαを求めることは出来ないが､
これらのパラメータの値からリポソーム表面の電荷密度Jを求めることが出来ます.

一方､

α= Jβ′Igp

(β11)gP-P0.α+qβ,
(6)

という関係式を導くことが出来るので､Uの値をこれに代入して､表1のβ-1.46に対する

αを求めることが出来ます｡CaC12濃度1-5mMに対して計算すると､38℃でのαの値は

0･24となり､表1(塩を含んでいない場合)で用いた実験値0.23とよい一致を示しました｡
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