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去る６月７日午後４時10分、予ねて調整運転中で

あったXFEL施設が見事にX線自由電子レーザーを

発振しました。

ご承知のように、このXFEL施設は国家基幹技術

の一つとして、我が国の最先端技術の粋を結集して

2006年度から５ヵ年の計画で整備が進められ、施設

としては昨年度末（2011年３月）までに完成、公募に

より愛称をSACLA（SPring-8 Angstrom Compact

Free Electron Laser：サクラ）と定めました。

SACLAはその後調整運転を進め、運転開始からわず

か３ヶ月という短期間で波長1.2 Åという、先行する

米国のXFEL施設の記録を凌ぐ世界最短波長のX線

レーザーの発振に成功しました。さらに７月13日に

は0.8 Åのレーザー発振を確認するなど、より高強

度・短波長のX線レーザーを安定的に供給できるよ

う調整を進めており、今年度内（2012年３月）には

開かれた施設として供用運転の開始を目指していま

す。これまでこのXFEL施設整備計画に心血を注い

でこられた理化学研究所播磨研究所のスタッフの

方々をはじめ、ご関係の皆様方のご努力に心から敬

意を表したいと思います。

SACLAの利用については、かねてから文部科学

省においてその戦略的な利用推進に向けて、専門家

や有識者からなる「X線自由電子レーザー利用推進

戦略会議」が開催され、利用研究の重点分野の基本

的な考え方等が議論されており、その結果を中間的

に取り纏めた報告書が文部科学省のホームページに

公表されています。

（http://www.mext.go.jp/b_menu/shingi/chousa/

shinkou/022/gaiyou/1308960.htm）詳細はこの中間

報告をご参照いただきたいと思いますが、実は

JASRIは既に今年度からSPring-8だけでなく

SACLAについても特定大型放射光施設の登録施設

利用促進機関として位置づけられており、この中間

報告で述べられている登録機関の役割はJASRIが果

たすことになっています。例えば、JASRIでは既に

共用法に基づくSACLAのための選定委員会を設置

し、去る８月５日には第一回の委員会を開催して具

体的な利用制度のあり方等の検討を始めたところで

す。JASRIとしては、上記中間報告に示された諸点、

例えば、「SPring-8でのノウハウを活かしつつ、利用

者本位の運営を基本とする。・・登録機関は、設置

者や課題提案者等と協力することにより、SACLA

に特化した支援体制の確立を目指す。・・産業界を

含む全てのユーザーが参加するコミュニティによ

り、利用研究の開拓・推進を図る。・・」等々を基

本としつつ、本年度末の供用開始に向けた制度設計

を早急に煮詰めて行きたいと思っています。

SACLAはSPring-8をはるかに凌ぐ全く新しい光

の利用機会を与えてくれます。そこからは、現在は

まだ想像の域を出ないような新たなサイエンスの誕

生すら予感させます。SPring-8のキャンパスは、

SACLAが戦列に加わることによって文字通り世界

随一の高輝度光科学研究のCOEになろうとしてい

ます。JASRIはこれまでもSPring-8で培った経験と

人材を提供することによってSACLAの建設整備に

大きな貢献をしてきたと自負していますが、これか

らはさらにその利用面でも大きな役割を果たさなけ

ればならないと、覚悟を新たにしているところです。

本利用者情報誌の読者の方々にも、SPring-8に留ま

らずSACLAの利用研究へも果敢にチャレンジして

いただき、世界が刮目するような光科学研究の成果

の発信を目指して頂きたいと思います。

理事長室から
－祝・X線自由電子レーザー発振－

財団法人高輝度光科学研究センター
理事長　　　　　　　　白川　哲久
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最近の研究から　

1．はじめに　－量子状態イメージング－
半導体、バッテリー材料、高分子材料、生体物質

など、形として認識できる全ての物は原子により構

成されている。この認識は、Dēmokritosの思想的と

しての原子論、J. Daltonの近代原子論、そして数多

くの実験による検証を経て確立された重要な科学的

知識の一つである。物理学者のR. Feynmanは、その

重要性について、「もし、何らかの大変動により全

ての科学的知識が失われ、たったの一文しか次世代

に残せなかったら、どのような一文を残すか？私は

原子仮説、すなわち、全てのものは原子からできて

いる、であると思う。なぜなら、この文には、少しの

想像力と思考を働かせることによって引き出せる、

自然界に関する莫大な量の情報が含まれているから

である（筆者意訳）」と述べている［1］。“少しの想像

力と思考（原文：a little imagination and thinking）”と

言い切るところが偉大な物理学者である。

原子論の基本的な考え方が、物質の存在をこれ以

上に分割することのできない最終的な構成要素の集

まりとしてみることであるとしたならば、約1 Å

（10-8 cm）の大きさの原子は最終的な到達点ではな

い。原子は、さらに約５桁小さい、原子核と電子に

分けることができる。複数の電子が原子核の周りに

それぞれの軌道をつくって存在し、その軌道に固有

の空間的広がりが原子の大きさを決めている。原子

サイズの世界では、惑星が太陽の周りを回るような

古典的な軌道を考えることはできず、量子論に基づ

いて、電子の存在確率分布として電子の軌道を想像

しなければならない。量子論で記述される状態が量

子状態であり、量子状態を電子の存在確率分布とし

て視覚的に表現することを“量子状態イメージング”

とよぶことにしよう。

前段では、暗黙の了解として位置空間の存在確率

を前提としていたが、運動量空間での存在確率とし

て量子状態を表現することもできる［2］。例えば、

ある軌道上の電子は、原子核近傍では速く、原子核

から離れたところでは遅く運動し、ある一定幅の速

度分布をしている。速度分布は原子核と他の電子に

よって作られるポテンシャルで決まるため、それぞ

れの軌道は特有の速度分布を示す。運動量(p)と速

度(v)の関係、p = mv（m：質量）、から、速度分布

は運動量分布と言い換えることができる。電子の運

動量分布は、運動量空間における電子の存在確率で

あり、ここでは電子運動量密度とよぶことにする。

ちなみに、位置空間の電子の存在確率は、電荷密度

である。図1にCu 3d原子軌道(z2)の形状を示す。最

大密度の1/3の密度面を描画したもので、電荷密度、

電子運動量密度ともほぼ同じ形状をしている［3］

（注1）。すなわち、電子運動量密度として表示する

ことで、電荷密度と同様に、直感的に軌道をイメー

ジすることができる。量子状態を運動量密度として

イメージングすることが本研究のテーマである。

コンプトン散乱による量子状態イメージング

財団法人高輝度光科学研究センター
利用研究促進部門　　　櫻井　吉晴

Abstract

銅酸化物高温超伝導体La2-xSrxCuO4は、Sr置換量を増やすにつれて、反強磁性絶縁体相から金属相に至

るまで多様な性質を持つ相を示す。Sr原子の化学結合に寄与する価電子数はLa原子より１個少ないので、

Sr置換はホール（電子を取り去った後にできる孔）を超伝導体にドープする。ホール・ドープ量によって

ホール状態がどのように変化するかを明らかにするためにコンプトン散乱実験を行い、ホール状態を運動

量密度分布として可視化することに成功した。この結果は、最高の超伝導転移温度を示す最適ドープまで

のアンダー・ドープ領域においてホールはO 2p軌道に入るが、最適ドープを越えたオーバー・ドープ領域

においてはCu 3d軌道に入ることを示している。本研究は、コンプトン散乱によってホール状態のイメージ

ングに成功した最初の例である。
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FROM  LATEST  RESEARCH 

（注1：位置空間の波動関数と運動量空間の波動関数

はフーリエ変換で結ばれている。原子の波動関数は

動径部と方位角部の積で与えられるが、フーリエ変

換で変換されるのは動径部だけで、方位角部は位置

空間、運動量空間ともに同じ形で共有されている。

密度は波動関数の絶対値の２乗で与えられるので、

電荷密度と電子運動量密度は同じ方位角部のため同

じ形状をしている。）

量子状態イメージングはナノテクノロジーを発展

させる重要な測定技術のひとつであると考えられ

る。Feynmanは、原子や分子を機能を有する基本的

な構成部品と見なしてナノスケールの物体を創造す

る技術を心に描き、1959年のアメリカ物理学会の講

演でナノテクノロジーの概念を提唱した。ナノサイ

ズの世界は量子論の物理法則が顔を出す領域であ

り、原子軌道や分子軌道などの量子状態を可視的に

表示する量子状態イメージングは、超伝導などの量

子現象に関する知識を深めるだけではなく、量子現

象を動作原理とするデバイス開発において必要な測

定技術になると期待される。

本記事では、銅酸化物高温超伝導体をとりあげ、

超伝導を引き起こすホール（電子が取り去られた孔）

の量子状態を運動量密度として表示した研究例を紹

介する。その前に、コンプトン散乱について簡単に

説明したい。

2．コンプトン散乱
コンプトン散乱は非弾性X線散乱の一つである。

コンプトン散乱X線のエネルギー分布からコンプト

ン・プロファイルが得られる。異なる結晶方位で測

定したコンプトン・プロファイルのデータセットか

ら電子運動量密度が再構成される。このプロセスで

得られた電子運動量密度を可視的に示すことが、電

子の量子状態イメージングである。以下に、なぜコ

ンプトン散乱によって電子運動量密度が得られるか

について説明しよう。

コンプトン散乱は、Arthur H. Comptonが実験的に

明らかにし、その現象に正しい解釈を与えたコンプ

トン効果に由来する［4］。コンプトン効果は、X線が

物質中の電子に当たって散乱されると、一部の散乱

X線の波長が、入射X線の波長より長くなる現象で

ある。X線を電磁波とするMaxwellの電磁気学理論

では、散乱X線と入射波X線の波長は同じになる。

この散乱はThomson散乱とよばれるが、X線を電磁

波として考えるとコンプトン効果を説明できない。

Comptonは、Einsteinの光量子仮説に基づいて、X線

を一定のエネルギーと運動量を持つ粒子（光子）の

集まりと考え、このX線の散乱を光子と電子の弾性

衝突として取り扱うことで、コンプトン効果を説明

した。以下で、光子と電子の弾性衝突を考えよう。

波長 λ のX線の場合、光子のエネルギーは

h- ω = h- (2πc / λ)、運動量は h- k = h- (2π / λ)eで与えら

れる。ここで、c は光速、e はX線の進行方向の単

位ベクトルである。散乱前と後について、光子のエ

ネルギーを h- ω1と h- ω2、光子の運動量を h- k1と h- k2、

電子のエネルギーを E1と E2、電子の運動量を p1と

p2とおく（図2）と、エネルギー保存則と運動量保

存則より

h- ω1 + E1 = h- ω2 + E2 , (1)

h- k1 + p1 = h- k2 + p2 , (2)

を得る。また、電子のエネルギーを運動エネルギー

とポテンシャル・エネルギーに分け、

(3)

とおく。ポテンシャル・エネルギー Ui はコンプト

ン散乱に関与する電子以外の全ての電子と全ての原

子核によってつくられたポテンシャルである。弾性

衝突で電子が弾き飛ばされた後に、飛ばされた電子

１個分の孔を埋め合わせるように周囲の電子群が緩

図1 Cu 3d原子軌道の一つ、z2軌道、の電子運動量密
度と電荷密度。両密度とも同じ形状をしており、電
子運動量密度を用いても軌道に関する直感的イメー
ジが得られる。
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最近の研究から　

和し、この緩和に伴いポテンシャル U2 が時間的に

変化する。しかし、光子と電子の衝突は瞬時に起こ

るため、電子群の緩和が起こりポテンシャルが変化

する前に衝突現象は終了するとして、

U1 = U2 (4)

とおく。これをインパルス近似という。以上の(1)～

(4)から、散乱後の光子のエネルギー h- ω2を導くと、

(5)

となる。ここで、K (= k1 - k2) は散乱ベクトルであ

る。通常の実験条件では、入射X線エネルギー（す

なわち、散乱前の光子のエネルギー h- ω1）と散乱

角 θ（すなわち、散乱ベクトル K）は一定値に設定

されているので、第１項と第２項は定数になる。と

ころが、第３項には、散乱前の電子の運動量と散乱

ベクトルの内積 K・p1が含まれているため、１散乱

イベントにおける散乱X線のエネルギー h- ω2は電子

の運動量 p1の散乱ベクトル K への射影成分に依存

する。物質中にはアボガドロ数程度（～1023個）の

電子がそれぞれの速度（すなわち運動量）で運動し

ているので、繰り返し測定をして得られたコンプト

ン散乱X線のエネルギー・スペクトル I (h- ω2) は、電

子の運動量分布に対応して幅広になる（図3）。ここ

で、電子運動量密度 n(p) = n(px, py, pz) とおき、pz軸

を散乱ベクトル Kと平行におくと、

I (h- ω2) ∝ J (pz) = ∫∫n(p)dpxdpy (6)

となる。ここで、p = (px, py, pz) は運動量座標で、

J(pz) はコンプトン・プロファイルである。I(h- ω2)

から J(pz) へは確立された補正等によって直接的に

変換される。

量子状態イメージングには、電子運動量密度 n(p)

が必要である。電子運動量密度は、異なる結晶方位

で測定したコンプトン・プロファイルのデータ・セ

ットから、数値計算的に再構成する。本研究では、

直接フーリエ法［5,6］を用いているが、説明は紙面の

都合で省略する。

3．銅酸化物高温超伝導体への応用例：ホール状態
イメージング
超伝導は謎に満ちた自然現象のひとつで、物質を

冷やしたときにある温度（超伝導転移温度）で電気

抵抗が消失する現象である。超伝導は1911年にヘイ

ケ・カメルリング・オネスによって水銀において発

見され、本年はちょうど100周年にあたる。1986年

に発見された銅酸化物高温超伝導体は約30 K（ケル

ビン）とそれまで合金系超伝導体Nb3Geの23 Kを大

きく超える超伝導転移温度を示し、その後の材料開

発の進展により、135 Kの超伝導転移温度を示す銅

酸化物高温超伝導体が見つかっている。合金系超伝

導体の場合、その超伝導機構は自由に動ける電子と

格子振動の相互作用を基礎にしたBardeen-Cooper-

Schrieffer (BCS)理論でうまく説明できるが、この従

来のBCS理論では100 Kを超える超伝導転移温度を

説明することは難しいとされ、銅酸化物高温超伝導

体は合金系超伝導体とは異なる機構で超伝導になる

と考えられている。

図2 コンプトン散乱の概念図。コンプトン散乱は光子
と電子の弾性衝突である。

図3 175 keVの入射X線、散乱角178°で測定したX線
のエネルギー・スペクトル。103 keVの幅広なライ
ンがコンプトン散乱X線。その他、蛍光X線や
Thomson散乱X線（175 keV）が検出されている。
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銅酸化物高温超伝導体の謎のひとつは、相図上に

現れるドーム状をした超伝導領域である。その相図

を図4に示す。今回測定した超伝導体La2-xSrxCuO4

（LSCO）は、絶縁体のLa2CuO4にLaをSrで置換する

ことによって超伝導になる。Laは３個、Srは２個の

価電子を持っているので、LaをSrで置換すると物質

中の価電子数が減少する。これは正電荷を持った孔

（正孔：ホール）を超伝導物質にドープすることと

同じなので、Sr置換のことをホール・ドープとよぶ。

図4にあるように、ホール・ドープ量と超伝導転移

温度の関係はドーム形状をし、37 Kの最高転移温度

を示す最適ドープ量 x = 0.15を境にして、x < 0.15の

領域をアンダー・ドープ領域、x > 0.15の領域をオ

ーバー・ドープ領域とよぶ。なぜ、超伝導領域がド

ーム形状をし、最適ドープを越えたオーバー・ドー

プ領域で超伝導転移温度が下がり、超伝導が消滅し

てしまうのかは、銅酸化物高温超伝導体の謎の一つ

とされている。このドープ形状を説明できる量子状

態モデルの構築が高温超伝導機構を理解する上で不

可欠であることは言うまでもない。

銅酸化物高温超伝導体の電子構造はどのようにな

っているのだろうか。その前に、図5にLSCOの原

子構造を示す。［001］に長い単位胞であるが、体心

位置と８つの隅に、１個のCu原子と６個のO原子か

らなる八面体構造（図6）がある。この八面体のCu

3d軌道とO 2p軌道からなる状態がフェルミ準位近傍

にあり、超伝導に関係していると考えられている。

図7にその電子状態を簡略に示す。Cu 3d軌道は上下

に分裂し、その分裂したCu 3d軌道状態の間にO 2p

軌道から成る状態（O 2pバンドとよぶ）が位置して

いる。上に分裂したCu 3d軌道状態には電子は無く、

下の状態は電子が詰まっている。x = 0のLa2CuO4で

は、O 2pバンドは電子で詰まっているため、電子が

自由に動けずに絶縁体である。Sr置換によるホー

ル・ドープすると、ホールは八面体の水平面内にあ

るO 2p軌道に入る。その結果、図7のようにO 2pバ

ンドの上端に電子が抜けた状態ができ、電子が動け

る金属になる。アンダー・ドープ領域から最適ドー

プ領域にかけて、O 2p軌道（バンド）に入ったホー

ルが超伝導を引き起こすことがわかっているが、超

伝導転移温度が降下し最終的には超伝導状態が消失

するオーバー・ドープ領域ではどうなっているのか

図4 銅酸化物高温超伝導体La2-xSrxCuO4の相図（横
軸：Sr濃度（ホール・ドープ量）；縦軸：温度）。
銅酸化物高温超伝導体には最適なホール・ドープ量
が存在し、そのドープ量（x=0.15）までは超伝導転
移温度が上昇し続けるが、それ以上のドープは逆効
果となり、超伝導転移温度が減少していく。このド
ーム形状をした超伝導転移温度変化は銅酸化物高温
超伝導体の謎のひとつと言われている。

図5 銅酸化物高温超伝導体La2-xSrxCuO4の結晶構造と
コンプトン散乱測定をした結晶方位

図6 八面体構造内のO 2p軌道とCu 3d軌道。Cu 3d軌
道は（x2-y2）と（z2）の２種類がある。アンダー・ド
ープ領域ではホールはO 2p軌道に入るが、オーバ
ー・ドープ領域ではCu 3d軌道に入る。
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は未解明のままである。X線吸収測定の結果［7］は、

オーバー・ドープ領域でホールはO 2p軌道に入らな

いことを示唆している。

コンプトン散乱測定は高エネルギー非弾性散乱ビ

ームライン（BL08W）に設置されたCauchois型X線

スペクトロメータを用いて行われた。115 keVの高

エネルギーX線を用いるため、試料表面の影響を受

けることなく、バルク状態を測定できる。LSCO

(x=0.0, 0.08, 0.15, 0.30)のそれぞれの単結晶試料につ

いて、［100］と［110］の間を５度間隔で分割した計

10方位のコンプトン・プロファイルを測定し、直接

フーリエ法によって、［001］に沿って電子運動量密

度 n(p) を射影積分した２次元電子運動量密度分布

を実験的に求めた。LSCOは２次元性の強い物質の

ため、［001］に沿って射影積分しても電子構造の特

徴は失われない。ホール・ドープ量 (x) が異なる２

つの電子運動量密度分布の差をとることで、ホール

の運動量密度分布を求めた。図8にアンダー・ドー

プ領域（(x=0.0)-(x=0.15)）とオーバー・ドープ領域

（(x=0.15)-(x=0.30)）におけるホール運動量密度分布

を示す［8］。アンダー・ドープ領域とオーバー・ド

ープ領域で分布が異なり、両領域間でホール状態が

異なることを示している。また、その違いは、２つ

のタイプ（A-typeとB-type）（図9）として観測され

た。A-typeは［100］/［010］方向、B-typeは［110］

方向に沿って現れる運動量分布を与える。

図8のホール運動量密度分布に見られる２つのタ

イプ、すなわちA-typeとB-typeは２つの分子軌道で

おおよそ説明できる。この２つの分子軌道を図10の

AとDに示す。第１原理計算によるバンド描像から

図7 電子状態密度の概略図。Cu 3d軌道は上下に分裂
し、その分裂したCu 3d状態の間にO 2pバンドが位
置している。アンダー・ドープ領域では、ドープし
たホールはO 2pバンドの上端に入る。

図8 ホール運動量密度分布（実験結果）。アンダー・ドープ領域とオーバー・ドープ領域で大
きく異なることがわかる。この実験事実はそれぞれの領域でドープされたホールの状態が
異なっていることを示している。赤色、黄色の部分にホールが多数存在していることを表
している。四角い白枠は第１ブリルアン・ゾーンを表す。



も、この２つの状態の寄与が示唆されている［8］。

図10Aは、２つの O 2pxと２つの O 2pyからなる

Zhang-Rice状態［9］と Cu 3d x2-y2で作られる分子軌

道（A-typeに対応）、図10Dは、２つの O 2pxと２つの

O 2pyからなるNode-less状態と Cu 3d z2で作られる

分子軌道（B-typeに対応）である。Zhang-Rice状態と

Node-less状態の違いは、O 2p軌道の位相（＋,－）に

ある。図10BはZhang-Rice状態のみ、図10CはZhang-

Rice状態とCu 3d x2-y2軌道の混成状態の運動量密度

分布を示し、図10EはNode-less状態のみ、図10Fは

Node-less状態とCu 3d z2軌道の混成状態の運動量密

度を示している。両分子軌道とも、Cu 3d軌道との

混成により外側（運動量の大きな方向）へ重みが移

行し、図8（実験結果）のアンダー・ドープ領域から

オーバー・ドープ領域への変化を再現している。す

なわち、アンダー・ドープ領域でホールはO 2p軌道

に入るが、オーバー・ドープ領域ではCu 3d軌道に

入ることを示している。

分子軌道計算は実験結果の全体的な特徴を説明し

ているが、構造の詳細を再現できていない。また、

詳しく述べなかったが第１原理バンド理論計算の結

果も同様である。この理由は両者それぞれの理論計

算において用いられている計算近似に限界があるた

めである。すなわち、分子軌道計算では、５つの原

子（Cu１個とO４個）の軌道のみからLSCOのホー

ル・ドープによる電子構造変化を再現しようとし、

第１原理バンド計算では、結晶全体の原子を考慮す

るものの電子相関効果が適切に取り込まれていな

い。実験結果を詳細に説明するには、より現実に近

いモデルに立った計算手法、例えば、バンド理論計

算にZhang-Rice１重項［9］の形成を電子相関効果と

して取り込む手法の開発が必要である。また、

Jahn-Teller歪の影響やポーラロン・モデルの検討が

今後の課題として残っている。将来の理論モデル計

算の発展に期待したい。

4．コンプトン散乱による量子状態イメージングの
バリエーション
銅酸化物高温超伝導体のホール状態イメージング

を例として取り上げ、コンプトン散乱による量子状

態イメージングについて説明してきた。この研究例

では、ホールの軌道状態を運動量密度分布上に可視

化している。コンプトン散乱では、運動量密度分布

の他に、k 空間電子占有数密度分布や r 空間波動関

数自己相関分布を用いて、量子状態イメージングが

可能である。以下に、この２つについて簡単に説明

して、本記事を結びたい。

（1）k 空間電子占有数密度分布による量子状態イメ

ージング

電子の波数ベクトル k と運動量ベクトル p は、

p = k + Gi の関係にある。ここで、Gi は i 番目の逆

格子ベクトルである。ある kについて、Gi で結ば

れるすべての p点の電子運動量密度 n(p)を足し合わ

せて得られる k 空間の密度分布が k 空間電子占有

数密度分布 N(k) である：

N(k) = ∑n(k+Gi). (7)
i

フェルミ面は k 空間における電子占有と非占有の境

界面として定義されるので、N(k) からフェルミ面

形状を可視化することができる［10,11,12］。
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図9 アンダー・ドープ領域とオーバー・ドープ領域のホール運動量密度変化の模式
図。A-typeとB-typeの２種類がある。



（2）r 空間波動関数自己相関分布による量子状態イ

メージング

r 空間波動関数自己相関分布は電子運動量密度

n(p) の３次元フーリエ変換で得られる［13］。r 空間

は位置空間のことである。１電子波動関数に対する

“電子密度関数”の一つで、一般に B(r) 関数とよば

れる。電荷密度や電子運動量密度も“電子密度関数”

のひとつである。B(r) 関数は、ブロッホの定理のも

と、位置空間における波動関数の自己相関を与える

ので、波動関数のコヒーレンス分布を可視化できる

可能性がある。応用例はほとんどなく、今後の研究

開発課題の一つである。
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図10 八面体構造内のCu-Oの分子軌道と運動量密度分布。詳細は本文参照。
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はじめに
通常の物質は、加熱すると膨張し、冷却すると収

縮する性質を示す。つまり、熱膨張率（単位温度変

化あたりの長さ・体積の変化の割合）が正である。

一方で、熱膨張率が負となる「負の熱膨張」という

現象も知られており、身近な例としては、水の熱膨

張率は４℃以下で負になる。

熱膨張という現象は、日常生活の様々な面におい

て現れる。例えば、水銀温度計やサーモスタットな

どは熱膨張を有効に利用した例である。一方で、鉄

道のレールが気温の変化によって伸縮して歪むな

ど、好ましくない場合もある。最近では、高度化さ

れた精密機械・光学部品などにおいて、熱膨張によ

る精度低下を抑制することが求められている。

熱膨張に関わる問題は、ある程度の温度範囲にお

いて熱膨張率が０となる「ゼロ熱膨張材料」によっ

て解決する。ゼロ熱膨張材料は、正の熱膨張率を持

つ物質と負の熱膨張率を持つ物質を組み合わせるこ

とで得られる。そのため、大きな負の熱膨張率を持

つ物質の探索は重要な課題であり、精力的に研究さ

れている。ZrW2O8は、0.3 Kから1050 Kの非常に広

い温度範囲において負の熱膨張を示す［1］。この物

質の負の熱膨張は、特異なフレームワーク構造と、

金属－酸素結合に垂直な方向への振動に起因すると

される。また、逆ペロブスカイト構造を持つマンガ

ン窒化物において、室温付近で約100 Kの温度幅を

持つ負の熱膨張が報告されている［2］。この系は、

固溶体にすることで、磁気体積効果が現れる温度範

囲を広げたのが特徴であり、最大でα=－2.5×10－5

K－1という大きな負の線膨張係数（1 Kあたりに長

さの変化する割合）を持つ。

最近、筆者らによって、15万気圧・1000℃という超

高圧高温条件で合成された新物質SrCu3Fe4O12が、

巨大な負の熱膨張率を持つことが分かった［3］。こ

の物質における負の熱膨張は、極端に縮められた金

属－酸素結合と、異なる金属イオン間での電子の移

動という、従来知られているものとは異なるメカニ

ズムで起こっていることが、SPring-8で収集したX

線回折データに基づく結晶構造解析から示された。

Aサイト秩序型ペロブスカイトAA’3B4O12
ペロブスカイト構造ABO3において、Aサイトが、

イオン半径・価数などの異なる金属イオンによって

占められた場合、互いに混じり合うことなく、秩序

化した構造を取る場合がある。図1に示すのはAサイ

ト秩序型ペロブスカイトAA’3B4O12の結晶構造で

ある（結晶描画ソフトウェアVESTAで作成［4］）。単

純ペロブスカイトの単位格子を、2×2×2倍した立

方晶（空間群：Im-3）の単位格子を持つ。通常のAサ

イトイオンとして知られる、大きなイオン半径を持

つ金属イオン（アルカリ金属、アルカリ土類金属、希

土類金属）と、ヤーンテラーイオン（Cu2+など）が、

A：A’＝1：3の比で秩序化して存在している。A’サ

イトのCuは最近接Oイオンにより擬正方四配位

CuO4ユニットを形成している（実際は、4＋4＝8配

位）。この構造では、本来はサイズが小さく、Aサイ

トイオンとしては適さないCu2+が、Aサイトの3/4

を占めているため、格子体積は小さい。単純ペロブス

巨大な負の熱膨張を示す鉄化合物SrCu3Fe4O12

愛媛大学大学院　理工学研究科
山田　幾也

Abstract

15万気圧・1000℃の超高圧高温条件で合成された新物質SrCu3Fe4O12は、線膨張係数α=－2.26×10－5 K－1

という大きな負の熱膨張を示した。放射光粉末X線回折に基づく結晶構造解析により、SrCu3Fe4O12の負の

熱膨張は、サイト間電荷移動によるオーバーボンディングの解消という、新しいメカニズムによっておこ

ることが示唆された。Ca2+→Sr2+という等価数イオンによる置換で全く異なる性質が表れていることから、

この物質系では様々な電子・結合状態が競合しており、類縁物質において新奇な物性が誘起される可能性

があることを示している。
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カイトに換算した格子定数 a は3.7 Å程度である。

B O6八面体の傾きは非常に大きく、∠B－O－B結合

角は140°程度である。B＝Ti、Ruなどの一部の例外

を除き、本物質の合成には数万気圧以上の高圧が必

要である。

ACu3Fe4O12ペロブスカイトにおける電荷不均化と
サイト間電荷移動

異常高原子価イオンFe4+を含むAサイト秩序型ペ

ロブスカイトとして、2008年にCaCu3Fe4O12が報告

された［5］。室温における形式的なイオンモデルは、

Ca2+Cu2+
3Fe4+4O12であり、粉末X線回折データに基

づく構造解析もこのモデルを支持している。この物

質を210 K以下に冷却すると、Fe4+イオンは電荷不

均化転移2Fe4+ → Fe3+＋Fe5+を起こすと同時に、

CuとFeの磁気モーメントが反強磁性的に整列した

フェリ磁性転移と、電気伝導性が金属から半導体へ

と変化する金属-半導体転移が起こる。Fe4+を含む単

純ペロブスカイトCaFeO3において、Feの磁気モー

メントが反強磁性的に整列しているのに対し［6］、

CaCu3Fe4O12ではFe3+とFe5+の磁気モーメントが強

磁性的に整列しているのが大きな違いである。電荷

不均化したFe3+とFe5+は、1：1の比で存在してお

り、CaFeO3同様の岩塩型の電荷整列をしている。

その際に、対称性の低下（空間群：Im-3→Pn-3）が

起こると共に、格子体積は不連続に減少する。

2009年にはLaCu3Fe4O12が報告された［7］。形式的

なイオンモデルは、La3+Cu2+
3Fe3.75+4O12で記述さ

れ、Aサイト置換に伴う電子ドープによりFe価数は

+3.75価となっている。393 K以下で、CuとFeの間

の電荷のやり取り、すなわちサイト間電荷移動転移

が起こり、La3+Cu3+
3Fe3+4O12の電子状態へと変化

することが、メスバウアー分光スペクトル、構造解

析などから明らかにされた。サイト間電荷移動に伴

い、Fe価数が+3へと減少するため、Fe－O結合長

が伸び、体積が約１%大きくなる一次相転移が観測

されている。

CaCu3Fe4O12とLaCu3Fe4O12において、低温で現れ

る相は、このように全く対照的である。ACu3Fe4O12

系において、電荷不均化とサイト間電荷移動を分け

る要素はいったい何であるのか、興味が持たれた。

LaCu3Fe4O12に続いて、BiCu3Fe4O12が報告された

が、転移温度がわずかに上昇するほかは、基本的に

はLaCu3Fe4O12と同じサイト間電荷移動の振る舞い

を示している［8］。以上の報告に基づくと、Aイオン

が２価の場合は電荷不均化、３価の場合はサイト間

電荷移動が起こると考えられる。しかし、La3+と

Bi3+のイオン半径はほとんど等しいことから、

ACu3Fe4O12系におけるAサイトイオンサイズの影

響を論じるには不十分であり、同じ価数でイオンサ

イズが大きく異なるAサイトイオンで置換した物質

を新たに合成して調べる必要があると筆者らは判断

した。そこで、Aサイトイオン価数が２価である

A2+Cu3Fe4O12を対象として、新たにSrCu3Fe4O12

を合成し、CaCu3Fe4O12と比較することにした。

SrCu3Fe4O12における巨大な負の熱膨張
CaCu3Fe4O12の場合には９万気圧、LaCu3Fe4O12

の場合には10万気圧で合成が可能であるのに対し、

SrCu3Fe4O12の合成には、15万気圧という非常に高

い圧力が必要であった。物質科学分野で普及してい

るDIA型高圧合成装置を用いる場合には、通常は約

10万気圧が圧力の上限となる。今回の試料合成に用

いたのは、Kawai型高圧合成装置（愛媛大学地球深

部ダイナミクス研究センター設置・ORANGE-2000）

である（図2）。この装置では、構造・物性評価に必

要な40 mm3程度の試料容積を確保しつつ、約15万

気圧の圧力発生を行うことが可能である。

SPring-8 BL02B2ビームラインにおいて、80～

450 Kにおける放射光粉末X線回折データを収集し

た。リートベルト解析プログラムRIETAN-FP［9］

を用いて、各温度における結晶構造を精密化した。

図3に、SrCu3Fe4O12の300 K～80 Kの冷却過程に

おける放射光粉末X線回折パターンの変化を示す。

図1 Aサイト秩序型ペロブスカイト
AA’3B4O12の結晶構造。
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270 K～170 Kにおいて、回折ピークが徐々に低角

側にシフトするのが分かる。これは通常の物質の冷

却過程において見られる熱収縮とは反対であり、格

子が膨張していることを示している。つまり、加熱

すると収縮する「負の熱膨張」現象が見られる。な

お、実験室X線回折測定により、冷却と加熱のいず

れの過程においても、ヒステリシスのない負の熱膨

張が起こることを確認している。

図4に、SrCu3Fe4O12の格子定数（300 Kにおける

値で規格化したa/a300K）の温度依存性を示す。約

100 Kの温度幅で熱膨張が負となっている。200 K

～230 Kのデータにおいて線形フィッティングを

行ったところ、線膨張係数α＝－2.26×10－5 K－1と

なり、逆ペロブスカイト構造を持つマンガン窒化物

において報告されている最大値α＝－2.5×10－5

K－1に匹敵する大きな値を持つことが分かった。鉄

の化合物においてこのような巨大な負の熱膨張率を

持つ例は初めてである。

SrCu3Fe4O12において観測された負の熱膨張は、

CaCu3Fe4O12において報告されている１次相転移的

な体積収縮とは明確に異なる。このように、等原子

価イオンによる置換（Ca2+→Sr2+）によって、劇的

な物性の変化が起こったのは驚きである。両物質の

物性は、Aイオンサイズを大きくすることによって

生じた、局所的な結晶構造の違いに由来すると考え、

結晶構造解析を行った。

300 Kにおける結晶構造を精密化し、金属－酸素

図2 Kawai型高圧合成装置 ORANGE-2000。

図3 SrCu3Fe4O12の80－300 Kにおける放射光粉末
XRDパターンの変化。

図4 ACu3Fe4O12ペロブスカイトの格子定数の温度依
存性。A=CaとLaについては、参考文献の値を用い
た［5］［12］。



結合長から、各金属イオンのBond Valence Sum［10］

（BVS、金属－酸素結合距離より計算される原子価。

局所構造に基づきイオン価数を見積もる経験的計算

手法であり、BVS値はイオン価数にほぼ一致する。）

を計算したところ、Srは+3.23、Cuは+2.21、Feは

+3.54 という結果が得られた。注目すべき点は、Sr

のBVSが、Sr2+から予想される値（+2）よりもは

るかに大きいことである。これは、Sr－O結合距離

が、Sr2+の価数から期待されるよりも短い、いわゆ

るオーバーボンディング状態にあることを示してい

る。一般に、オーバーボンディング状態にある金属

イオンは、周りの酸化物イオンから圧縮を受けてい

ると見なされる。CaCu3Fe4O12におけるCaのBVS

は+2.19で、わずかにオーバーボンディング状態に

あるが、通常の物質でみられる範囲内である。ちな

みに、B＝TiのSrCu3Ti4O12においても、やはりSr

はオーバーボンディング状態にあり（SrのBVSは

+2.95）［11］、Sr2+のような大きなイオンにとって、

この構造におけるAサイトは「窮屈」であることが

分かる。一方、FeのBVSがFe4+から期待される+4

より小さいことは、Fe－Oがアンダーボンディング

状態にあることを示しており、Srによって格子が押

し広げられた結果、Fe－O結合距離が伸長している

ことに対応している。

図5に、金属－酸素結合長と∠Fe－O－Fe結合角

の温度依存性を示す。それぞれの金属－酸素結合長

は、負の熱膨張が起こる温度領域（170～270 K）にお

いて、対照的な振る舞いを示す。冷却過程において、

Sr－O結合長は、格子の膨張に伴って長くなってお

り、オーバーボンディング状態が緩和されているこ

とが分かる。また、Cu－O結合長は短くなる一方、

Fe－O結合長は長くなっている。いずれも連続的な

変化であり、LaCu3Fe4O12のサイト間電荷移動にお

いて見られた不連続な変化とは異なり、Cu－Fe間で

徐々に電荷移動が起こっていることを示している。

以上のことから、SrCu3Fe4O12における負の熱膨張

は、Sr－Oのオーバーボンディングが駆動力となり、

Cu－Fe間の電荷移動が格子膨張・Sr－Oオーバーボ

ンディング解消の役割を果たす、というメカニズム

によって起こっていると考えられる。なお、格子定

数 aとFe－O結合長（＝dFe－O）・∠Fe－O－Fe結合

角（＝Ψ）には、a＝4dFe－O×sin（Ψ/2）の関係があ

り、Fe－Oの伸長が∠Fe－O－Fe結合角の減少に打

ち勝っているために負の熱膨張が観測される。

おわりに
今回得られた結果は、いくつもの点で今後の物質

科学の発展の可能性を示すものである。①新物質探

索において10万気圧以上の超高圧が有効であるこ

と、②Aサイト秩序型ペロブスカイトにおいてAサ

イトイオンサイズ効果が劇的に現れること、③オー

バーボンディングが構造・物性に影響を与えること、

④新しいメカニズムによる巨大な負の熱膨張の発見

など。今後の類縁物質の研究により、さらなる興味

深い性質が見出される可能性があると期待される。
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図5 SrCu3Fe4O12における金属－酸素結合長と∠Fe－
O－Fe結合角の温度依存性。



謝辞
本研究は、愛媛大学の土田一貴、高橋亮治、松下

正史、西山宣正、井上徹、入舩徹男、東京大学の大

串研也、京都大学の林直顕、髙野幹夫、高輝度光科

学研究センターの金廷恩、辻成希、理研の加藤健一、

高田昌樹の各氏との共同研究として行われました。

また、本研究は、JST戦略的創造研究推進事業「新

規材料による高温超伝導基盤技術」領域（研究総

括：福山 秀敏　東京理科大学　理事・副学長）、科

学研究費補助金・若手研究（B）により行われまし

た。また、本研究で用いた粉末X線回折データは、

SPring-8 BL02B2（課題番号2010A1626）において

得られました。謹んで御礼申し上げます。

参考文献

［1］T. A. Mary, J. S. O. Evans, T. Vogt and A. W.

Sleight: Science 272 (1996) 90–92.

［2］K. Takenaka and H. Takagi: Appl. Phys. Lett. 87

(2005) 261902–3.

［3］I. Yamada et al.: Angew. Chem., Int. Ed. in press.

［4］K. Momma and F. Izumi: J. Appl. Crystallogr.

41(2008) 653-658.

［5］I. Yamada et al.: Angew. Chem., Int. Ed. 47 (2008)

7032–7035.

［6］J. B. MacChesney, R. C. Sherwood and J. F. Potter:

J. Chem. Phys. 43 (1965) 1907–1914.

［7］Y. W. Long et al.: Nature 458 (2009) 60–63.

［8］Y. W. Long et al.: Inorg Chem. 48 (2009) 8489–8492.

［9］F. Izumi and K. Momma: Solid State Phenom. 130

(2007) 15–20.

［10］I. D. Brown and D. Altermatt: Acta Crystallogr.,

Sect. B 41 (1985) 244–247.

［11］J. Li et al.: Chem. Mater. 16 (2004) 5223–5225.

［12］W. Chen, Y. W. Long, T. Saito, J. P. Attfield and Y.

Shimakawa: J. Mater. Chem. 20 (2010) 7282–7286.

［13］A. W. Sleight: Inorg. Chem. 37 (1998) 2854–2860.

山田　幾也　YAMADA  Ikuya
愛媛大学大学院　理工学研究科
〒790-8577　愛媛県松山市文京町2-5
TEL：089-927-9614
e-mail：ikuya@ehime-u.ac.jp
URL：http://chem.sci.ehime-u.ac.jp/̃ikuya/

SPring-8 利用者情報／2011年８月　190

最近の研究から　



191 SPring-8 Information／Vol.16 No.3  AUGUST 2011

FROM  LATEST  RESEARCH 

1．はじめに：希土類錯体にしかできないこと
錯体の機能については、磁性、導電性、光特性、

触媒の主に４つの柱で研究が進められている。私ど

もの研究では、特に希土類イオンに着目している。

希土類の中でも特にランタニド類は、本来の電子構

造から、これらの特性を多重に同時に発現させられ

る元素群として知られ、そのために材料としてすで

に多くの例が実用化されている。錯体は、一般に分

子の集合化した時の結合の様相が特徴的であること

から、次元性を制御した（０D：単分子、１D：ナ

ノワイヤー、２D：平面型リンク錯体、３D：高分

子錯体や化学素子など）材料との架け橋としての可

能性もあり、触媒、単分子磁石、発光素子、ナノデバ

イス、分子吸蔵、人工光合成モデル分子など、応用の

基盤となる物質の特性評価も多く報告されている
［1］。

希土類に属する化合物や資源に関わる話題は、近

年、天然資源の少ない日本において非常に注目され

てきている。希土類を用いた化合物の物性は、強磁

性、誘電特性、発光等が知られており、重金属であ

るにもかかわらず、特に本来のf電子系原子の電子

構造により、いわゆるd族金属類とは全く異なる結

合様式や物性の原理を示すことが多い［2］。事実、

例えばイオンとして材料に取り込まれると、希土類

は１種の元素で磁性、電導性、光特性を同時に発現

することがあり（図1）、マルチファンクショナル材

料創成に向けた製造工程での効率化も近い将来実現

するだろう。

錯体化学の分野で、ランタニド錯体の歴史はほと

んどが合成であり、機能に着目して分子設計・合成

そして特性評価を定量的に行い始めたのは、まだ数

十年ほど前からである。特に発光性錯体は、溶液中

の解離や、大気中で水分子の吸着により消光するこ

とから、無機化合物の発光材料と比較すると実用性

には課題があった。しかし、発光させる機構として

π系配位子を光アンテナにすると、幅広いエネル

ギー準位を有するため容易に光励起し、この励起子

密度の高い状態からエネルギー移動を介してランタ

ニドのff発光を促進できるため、基盤研究を含め多

くの誘導体合成等の発展を遂げてきている［3］。ま

た、同じ配位子を用いてもランタニドイオンの種類

を変化させると発光色を変化させられる。例えば、

ユーロピウム（Eu）錯体は赤色発光を示すのに対

発光性希土類錯体の構造と光化学

青山学院大学　理工学部
長谷川　美貴

高橋　勇雄

Abstract

希土類錯体は、Euなどのランタニドにπ系の有機配位子が結合することで、本来禁制であるランタニド

からのff遷移に伴う発光スペクトルを増強させることができる。私どもは、プラセオジム錯体の発光スペク

トルを用い、分子内の光励起エネルギー移動の経路から高効率な発光を促す条件を知ることができた。こ

の知見を基に、分子自身を有機合成化学により分子自身のドナー準位を調整し、発光スペクトルの選択性

を証明した。さらに、単分子累積膜や高分子膜表面への吸着を利用し、結晶とは異なる分子配列を有する

集合体が偏光発光を促す新しい系の創成とその構造の役割を証明した。

図1 化合物中での希土類イオンの多重機能性
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し、テルビウム（Tb）錯体およびネオジム（Nd）

錯体はそれぞれ緑色および赤外領域の発光帯を示す

（図2）。これは配位子を紫外光励起した際の分子内

エネルギー移動により引き起こされている。

非常に多くのランタニド錯体が合成されているに

もかかわらず、発光現象を精密に解釈した報告はd

族金属錯体のいわゆる分光化学系列やヤーンテラー

効果などに対応するような、スペクトルの多様化に

対する分子設計指針の法則はみられない。これらの

未踏の部分が多いランタニド錯体の光化学現象を解

釈することで、新しい切り口で分子性材料を設計す

る視野が広がる。ここでは、私どもの最近のトピッ

クとして、ランタニド錯体の分子内エネルギー移動

機構に関わる定量的な発光スペクトルの解釈と、こ

の原理に基づく分子性超薄膜の発光の偏光挙動と構

造を明らかにしたので紹介する。

2．希土類錯体の分子内エネルギー移動機構
有機分子を用いた、いわゆるπ系分子における２

個の独立した電子系間のエネルギー移動は、エネル

ギードナーとアクセプター間の距離と、エネルギー

移動に関わるそれらの準位のスピン多重度およびド

ナーの発光（蛍光1Sあるいはりん光3T）とアクセ

プターの吸収帯の重なりが重要である。このことに

ついてはすでに40年以上の歴史がある［4］。ランタ

ニド錯体のf電子系からの発光は非常にシャープで

あり、これは4f軌道が内殻に存在しているため、隣

接する原子との結合に用いられる5dや6s軌道と役割

を別にしているためである。これにより、室温で

あっても、ff発光は真空中低温で測定したようなス

ペクトル形状を示す。言い換えると、配位子のπ電

子系と金属イオンのf電子は１分子内であってもそ

れぞれほぼ独立しているものとして取り扱うことが

できるとすると、先の有機分子間の系にあてはめて

スペクトル解釈することは極めて有用である。

そこで、金属イオンにはff発光を示す準位のスピ

ン多重度が、一重項あるいは三重項で成り立ってい

るPr（III）を用い、配位子には蛍光もりん光も示す

フェナントロリンを用いた錯体を合成し、このPr

錯体の分子内エネルギー移動を発光スペクトルから

解釈することを試みた［5］。

図3にこの錯体のピコ秒時間分解発光スペクトル

およびエネルギー緩和過程のダイアグラムを示す。

横軸は波長で縦方向に時間経過を示している。時間

初期はフェナントロリンの蛍光帯のみが観測されて

おり、この帯の減衰と共に長波長側にPrのff発光に

特有なシャープな帯が逐次的に現れる。各帯の発光

寿命測定から、発光帯の減衰時間と次の発光帯の立

ち上がり時間を組み合わせ、励起エネルギー移動の

過程の考察を試みた。その結果、フェナントロリン

を配位子とするPr錯体は配位子の三重項準位をエ

ネルギードナーに、Prイオンの一重項準位をアク

セプターに用いることを証明し、この時のエネル

ギー移動はデキシター型（電子交換型）であると結

論付けられた。すなわち、発光性ランタニド錯体の

場合、すべての分子が発光に関わるのではなく、エ

ネルギー移動過程が選択的に生じることを示唆して

いる。

このことを証明するため、フェナントロリンに２

個のフェニル基を導入したバソフェナントロリンを

配位子に用いたPr錯体の発光スペクトルに着目し

た［5, 6］。バソフェナントロリンの場合、フェナント

ロリンの場合と比較し共役長が長くなるためにド

ナーの準位は低くなり、結果として長波長側にππ＊

性の吸収および発光スペクトルを示す。これに伴い、

アクセプターとなるPrのfの準位は、先のフェナント

ロリン錯体の場合の1I6よりも低い位置にある一重項

レベル1D2が作用し、ff発光が現れる領域は600 nmよ

りも長波長側となる。すなわち、錯体化学の手法に

より、ff発光の選択性をもたらすことを証明した。

フェナントロリンを配位子としたEuやTbの錯体

を合成したところ、フェナントロリンの水素が重水

素である場合には結晶化する際に構造多形が生じる

図2 ランタニド錯体の発光の様子（UVランプを照射）。
Ndは発光が目視できないので写真は掲載していない。
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ことを見出した［7］。これについては、高輝度なX線

を用いた粉末回折測定（SPring-8 BL02B2）による

高精度なデータから構造解析に至っている。Eu錯

体の場合、図4に示すようにフェナントロリンの水

素が重水素化されると、I 型とIIa型の２種の結晶が

生成し、これらの比率は、25.2%および74.8%であっ

た。これに対し、通常のフェナントロリン錯体の場

合には I 型はみられず、IIa型のみである。発光ス

ペクトルにおける錯体の配位子の重水素化は、分子

内振動を抑制し、配位子から金属へのエネルギー移

動効率が向上することが期待され、これに伴いより

高効率なff発光が促される。しかし、重水素による

分子および結晶構造に変化が生じることと、分子内

振動による熱的エネルギー失活の抑制の優先性は議

論した例がなく、現在これらの発光スペクトルにつ

いて構造多形の影響を考察している段階である［8］。

3．薄膜化錯体分子の構造と奇異な偏光発光
最近、非結晶性かつ分子配列に規則性を持たせた

積層型単分子膜を希土類錯体で構築し、この構造で

ある時に内包された有機分子が複数の偏光発光を示

すことを発見した［9］。この際、分子膜は疎水部位

と金属イオンがそれぞれ二次元に凝集した面を成

し、面が交互に積層している。疎水部分はいわゆる

界面活性剤のアルキル鎖であり、この界面活性剤と

なる分子の親水部は配位部位として金属イオンと結

合している。すなわち、ステアリン酸ランタニド錯

体の単分子膜を水面に用意し、これを石英の板に移

し取って累積単分子膜を作製する（図5）。これをラ

ングミュア-ブロジェット（LB）法という。今回、

図4 重水素化した配位子を用いた場合のEu錯体の構
造多形。

図5 LB法による複合錯体の作製法。

図3 （a）フェナントロリンPr錯体のピコ秒時間分解発
光スペクトル（77 K, λex = 280 nm）。単結晶構造
解析による錯体の構造をともに示す。（b）この錯体
のエネルギー移動過程。

（a）

（b）



ランタニドイオンには、プラセオジム（Pr）を用

いた。この時、親油基層には発光性の別の有機分子

（メレム）が自己挿入するように成膜していく。本

来、メレムは結晶状態や溶液中では偏光発光を示さ

ないが、この膜中では、２種類の蛍光を発する（図6）。

また、結晶状態や溶液中でメレムはりん光を示さな

い［10］のに対し、この膜中ではりん光も示すことも

わかった。250 Å程度の膜厚であるため、高輝度な

X線を用いる薄膜XRD測定を必要とするため、

SPring-8 のビームラインBL02B2に薄膜アタッチメ

ント［11］を取り付け面外方向のXRD測定を試みた。

その結果、この膜は、面外方向にPrの層がステア

リン酸の疎水層を介して約50 Åの間隔でサンド

イッチ構造を形成していることがわかった。また、

メレムの配置にも面外に規則性が観測された（図6）。

すなわち、発光体となるメレムをとりまく媒体に希

土類LB膜を用いると、挿入されたメレムはPr層と

静電的に相互作用すると同時に、親油基内での分子

振動が抑制された特殊な環境におかれることが原因

で観測される、非常に珍しい発光現象である。言い

換えると、多重偏光発光と重原子効果による励起三

重項状態の安定化が実現したことになる。なお、メ

レムの二種の発光に関して発光寿命とその相対的な

光子数を求めたところ、遅い発光と早い発光の比率

はおよそ10：１であったことから、約１割は直接的

にPrに相互作用あるいは結合していると考えるの

が妥当である。すなわち、この種のLB膜中で、有

機分子の発する多重偏光の起源は、有機層に固定さ

れた分子種と、金属と相互作用した分子種によるも

のであると考察される。

分子膜はそれ自身の組成の組み合わせと、分子膜

を形成する媒体によっても集合体の構造や光化学特

性に変化が現れる。そこで、延伸した高分子膜を基

板として、その表面にフェナントロリンのランタニ

ド錯体をスピンコート法により膜化した系について

同様の実験を試みた［12］。この時、延伸ポリビニル

アルコール膜（膜厚約0.2 mm）上で形成した錯体

の膜厚は約4 nm程度である。面外にも面内にも錯

体分子の吸着配置に規則性を捉えられるだけの

XRD強度がないため、EXAFS（SPring-8 BL01B1）

によりランタニドイオン周辺の結合状況を確認し

た。EXAFSデータからは、Tbと隣接する原子に関

する情報が得られ、それらの間の距離と隣接する原

子の個数が見積もられる。粉末状態のフェナントロ

リン‐Tb錯体の構造解析が報告されており、それ

によるとTbイオンの周囲には約2 Åの距離に10個の

原子が隣接している。これと比較して、延伸あるい

は未延伸のポリビニルアルコール膜表面で存在する

TbのEXAFSは、大きな差異は見られない。すなわ

ち、Tbはポリビニルアルコール膜上でも三価で存

在しており、錯体あるいは塩の状態を保っているこ

とが明らかになった。

発光スペクトルを測定したところ、この膜はTb

の緑色発光が効率よく促される系であり、Tb（III）

に特有の４種の発光帯はそれぞれ異なる偏光角を示

した。また、高分子膜の延伸によりTbからのff発光

が増強する。この原因についてはまだ不明な点が多

く、表面解析等の詳細な研究を行う必要がある。

一方で、スピンコート法を用いた偏光発光膜は作

製法がLB膜よりも簡便であり、ソフトな特徴を生

かした延伸等の機械的構造変化が分子配列とその偏

光発光に直接影響を及ぼす新しい系である。スピン

コートの際、赤色発光のEuと、このTbを混合した

溶液を用いると、それぞれが膜上で発光し、私たち

は黄色発光として認識できる（図7）［13］。先に述べ

たように、ランタニドのff発光はランタニドの電子

構造により発光波長の変調が困難であることから、

本系は光の色の混合による多様な多重偏光発光体開

発にむけた基盤的研究として位置づけられる。

4．これからにむけて
私どもの研究は、「分子」と「膜」を軸に、ラン

タニド錯体の発光に新たな側面を見出すことに挑戦

している。錯体物質の特徴は多様な有機配位子と金

属との無限の組み合わせである。これに対して、こ
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図6 Pr-melemのLB膜の偏光発光スペクトル（λex =
280 nm）とその予測される分子配列。



れまで私たちが用いてきた系は、比較的小さい分子

を配位子に選び、ランタニドイオンからのff発光と

のスペクトルの重なりを少なくして精緻な解釈を試

みてきた。そのほとんどが固体状態の議論である。

ランタニドイオンは水や酸素と好んで結合するた

め、溶液中での解離や水分子の振動と発光緩和過程

が競争し消光するなど、溶液中でのランタニド錯体

の発光実現のためにはいくつかの課題がある。これ

まで通りシンプルなπ電子系の配位子を用い、Eu

やTb錯体が溶液中で強く発光する分子の開発は急

務である［14］。

また、これらの分子内エネルギー移動とπ系分子

が関わる相互作用の操作を膜化で試みてきた。偏光

発光は、分子配向と物質自身の屈折率のいずれか、

あるいは両方が原因で生じるといわれている。しか

し、私どもの系では錯体分子の膜が非常に薄いため、

膜内での分子の配向と偏光発光の方向との相関がま

だわからない状況であり、これを明らかにすること

で必要な角度の偏光発光を促す分子膜の開発に結び

付く。

いずれの場合も、希土類の濃度は極めて薄く、高

効率な発光材料として錯体の切り口から希土類を扱

うことは新しい形の元素戦略といえる。まだ多くの

化学の発展が希土類錯体の未来にある。
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Introduction

Proteolysis, as the name indicated, refers to the

cleavage of protein in the presence of water.  However, a

new concept of proteolysis was coined in the last two

decades, that is, the Regulated Intramembrane

Proteolysis (RIP)1,2.  RIP is a highly conserved and

unique signaling mechanism, where both the protease

and the substrate are integral membrane proteins and the

cleavage occurs within the hydrophobic lipid bilayer3.

Based on the function and predicted active site, the

characterized intramembrane proteases are classified into

4 families: the metalloprotease site-2 protease (S2P), the

serine protease Rhomboid, the aspartyl proteases Signal

Peptide Peptidase (SPP) and Presenilin.  Intramembrane

proteases play important roles in a wide range of cellular

functions.  For example, S2P is a key player in sterol

metabolism in cells; Rhomboid works in the Wnt

signaling pathway; Presenilin is the most notorious

intramembrane protease as it directly cleaves Amyloid

Precursor Protein (APP) and results in the accumulation

of β-amyloid peptide, the direct pathogen for Alzheimer’s

disease.

In order to understand the working mechanism of RIP,

it requires high-resolution structures of the

intramembrane proteases both in the apo-form and in the

substrate or inhibitor-bound forms.  Successful

determination of the proposed structures will also

provide invaluable therapeutic potentials to fight

deleterious diseases, such as Alzheimer’s disease and

cardiovascular diseases.  For this reason, intense efforts

have been invested to the structural determination of

Long-term Proposal Report
Structural Study of Regulated Intramembrane Proteolysis

Xiaochun Li, Nieng Yan
Center for Structural Biology, School of Medicine and School of Life Sciences,

Tsinghua University, Beijing 100084, China

Abstract

Regulated Intramembrane Proteolysis (RIP) is a highly conserved signaling mechanism, where a signaling molecule

is cleaved within the lipid bilayer by an intramembrane protease.  Traditional wisdom argued that proteolysis requires

water; however, in RIP, both the protease and the substrate are integral membrane proteins and the cleavage occurs

within the hydrophobic lipid bilayer.  It has been most intriguing to scientists how water molecules and substrate get

access to the active site of an intramembrane protease.  Based on the function and predicted active site, the

characterized intramembrane proteases are classified into 4 families: the metalloprotease site-2 protease (S2P), the

serine protease Rhomboid, the aspartyl proteases Signal Peptide Peptidase (SPP) and Presenilin.  Intramembrane

proteases play important roles in a wide range of cellular functions.  For example, S2P is a key player in sterol

metabolism in cells; Rhomboid works in the Wnt signaling pathway; Presenilin is the most notorious intramembrane

protease as it directly cleaves Amyloid Precursor Protein (APP) and results in the accumulation of β-amyloid peptide,

the direct pathogen for Alzheimer’s disease.  In order to understand the working mechanism of RIP, it requires high-

resolution structures of the intramembrane proteases both in the apo-form and in the substrate or inhibitor-bound

forms.  Successful determination of the proposed structures will also provide invaluable therapeutic potentials to fight

deleterious diseases, such as Alzheimer’s disease and cardiovascular diseases.  There were a number of important

questions that we would like to address.  In particular, we would like to understand what regulates the substrate access

to the active site of the intramembrane proteases; what are the structure and function mechanism of SPP; and what are

the structure and function mechanism of Presenilin? The proposed research aimed to address the above questions.
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intramembrane proteases.  The breakthrough was finally

made in 2006.  Four independent groups successfully

solved the structures of the bacterial homologs of

Rhomboid in their apo forms4-7.  At the end of year

2007, the structure of an archaebacterial S2P homolog

was determined by Dr. Yigong Shi’s group at Princeton

University8.  The structures answered the question of

how water molecules get access to the active site and

provided clue to understanding substrate entry; however,

the following questions remain unknown:

1. What regulates the substrate access to the active

site?

2. What are the structure and functional mechanism of

SPP?

3. What are the structure and functional mechanism of

Presenilin?

To address these important questions, we proposed to: 

1. To understand the regulatory mechanism of S2P

2. To determine the structure of SPP;

3. To determine the high-resolution structure of

Presenilin;

We would like to combine structural biology,

biochemistry and other biophysical approaches to

understand the working mechanism of RIP.

Despite of the ambitious plan, we understand very well

the intrinsic difficulty to deal with membrane proteins.

Thus, for a long-term proposal with SPring-8, we

anticipated to make major progress on the mechanistic

understanding of S2P, and to make preliminary result on

the structural study of SPP and presenilin.

Progress

S2P, as the named indicated “site 2 protease”, cleaves

substrate only after S1P (site 1 protease cleavage).  Why

is Site 1 cleavage required for S2P function? This remains

to be one of the central questions in the understanding of

the regulation of intramembrane proteolysis.

Dr. Yigong Shi’s group at the Center for Structural

Biology, Tsinghua University, combined biochemistry

and structural biology to address this question by

focusing on the bacterial ortholog of S2P, RseP (also

known as YaeL).  In response to accumulation of

unfolded outer membrane proteins (OMP) in the

envelope of Escherichia coli, RseP (also known as

YaeL), a representative member of the S2P proteases,

cleaves a membrane-anchored protein RseA at an

intramembrane site that is proximal to the cytoplasm

(Fig. 1).  Because the amino-terminal sequence of RseA

is bound to the transcription factor sE, this cleavage

results in the release of the amino-terminal RseA-sE

complex into the cytoplasm, where RseA is selectively

degraded by proteases and the freed sE factor activates

transcription of genes that cope with envelope stress.  As

is the case for all characterized S2Ps, RseP can cleave

RseA only after a prior cleavage mediated by the

membrane-anchored protease DegS, a known S1P9.

DegS is a serine protease with a carboxy-terminal PDZ

domain and an amino-terminal transmembrane segment

(Fig. 1).  In the absence of envelope stress, DegS exists

in an auto-inhibited state.  Binding of the C-terminal

residues of unfolded OMPs to the PDZ domain of DegS

triggers its allosteric activation10,11, which subsequently

cleaves the periplasmic domain of RseA between amino

acids Val148 and Ser149 (Fig. 1)12.

In the study, they reported three novel findings.  First,

they demonstrated that identity of the newly exposed

carboxy-terminal residue of RseA, as a result of Site-1

cleavage by DegS, determines whether Site-2 cleavage

can occur and the extent of Site-2 cleavage.  Conserved

mutation of Val148 (to Ala, Ile, Leu, Cys, Thr, and Asn)

Figure 1 A schematic diagram of the proteolytic
cascade across the inner membrane of Gram-
negative bacteria.
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allowed both Site-1 and Site-2 cleavages.  Second, they

showed that mutation of residues in the putative peptide-

binding groove of RseP PDZ domains abolished its

activity to mediate the Site-2 cleavage.  These two

observations strongly implicate a mechanism whereby

direct interaction of the newly exposed carboxy-terminus

of RseA with the PDZ domains of RseP leads to the

activation of RseP and subsequent Site-2 cleavage.

Interestingly, however, such interactions eluded

detection.  This apparent dilemma was explained by the

third finding – the putative peptide-binding grove of the

first PDZ domain is blocked by a structural element that

appear to be conserved among the PDZ domains of S2P. 

Future plan:

We are now continuing our effort on the structural

determination of SPP and presenilin.  We have

successfully set up the protein expression and

purification system and obtained reasonable yield of the

recombinant proteins.  We anticipate some breakthrough

on these two important proteins in the near future.

Annotation:

The figures and some of the progress description were

adopted from the published paper by Li et al13.
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1．はじめに－社会的／科学技術的背景
人間社会の永続的な発展および健全な地球環境の

維持のために、持続可能な社会の構築が求められて

いる。とりわけ環境・エネルギー技術の低炭素化は

全世界的な課題である。先端技術であるナノテクノ

ロジーの活用は、この課題の解決のための重要な鍵

となる。文部科学省による低炭素研究ネットワーク

プログラムでは、大気中へのCO2ガス放出を低減さ

せるための「グリーン・ナノテクノロジー」の研究

開発に取り組む国内の18機関から成る研究拠点の

ネットワーク化を行っている［1］。このプログラム

によって、それぞれの拠点が提供する最先端研究開

発機器の相互活用を促進する。理化学研究所はこの

プロジェクトに参画し、平成22年度に放射光科学総

合研究センターにおいてグリーン・ナノ放射光分析

評価拠点の整備を行った［2］。

具体的な整備内容は、SPring-8のビームラインに

ナノ計測ステーションを新たに設置し、ナノサイズ

の試料を対象とする放射光分析手法を提供すること

である（図1）。低炭素社会に資する新材料の開発に

おいて、ナノメートルオーダーの構造をもつ試料の

結晶構造や電子状態、反応過程などを解析し、その

知見を材料設計にフィードバックすることを目的と

している。その結果、新電池材料、高効率触媒、環

境物質・土壌汚染除去物質等の開発に貢献する。最

終的には、ナノX線分析手法の提供によって、新エ

ネルギー源の開発、エネルギー消費の節減、温室効

果ガス削減などに関連する研究開発の促進に寄与す

ることを目指している。

本稿では、BL37XU第３ハッチに整備されたナノ

グリーン・ナノテク研究支援のための放射光分析基盤の整備
（BL37XU、BL39XU）

財団法人高輝度光科学研究センター　利用研究促進部門
鈴木　基寛、寺田　靖子

財団法人高輝度光科学研究センター　光源・光学系部門
大橋　治彦

財団法人高輝度光科学研究センター　利用研究促進部門
河村　直己、水牧　仁一朗、宇留賀　朋哉、藤原　明比古

財団法人高輝度光科学研究センター　光源・光学系部門
小山　貴久、湯本　博勝、山崎　裕史、竹内　智之、仙波　康徳
竹下　邦和、木村　洋昭、松崎　泰久、田中　政行、清水　康弘

岸本　輝、三浦　孝紀、成山　展照、後藤　俊治
財団法人高輝度光科学研究センター　制御・情報部門

松下　智裕、石澤　康秀、古川　行人、大端　通
独立行政法人理化学研究所・播磨研究所　放射光科学総合研究センター

山本　雅貴、高田　昌樹、石川　哲也

Abstract

「グリーン・ナノ放射光分析評価拠点の整備」が、2010年度にBL37XU分光分析およびBL39XU磁性材料

ビームラインにおいて行われた。本整備計画によって、これらのビームラインで100 nm オーダーの集光X線

ビームを利用した蛍光X線分析、X線吸収分光（XAFS）およびX線磁気円二色性分光（XMCD）測定が可

能となった。ナノスケールX線分析手法を提供することで、低炭素社会の実現に資するグリーン・ナノテク

ノロジー研究開発の促進と支援を目的としている。本稿では、本整備計画の目的、新設ステーションの概

要、技術的な開発要素、可能となる利用研究について紹介する。
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ビームX線蛍光分析装置（以下、ナノ蛍光分析装置）、

およびBL39XU第２ハッチに整備されたナノビーム

X線吸収スペクトル計測装置（以下、ナノXAFS装

置）の概要を紹介し、提供されるX線測定手法およ

び可能な利用研究について述べる。これらの装置の

目的性能の実現には、100 nm集光X線ビームを安定

に形成することが鍵であった。これを実現するため

の装置技術について、主にX線光学系に関する開発

内容を併せて記載する。

2．ナノスケール集光のための光学系および実験環
境の整備
100 nm集光X線ビームを安定に利用するために、

BL37XUとBL39XUにそれぞれ専用の実験ハッチを建

設し、高安定化した液体窒素冷却シリコン二結晶分

光器およびX線全反射ミラーによる集光光学系を整

備した（図2）［3, 4］。課せられた境界条件は、①BL37XU、

BL39XUの２本のビームラインについて同時に建

設・整備を行うこと、②2010年度はダークタイムな

しに他のビームライン同様の日程でユーザー利用を

行うこと、③2011年度初めの約１カ月のコミッショ

ニング期間で、④安定な100 nmビームを供給する

こと、であった。近隣ビームラインの理解を得て順

調に建設を進めることができ、2011年３月末までに

すべての機器の試運転を終えた。同年４月からコ

ミッショニングを開始し、４月下旬には100 nm集

光ビームをBL37XU、BL39XUの何れにおいても実

現した。以下に各ビームラインで共通に整備した光

学系および実験環境について紹介する。

新設した実験ハッチは、BL37XUとBL39XUの既

設のハッチからそれぞれ10 mと20 m下流にあり、

いずれも長さ6 m、幅3.5 m、高さ3.3 mである。

ハッチ内壁面を断熱構造とするとともに精密空調を

装備しており、実験ハッチ内の温度変動は0.05℃/

日に安定化されている。精密な温調システムと空気

の流れを考慮することで、ハッチ入退室に伴う温度

変動を抑制し、かつ静穏状態を確保する工夫を行

なっている。

集光光学系には、KBミラー［5］と呼ばれる２枚の

X線全反射ミラーから成る光学系を採用した。この

配置では、楕円筒面に研磨された反射面をもつ２枚

のミラーをその表面が直交するように並べ、それぞ

れのミラーで水平方向と垂直方向のX線集光を行う。

水平方向と垂直方向の焦点位置は一致するように設

計されている。大阪大学とSPring-8で考案された調

整方式［4］をもとに、ミラー調整機構と試料回りの計

測機器およびステージ等を一体化し、安定な100 nm

集光ビームを利用できるシステムを構築した。

分光光学系は、熱的・機械的な安定性を向上した

液体窒素冷却シリコン二結晶分光器を導入した。こ

れまでに光学系グループで開発を進めてきた熱シー

ルド、低振動型配管および高精度温度調整ユニット

図1 グリーン・ナノ放射光分析評価拠点における、ナノサイズX線ビームを用いた材料解析
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を採用し、従来型の液体窒素冷却分光器と比べて

ビーム強度変動を１桁以上低減している。また、結

晶面の切替え（BL37XUでは111反射で4.5～38 keV、

333 + 511反射で12～113 keV、BL39XUでは111反

射で4.5～38 keV、220反射で5～61 keV）に対応し、

これまでと同じかより広いエネルギー範囲をカバー

できるようになっている。

各ステーションのビーム性能一覧は次章に後述す

るが、一例として、BL37XUにおける集光ビームプロ

ファイルを図3に示す。この測定では、分光器下流の

輸送チャンネルスリットによりビームを垂直6 μm、

水平16 μmで切り出しており、12.4 keVにおいて集

光ビームサイズは水平・垂直ともに100 nm（半値

全幅）でフォトン数109 photons/sと設計通りの性

能が得られている。また、輸送チャンネルスリット

の垂直方向を全開、水平方向を48 μmとした場合、

ビームサイズは水平・垂直とも300 nmにてフォト

ン数1012 photons/sを得ている。図4に、この100 nm

集光ビームを用いたTa製ジーメンステストパター

ンの２次元マッピング像を示す。100 nm のライン

アンドスペースが明瞭に分解できている。今回、両

ステーションの整備のために開発、構築した安定な

光学系および実験環境は、SPring-8における100 nm

スケールのビーム利用の基盤技術となるものであ

り、さらなる安定化と汎用化を進めることで、多く

図2 BL37XU、BL39XUに整備した、ナノスケール集光のための光学系および実験環境

図3 BL37XUにおける集光X線ビームの形状。（a）水
平方向、（b）垂直方向。
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のビームラインへの普及が期待される。

3．ナノスケール分析ステーション
3-1．ナノ蛍光分析（BL37XU第３ハッチ）

BL37XUはアンジュレータを光源とした硬X線

ビームラインである。主な測定手法は、X線マイク

ロビームと蛍光X線検出を組み合わせた分光分析、

極微量元素分析、全反射蛍光X線分析、蛍光X線ホ

ログラフィーである。2002年の供用開始以来、材料

科学、生物学、考古学、鑑識科学、環境科学、地球

化学等の分野での利用研究が行われている。本ビー

ムラインではX線エネルギーの異なる２本のブラン

チを利用できる。ブランチAでは標準的な硬X線

（4.5～37.7 keV）による蛍光X線分析が行える。ブ

ランチBでは高エネルギーのX線（75.5 keVに固定）

が利用可能であり、高エネルギーのX線集光ビーム

の形成とそれを用いた重元素の顕微蛍光X線観察法

の開発が精力的に行われてきた。ビームラインや既

存の実験ステーションの詳細については、ホーム

ページ［6］や文献［7］を参照されたい。２章で述べ

たように、2011年４月に光源から76 mの距離にナノ

ビーム専用の第３実験ハッチおよびナノビームX線

蛍光分析装置が整備された。本装置により、100 nm

オーダーのX線ビームを用いた蛍光X線分析や

XAFS解析が可能となる。

ナノ蛍光分析装置は、X線を試料位置に集光

するためのKBミラー、精密試料ステージ、検

出器からなる。これらのコンポーネントは、

長さ2.5×幅1.1×高さ0.8 m の安定な石定盤上に配

置されている。KBミラー下流には、ステージやゴ

ニオメーターを搭載可能なレール式可動台が３組配

置されており、様々な実験配置を構築可能である。

KBミラーは２枚のX線全反射ミラーからなり、そ

れぞれ、垂直方向および水平方向の集光を行う。

BL37XU、BL39XU用ミラーの仕様を表1に示す。ミ

ラーユニットの上流側に垂直集光ミラーが、下流側

に水平集光ミラーが配置される。水平集光ミラーの

下流端から試料までの距離（ワーキングディスタン

ス）は、100 mm である。実際にはミラーユニット

はアクリルケースで覆われているため、実質的に利

用できるミラーユニットと試料間の距離は、78 mm

である。ミラーの長さと入射角で決まるX線開口は、

縦1080×横660 μm（BL39XU用は縦1200×横760 μm）

である。この開口でX線ビームの大部分の強度をミ

ラーに取り込むことができる。X線エネルギーの

カットオフは17 keV である。このエネルギー以下

では、およそ80%（二回反射）の反射率を確保して

いる。大きな開口と高い反射率によって、明るい集

光X線ビームの形成が行える。

精密試料ステージは、フィードバック機構を備え

たステッピングモーターステージを用いている。こ

れによって、試料位置をX線と垂直な面内で、±5 nm

の精度で二次元の位置決めを行うことができる。試

料からの蛍光X線の測定には、シリコンドリフト検

出器を用いる。蛍光X線スペクトルのエネルギー分

解能は、230 eV 、最大計数率は100,000 cpsである。

ナノ蛍光分析装置の集光ビーム性能を表2に示す。

利用可能なX線のエネルギーは、4.5～17 keVである。

分析可能な元素は、Ti～Geという3d元素、希土類元

素、5d遷移金属である。集光X線の利用に関して、

図4 BL37XUにおける、Ta製ジーメンススターパター
ンの２次元マッピング像。試料位置送りのステップ
は、水平、垂直方向とも30 nm。

表1　BL37XUおよびBL39XU用X線集光ミラーの仕様

表面形状
基板材質
コーティング材料
ミラー長さ
ミラー中心での視斜角
焦点距離
開口サイズ
縮小比

垂直集光ミラー
楕円筒面
シリコン
Rh 50 nm
300 mm
3.6［4.0］mrad
460 mm
1080［1200］μm
1/70［1/78］

＊括弧内はBL39XU用ミラーの仕様。他はBL37XU、
BL39XU用ミラーの共通仕様

水平集光ミラー
楕円筒面
石英
Rh 50 nm
200 mm
3.3［3.8］mrad
200 mm
660［760］μm
1/160［1/80］



２つのモードが選択できる。高フラックスモードと

高分解能モードである。高フラックスモードでは、

集光ビームサイズ300 nm中に、1012 photons/s台の

光子数という非常に明るい集光X線が利用できる。

高分解能モードでは、集光ビームサイズ 100 nm の

ナノX線プローブが利用できる。その場合には、集光

スポット中の光子数は109 photons/s台に減少する。

今回新たに導入された液体窒素冷却二結晶分光器

とナノ蛍光分析装置により、ビームラインに新たに

２つの特徴が付与されることになる。１つは前項ま

でに述べたとおり、走査型X線顕微鏡におけるプ

ローブの高分解能化であり、もう１つは分光器の結

晶面切り替えにより高エネルギー領域のX線が利用

可能になった点である。例えば前者を利用すれば、

顕微鏡のプローブサイズとして100 μm（第１ハッ

チ）→1 μm（第１ハッチ）→0.1 μm（第３ハッチ）

といった選択ができるので上流からサンプルを移動

していけば倍率可変な分析を行うことができる。

また、蛍光X線の検出には対象元素の吸収端エネ

ルギー以上のX線が必要であるので、より多くの元

素を分析したい（あるいは存在を確認したい）場合

にはより高いエネルギーのX線を用いるのが望まし

い。そこでBL37XUでは分光器の結晶面を２組用意

し、高エネルギーX線へ対応することとした。最も

高いX線エネルギーは113 keVであり、K吸収端では

Th（K端エネルギー：109.6 keV）まで励起すること

ができる。測定例として、NISTガラス標準試料

SRM611のスペクトルを図5に示す。この試料はケ

イ酸塩ガラス中に全ての希土類元素やPb、Sn、Sbな

どの重金属元素が500 ppm添加されたものである。

詳細なピークの帰属に関しては文献［8］を参照して

いだきたい。20～80 keVの領域で各々の元素のK線

が分離されており、ppmレベルの濃度であれば十分

検出可能であることが示唆されている。これまで、

SPring-8でも限られたビームラインでしか実現でき

なかった分析が、ほぼ同等にBL37XUにおいても行

えることがわかった。このような高エネルギーX線

の利用と走査型顕微鏡を用いた実験は独立した条件

であるが、BL37XUでは100 keVまでの全反射ミ

ラーによる光学系を既に保有しているので［9］、重

金属元素のK線を1 μm以下の空間分解能で分析する

ことができる。現在までのところ、X線エネルギー

60 keVで縦320 nm、横600 nm程度のマイクロビー

ムが得られており、PtやIrなどの白金属元素や希土

類元素など、触媒材料や地球科学試料中でのミクロ

な挙動に興味を持たれている元素の分析に対して大

変有効なツールとなり得るであろう。

3-2．ナノXAFS、ナノXMCD（BL39XU第二ハッチ）
BL39XUもまたアンジュレータを光源とした

硬X線ビームラインであり、磁性体試料の研究を主

な目的としている［10, 11］。硬X線領域のX線磁気円

二色性（XMCD）分光および共鳴/非共鳴磁気散乱が

主な測定手法である。本ビームラインの最大の特色

は、様々な偏光状態のX線を利用できることである。

ビームラインに常設されているダイヤモンドX線移

相子によって、磁性研究に有用な円偏光、水平およ

び垂直方向の直線偏光、任意の楕円偏光を簡便に切

り替えることができる。最近ではダイヤモンドアン
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図5 NISTガラス標準試料SRM611の蛍光X線スペクト
ル。X線エネルギー：113 keV、ビームサイズ：
0.5x0.5 mm、計測時間：1000秒

表2　ナノビームX線蛍光分析装置（BL37XU）の集光ビーム性能

X線エネルギー

集光ビームサイズ＊

フラックス＊

4.5～17 keV

230（V）×270（H）nm

1.4×1012 photons/s

100（V）×100（H）nm

3.1×109 photons/s

高フラックスモード 高分解能モード

＊X線エネルギー 12.4 keVでの値



ビルセルを用いた極限高圧環境下（> 100 GPa）で

のXMCD測定［11］や、X線マイクロビームを用いた

XMCD測定［12,13］、時分割XAFS・XMCD［14,15］と

いった新しい実験手法が開発され、これらの手法を

用いたユーザー利用が盛んに行われている。今回整

備された第二実験ハッチおよびナノビームX線吸収

スペクトル計測装置（ナノXAFS装置）により、

100 nmオーダーのX線ビームを用いたXAFSや

XMCD測定が可能となった。

図6にナノXAFS装置の外観写真を示す。本装置

は、X線を試料位置に集光するためのKBミラー、

精密試料ステージ、電磁石、検出器からなる。これ

らのコンポーネントは、長さ1.5×幅1.0×高さ0.8 m

の安定な石定盤上に配置されている。KBミラーの

仕様は表1に示すように、BL37XUとほぼ同じであ

る。やはり大きな開口と高い反射率によって、明る

い集光X線ビームの形成が行える。精密試料ステー

ジは、フィードバック機構を備えたステッピング

モーターステージを用いている。これによって、試

料位置をX線と垂直な面内で、±5 nmの精度で二次

元の位置決めを行うことができる。光学顕微鏡とキ

ネマティックマウントによる、オフラインでの粗い

位置決め（精度10 μm）が可能である。光学顕微鏡

によるオンライン試料位置観察機構も今後整備して

いく。

ナノXAFS装置の集光ビーム性能は表３に示した

とおりである。利用可能なX線のエネルギーは、5

～15 keVである。元素吸収端としては、3d遷移金

属のK吸収端、希土類 L2, 3吸収端、5d遷移金属（Pt、

Auなど）のL2, 3端をカバーしている。このうち、

5d遷移金属元素は磁気記録材料や触媒として有用

な元素であり、本装置の応用としても重要である。

偏光状態については、既存のハッチ同様、左右円偏

光、水平・垂直直線偏光が利用可能である。最大

100 Hz での高速円偏光スイッチングも行える。

BL37XUと同様に、集光X線の利用に関して、高フ

ラックスモードと高分解能モードの２つのモードが

選択できる。高フラックスモードでの集光ビーム位

置の安定性は±150 nm/10時間、ビームサイズの安

定性は±50 nmである。

また、XMCD測定のために専用の小型電磁石を

利用することができる。X線と平行な方向に試料に

最大1.2 Tの磁場を印加することができ、垂直磁化

膜の測定に適する。磁極間隔は6 mmであり、この

間隔に収まるよう試料サイズを調整する必要があ

る。試料からの蛍光X線の測定には、４素子のSDD

（シリコンドリフト検出器）を用いる。実用上の最大

計数率は約30万 cps、蛍光X線スペクトルのエネル

ギー分解能は260 eVである。XAFSおよびXMCDの

測定では、４素子 SDDを用いた蛍光法での測定が

基本である。厚さを適切に調整された試料に対して

は、PINフォトダイオードやイオンチェンバーを用

いた透過法での測定も可能である。試料温度は現状

では室温での測定のみ提供している。加熱炉や冷凍

機をユーザーが持ち込むことも可能だが、定盤上の

スペースが限られている。事前にビームライン担当

者に相談されたい。

ナノXAFS装置によって可能となる測定手法は以
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図6 ナノビームX線吸収スペクトル計測装置
（BL39XU）

表3　ナノビームX線吸収スペクトル計測装置（BL39XU）の集光ビーム性能

X線エネルギー

集光ビームサイズ＊

フラックス＊

5～15 keV

300（V）×250（H）nm

1.7×1012 photons/s

100（V）×100（H）nm

3.3×109 photons/s

高フラックスモード 高分解能モード

＊X線エネルギー 11.56 keVでの値



下のようなものが挙げられる。

１．XAFS（XANES）の二次元マッピング：吸

収端の特徴的な構造を利用し、化学状態、結

合状態、対称性、局所構造（たとえば相変化

材料における結晶とアモルファス相の分布や

その転移過程をin-situで観察）などの情報に

ついて試料上での空間分布を100 nm の分解

能で得ることができる。

２．局所XAFSスペクトル：試料上の特定の観察

部位でのXAFSおよびEXAFS測定。場所ご

とでの局所構造の違いをスペクトルから明ら

かにする。

３．XMCDマッピング、試料上の特定位置での

XMCD、あるいは特定位置での局所的な磁

化曲線を得る。PEEMや軟X線顕微鏡と比べ

て、バルクの情報が得られる、強磁場（1.2 T）

下での測定が可能、超高真空環境が不要とい

う特徴がある。実デバイスやそれに近い開発

段階での磁性材料の解析に有効である。

測定例として、Co80Pt20合金磁気ドット試料につ

いての観察結果を図7に示す。300 nm のX線集光

ビーム（高フラックスモード）を用いることで、直

径200 nm、膜厚15 nmの単一の磁気ドットに対し

て、局所XAFS、局所XMCD、および元素別磁化曲線

の観測に成功した。測定は蛍光法で行った。図7（b）

のXASスペクトルでは、磁気ドット本体に含まれ

るPtと、磁性膜の下地として含まれるNiW合金中の

Wが観測されており、本装置によって埋もれた膜の

測定が可能であることを示している。図7（c）の元

素選択的磁化曲線は、PtのXMCD強度が最大とな

るX線エネルギー 11.566 keVにおいて、XMCDの

磁場依存性をプロットしたものである。この結果か

ら、単一磁気ドットの磁化反転過程についての情報

（保磁力、および磁場転移幅）が直接得られた。従来
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図7 CoPt磁気ドット試料に対する試験測定。ナノXAFS装置（a）を用いることで、直径200 nm の単一磁気ドッ
トの（b）XMCDおよびXAFSスペクトル、（c）元素選択的磁化測定が可能となった。



のマイクロX線ビームによる測定［13］では、ビーム

サイズがドットサイズに比べて大きいため、数10個

から数100個程度の多数のドットの平均情報しか得

られなかった。100 nm オーダーのX線ビームを用

いたXMCD測定によって、ただ１個のドットの磁

化反転過程が明らかになった。強い外部磁場下での

単一磁気ドットの磁化曲線は、これまで異常ホール

効果測定［16］による報告がなされている。異常ホー

ル効果測定では、ドット試料に微小電極を配置する

必要があり、試料調製が煩雑となる。また、多数の

ドットを次々に評価する目的には向いていない。一

方で、ナノXMCD法では、多数のドットを配列し

た試料の目的のドットに集光ビーム照射することで

次々に異なるドットを観察でき、ドットごとの磁気

特性のばらつき（スイッチング磁場分散）を評価す

ることが可能である。本測定法で得られる知見は、

次世代の超高密度記録媒体として期待されるビット

パターン媒体の特性向上に寄与する。

今後１、２年以内に展開される利用研究として、

（1）マイクロ、ナノ触媒の単一粒子XAFS観察、（2）

相変化、相転移を利用したマイクロ、ナノデバイス

のメカニズム解明、（3）1 Tbit/in2 の記録密度に相

当する磁気ドット媒体の単一ドット磁気解析、（4）

NdFeB等の焼結永久磁石における粒径構造と磁区

構造の相関、強磁場下でのバルク磁区構造の観察、

などが期待される。同時に、今後の装置整備に関し

ては、（i）より強磁場（2～3 T）を発生可能な電磁

石の導入、（ii）高温および低温環境の導入、（iii）

試料のX線照射ダメージ対策、（iv）モノクロメー

タ、KBミラー集光装置のさらなる安定化、を検討

していく。

4．ナノテク支援枠、グリーン/ライフイノベーショ
ン支援枠での課題募集
ナノビームX線吸収スペクトル計測装置、ナノ

ビームX線蛍光分析装置は、2011A期より共同利用

に提供されている。SPring-8の他の共同利用ビーム

ラインや実験ステーションと同様に、課題申請の手

続きによって誰でも利用することができる。

BL37XU、BL39XUにおいては、一般課題に加えて

「重点グリーン/ライフ・イノベーション推進課題」

枠を設けており、「グリーン・イノベーション」お

よび「ライフ・イノベーション」分野の利用研究を

戦略的に推進している。ナノXAFS装置およびナノ

蛍光分析装置を活用する研究の多くは、本重点課題

枠の趣旨に合致するものと確信している。ぜひ、重

点課題枠を活用した積極的な課題申請をお願いいた

します。募集要項の詳細については、SPring-8ホー

ムページをご参照ください。

5．まとめ
本稿では、文部科学省による低炭素ネットワーク

プロジェクトにおいてグリーン・ナノ放射光分析評

価拠点として整備された、ナノ蛍光分析装置

（BL37XU）、ナノXAFS装置（BL39XU）について

紹介した。これらの装置は、硬X線集光ビームによ

る100 nm オーダーの空間分解能での材料解析、と

りわけグリーンナノテクノロジーに資するものであ

る。技術的には、大強度かつ安定なナノビームの提

供を可能としており、これはSPring-8の高輝度で安

定な光源、理研・阪大を中心に開発されてきたX線

集光技術、およびX線分光器をはじめとする光学系

や装置環境の安定化技術を、高い水準で組み合わせ

ることで実現された。現時点でのSPring-8の総合的

なポテンシャルの高さを示すとともに、今後、他の

ビームラインにおいてもナノビームX線を提供し、

X線回折・散乱をはじめとする様々なナノビーム利

用を推進するモデルケースとなっている。さらには、

SPring-8次期計画での超高輝度、コヒーレント光源

の開発やその利用研究への橋渡しとなるものと考え

ている。
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気ドット試料の観察は、秋田県産業技術センターの

近藤祐治氏との共同研究として行われた。
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Accelerator Reliability Workshop（ARW）は、

加速器を運転、維持管理する立場にある者が、文字

通りそのreliability“信頼性”向上のために互いの

経験、装置改善などについての情報を交換し、より

安定な運転の実現に役立てることを目的としたワー

クショップである。その第３回であるARW2011は、

南アフリカ、ケープタウンのiThemba LABS（iTL）

で、2011年４月11日から15日にかけて開催された。

我々のように大規模な共同利用施設である大型放射

光施設に属する者にとっても、光源加速器の利用率、

即ち安定運転は最も重要なものであり、ESRFなど

他の放射光施設を含めた加速器の信頼性向上に関す

る取り組みについて、突っ込んだ情報交換が出来る

ことは大変重要なことである。

第１回ARWは、2002年２月にESRF（フランス、

グルノーブル）で開催された。その当時から目的も

種類も異なる多様な加速器に共通の話題、またそこ

から互いに学び合うことを目的に掲げており、放射

光、中性子、医学応用、更には放射性廃棄物処理に

関わる加速器施設からのスタッフが集まっている。

この第１回ARWには、SPring-8から３名、ニュー

スバルから１名が参加している［1］。暫く時間が空

いたが、第１回ARWでの議論の有意義性が再認識

され、定期的に集まって安定に稼働中の加速器施設

の知見を共有することは有用なことであるというこ

とで、2009年１月に第２回ARWがハドロン加速器

施設TRIUMF（カナダ、バンクーバー）で開催さ

れた。その会議の中で、以後隔年で開催することが

合意され、今回の開催の運びとなった。iTLは、

200 MeV陽子サイクロトロンを持ち、核物理実験の

ほか粒子線によるガン治療なども行っており（図1）、

加速器信頼性が重要であるとの認識を新たにして、

今回のホストに名乗りを上げたものである。

会場となったiTL（図2）は、ケープタウン市街

からバスで40分ほどの郊外にあり、チャーターバス

による送迎があった。このような郊外にあり自然豊

かな環境であるため、研究所の前庭ではシマウマや

インパラなどのアフリカ特有の草食獣がのんびり草

を食べていた（図3）。尤も、鹿や猪が頻繁に出没す

るSPring-8サイトで働く我々にとっては特段騒ぐこ

とでもないかとも思うが、昼日中から出てくるとや

はり目を引き、多くの参加者がカメラのシャッター

を切っていた。研究所の名前となっているiThemba

は、現地の言葉で“希望”という意味で、喜望峰に

由来しているものであろうが、南アフリカ（アフリ

カ？）唯一の加速器施設としての期待が込められて

第３回Accelerator Reliability Workshop（ARW2011）に参加して

財団法人高輝度光科学研究センター 加速器部門
高雄　勝

財団法人高輝度光科学研究センター 制御・情報部門
佐治　超爾

財団法人高輝度光科学研究センター 加速器部門
大熊　春夫

図1　ラボ・ツアーでの粒子線ガン治療室の説明風景。 図2　会場となったiThemba LABS。
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いるのではないかと思われる。南アフリカにも放射

光施設建設の話はあり、この研究所のスタッフが

SPring-8に来所したこともあるが、今回聞いた話で

はまだ具体的な建設予算確保には至っていないとい

うことであった。今回のワークショップには、14カ

国から78名の参加があり、地域別では地元南アフリ

カから32名、ヨーロッパから25名、アメリカ・カナ

ダから11名、アジアから10名（オーストラリアから

の２名を含む）と、距離に反比例するような参加者

構成となっていた。

今回の会議は、

・加速器信頼性の歴史と基礎

・加速器信頼性の理論

・ユーティリティ

・信頼性の設計

・信頼性の向上

・信頼性のための手段と方法

・サイクロトロンと線型加速器

・超大型加速器

・光源加速器

・医療用加速器

という話題でセッションが構成され、“信頼性”に

関する一般的な話題を扱うセッション（前半）と加

速器の種類・目的毎に括って扱うセッション（後半）

に大別して進められた。以下で、目に付いたトピッ

クスについて簡単に紹介する。

iTL所長の挨拶に続いて、最初の「加速器信頼性

の歴史と基礎」のセッションでは、加速器信頼性に

関する意識の変遷や理論についてのレビューがあっ

た。加速器開発の黎明期には、ビーム強度やエネル

ギーが重要視されていたが、1970年代には信頼性が

重要であることが認識されるようになってきた。現

在の放射光施設では、availability# 98 %以上、年間

故障件数は多い施設でも100件程度となっているが、

加速器駆動原子炉（加速器で生成する中性子を用い

て、未臨界状態の原子炉で核分裂を起こさせる。加

速器が停止すれば、核反応も止まるので安全性に優

れている）においては、電力の安定供給という意味

から更に高い信頼性が必要であるということであっ

た。「加速器信頼性の理論」のセッションにおいて、

信頼性の指標としてよく使われるMTBF（Mean

Time Between Failure）✝について、これは運転時

間を故障回数で割ることで求めることが普通である

が、故障率が時間に対して一定でないため、故障率

を時間の関数として定義しワイブルモデル∗などに

よりモデル計算をする必要があるとの指摘があり、

これに基づいて予備物品の準備や交換を行うべきと

の提案があった。また、利用運転が始まっている

SLAC（アメリカ、スタンフォード）のXFEL施設

LCLSからの報告では、availability 94.6 %を達成し

ているが、更なる向上のためには上記ワイブルモデ

ルを用いた長期的なトラブル解析が必要であると考

えているということであった。

「信頼性の設計」のセッションでは、運転自動化

のメリット/デメリットについて報告があり、自動

化のメリットでは複雑な手続きを踏むことになる入

射に要する時間の短縮などの例が示され、デメリッ

トとしてオペレータのスキルが低下し、いざ事が起

きた時には逆に時間を費やしてしまうなど信頼性が

損なわれる結果となるとの指摘があった。これは

SPring-8の運転においても永遠のテーマである。対

処としてはオペレータが運転ソフトの中身に精通す

るよう教育、訓練を行うことが重要であると改めて

強調された。SPring-8からは、最近実施し2010年10

月から運用している加速器安全インターロック更新

について報告を行った。これは、インターロックシ

ステムの拡張性、メンテナンス性向上を目的として

実施したものであるが、加速器運転自身の信頼性向

上に密接に関わるものであり、また将来のSACLA

との運転統合にとっても重要なものである。出席者

図3　会場の前庭に現れたシマウマとインパラ。

＃“有効利用率”のこと。放射光施設の場合では、計画利用運転時間に対する実績利用運転時間の割合ということになる。
✝ 平均故障間隔時間。これが長い程、信頼性が高く、ユーザーが加速器のトラブルで実験中断を余儀なくされる機会が少な

くなる。SPring-8では約180時間（2010年度）である。
＊ 部品の故障率などを統計的に記述するための理論モデル。



からのコメントで、インターロックに使用している

Programmable Logic Controller（PLC）の多重化

などについて有益な意見を聞くことができた。

加速器の種類・目的毎の一連のセッションでは、

availabilityについての状況報告があった。「光源加速

器」のセッションでは、2009年に利用運転が始まっ

た上海の放射光施設SSRFから報告があり、95 %の

availabilityを達成しているが、安定と思われていた

超伝導RFキャビティで苦労しているとのことで

あった。信号回路見直しや電子機器の温度調整など

の対策を施し、2011年は97 %以上のavailabilityを目

指しているという。さて、当然SPring-8の状況報告

を行ったが、SPring-8ではここ５年間では99 %以上

という高いavailability（2010年度では99.2 %、ダウ

ンタイム27時間29分）を達成しているが、ダウンタ

イムの削減のために準備してきた電子銃二重化、線

型加速器クライストロンのバックアップ体制、蓄積

リングの４極および６極電磁石の予備電源等のバッ

クアップシステムの整備などの信頼性向上のために

実施してきた取り組みについて紹介した。その他、

Australian Synchrotron（報告は「ユーティリティ」

のセッションで行われた）のフライホイールとコン

デンサーを用いた大規模なUPS（無停電電源）の紹

介があった。これは、蓄積リングRF、電磁石電源

および冷却設備の電力を賄えるもので、日本では考

えられない原因（送電設備へのbird strike、乗り物

の衝突、possum（フクロネズミが囓る？））で頻繁

に停電が起こるという地域の電力事情から、これほ

ど大規模な設備を導入しても十分にペイするという

ことであった。

さて、そもそも加速器運転の信頼性とは何かとい

う議論が当然あった。ビーム性能を落として運転時

間を延ばしても、信頼性の高い運転とは言えないの

ではないか？SPring-8でも、機器トラブルのため

100 mAでのTop-up運転が維持できない場合に蓄積

電流値を下げるのか、またバンチ純度が悪化した場

合に運転を継続するのか、あるいは運転を止めてト

ラブル対処をおこなうのか、というような判断に迫

られることがある。このような時には、ビームライ

ンを担当する部署の責任者の意見が尊重されること

になるが、ユーザーによって蓄積電流値やバンチ純

度に対する要求が異なるであろうから判断が難しい

場合もある。このワークショップの議論を聞きなが

ら、加速器を運転する立場でもユーザーの方々にも

様々な意見があることを理解しておくことが大切で

あるという思いを新たにした。

最後に、各施設における様々な機器トラブルを集

約したデータベースの構築を目指すワーキンググ

ループを立ち上げることを宣言して、ワークショッ

プを閉会した。時節柄、“信頼性”が問われている昨

今、全般を通して日頃馴染みの薄いハドロン加速器

や医療用加速器をはじめ、各施設のトラブルを含む

運転状況やトラブル事象の管理方法について詳しい

報告などの情報を得ることが出来たことは大変有益

であった。今後、より信頼性の高い放射光供給を進

め、SACLAを含めたSPring-8加速器のより一層の安

定運転の実現に生かして行きたいと考えている。
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1．はじめに
International Conference on Materials for

Advanced Technologies（ICMAT）は、2001年か

ら隔年でシンガポールにて開催されている材料科学

分野の国際会議である。シンガポールのみならず将

来性のある近隣地域、発展性のあるニッチな分野の

材料科学研究促進を目的として1999年に設立された

Material Research Society of Singapore（MRS-S）

は、その目的達成のために、ICMATの開催を主要

な活動の一つとしている。毎回、ノーベル賞受賞者

やノーベル賞候補者など合わせて10名程度の著名な

研究者による特別講演やノーベル賞受賞者の公開講

演を企画している点は、MRS-SのICMAT開催に対

する姿勢とICMATの国内外における地位確立の意

図を明確に物語っている。

会議は、全体セッションと専門分野に分かれて開

催されるテクニカルセッション（シンポジウム）に

よって構成されている。前者は上述の著名研究者の

招待講演企画である。一方、後者はホットな話題に

ついて深く議論するシンポジウム企画である。2001

年に16シンポジウム、参加者1,400名で始まった

ICMATは、３回目以降は20以上のシンポジウム、

2,000名以上の参加者と規模を拡大している。第６回

となるICMAT2011は、さらに規模を拡大してシン

ポジウム数を40とし、６月26日から７月１日の期間、

サンテック・シンガポール国際会議展示場と隣接す

るパンパシフィック・シンガポールで開催された。

今回は、アジア地域での放射光利用研究施設の建設

ラッシュや材料科学研究における放射光利用研究の

重要性の高まりを反映してAdvanced Materials

Supported by Synchrotron Radiation（シンポジウ

ムHH）が新設された。筆者らは、テクニカルセッ

ション中は主にこのシンポジウムに参加した。

2．会議内容
全体セッションでは、2010年に「二次元物質グラ

フェンに関する先駆的実験」でノーベル物理学賞を

受賞したProf. Andre Geim、2009年に「リボソーム

の構造と機能の研究」でノーベル化学賞を受賞した

Prof. Ada Yonath、2007年に「巨大磁気抵抗効果の発

見」でノーベル物理学賞を受賞したProf. Albert

Fert（図1）、1985年に「量子ホール効果の発見」で

ノーベル物理学賞を受賞したDr. Klaus von Klitzing

の４名のノーベル賞受賞者とトムソン・ロイター社

がノーベル賞有力候補として選出するトムソン・ロ

イター引用栄誉賞受賞者の北川進教授（2010年、化

学分野、図2）、Prof. Charles Lieber（2008年、化学分

野）らによる特別講演などが行われた。特別講演は、

皆、素晴らしいものであったが、Prof. Andre Geim

の講演には特筆すべきものがあった。

Prof. Andre Geim のノーベル物理学賞は記憶に

新しい。古くから我々の生活に密着している黒鉛

（グラファイト）は、科学技術の進歩に伴い次々に

明らかになる機能を我々に提供し、我々はその恩恵

を享受してきた。鉛筆、リチウムイオン電池の負極

などは良い例である。グラフェンは、層状化合物で

あるグラファイトの１枚を取り出したナノ材料であ

り、その性質がバルクの黒鉛とは大きく異なること

International Conference on Materials for Advanced
Technologies（ICMAT 2011）報告

財団法人高輝度光科学研究センター
利用研究促進部門　金　廷恩、藤原　明比古

図1　Prof. Albert Fertによる特別講演
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から注目を集めた。そのパイオニアであるGeim氏

が2010年のノーベル物理学賞を勝ち取った。Geim

氏の特別講演は、注目されている電子物性のみなら

ず、その物性の背景となる物理学の位置づけを系統

的に整理し、幅広い分野の参加者に解りやすく紹介

するとともに、その応用への展開、我々の将来への

夢までをも展望するものであり、聴衆を魅了した

（図3）。Geim氏のプレゼンテーションが多くの科学

技術関係者の心を引き付けたであろうことは想像に

難くない。

シンポジウムHH: Advanced Materials Supported

by Synchrotron Radiationでは、招待講演と一般講

演を合わせて32件の口頭発表と10件のポスター発表

からなり、アジア地域のみならずヨーロッパ、アメ

リカ、オーストラリアからの参加・発表もあった。

講演内容は、施設紹介とその利用研究の動向から分

光、回折実験の最近の成果まで多岐にわたり、セッ

ションは広がりを持ったものであった。このように、

放射光利用研究特有の幅広い研究対象、研究手法に

よる研究成果報告が一堂に会するシンポジウムHH

において、「その場観察」のための時間分解能、空

間分解能の向上による計測技術の開発が分野・手法

に関わらず共通に議論された。今後の放射光利用研

究の方向性に関して共通認識が感じられた。

日本からは、岩澤康裕教授（電気通信大学）、高

田昌樹博士（理化学研究所）と筆者ら２名による合

計4名がSPring-8の世界最高品質のビームと計測・

解析技術に基づく研究成果を口頭発表した。岩澤教

授は、EXAFSによる触媒のその場観察の報告をも

とに将来の触媒設計における放射光分析の重要性を

強調した。高田博士は、SPring-8におけるナノ領域

でのX線回折におけるこれまでの成果と将来の展望

を示した。筆者らは、鉄系超伝導体と熱電材料とし

て期待されるクラスレートの精密電子密度解析と静

電ポテンシャル解析から機能の起源と物質設計の展

望について発表した。これらの発表は、それぞれの

セッションの中で非常に高い注目を集めた。さらに、

SPring-8の利用研究成果を報告する日本国外の研究

者やSPring-8の研究成果を先行事例として紹介する

講演も多数あり、シンポジウムHHにおけるSPring-8

の存在感は圧倒的であった。

3．施設見学
シンポジウムHHの発表がプログラムされていな

い７月１日の午前に、シンポジウムチェアの計らい

で、Singapore Synchrotron Light Source（SSLS）

の見学会が開催された。施設はシンガポール国立大

学キャンパスのほぼ中心にある（図4）。電子エネル

図4　Singapore Synchrotron Light Source施設入口

図2　北川進教授による特別講演 図3　Prof. Andre Geimによる特別講演
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ギー700 MeV、リング長10.8 m、最大21本のビーム

ラインが設置可能な小型蓄積リングHelios 2からの

放射光を５本のビームライン（X線回折、FT-IR、

軟X線分光、イメージング、リソグラフィー）で利

用研究を推進している。また、XAFSのビームライ

ンを建設中である。施設入口付近には、Helios 2の

旧型機Helios 1が展示されており（図5）、２機がほ

ぼ同じ規格であるため運転中の蓄積リングの理解に

有用であった。小さな放射光施設であるが、新しい

ビームラインの建設を含め活発に活動を行っていた

のが印象的であった。

4．おわりに
開催の度に規模を拡大し、その存在感を大きくし

ているICMATでは、特別講演、一般講演の発表内

容からはもちろん、会議の運営や世界を牽引する研

究者による姿勢から受けるものに強い印象を感じ

た。本報告は、これらの印象を伝えることを目的と

した。このため、会議のプログラム等詳細情報には

触れていない。興味のある方は会議のホームページ

（http://www.mrs.org.sg/icmat2011/index.htm）を

参考にしていただけたら幸いである。

金　廷恩　KIM  Jungeun
（財）高輝度光科学研究センター　利用研究促進部門
〒679-5198　兵庫県佐用郡佐用町光都1-1-1
TEL：0791-58-2750
e-mail：kimj@spring8.or.jp

藤原　明比古　FUJIWARA  Akihiko
（財）高輝度光科学研究センター　利用研究促進部門
〒679-5198　兵庫県佐用郡佐用町光都1-1-1
TEL：0791-58-2750
e-mail：fujiwara@spring8.or.jp

図5　展示されているHelios 1
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「第11回SPring-8夏の学校」は、７月10日（日）

～13日（水）の３泊４日の日程で、全国から76名の

学生の参加を得て、普及棟およびSPring-8蓄積リン

グ棟・ニュースバル放射光施設・XFEL実験研究棟

を会場として開校されました。この夏の学校は、

SPring-8サイトに施設を持つ各機関（（財）高輝度光

科学研究センター、（独）理化学研究所播磨研究所、

（独）日本原子力研究開発機構量子ビーム応用研究部

門）と、これらの機関と連携大学院協定を持つ大学

（兵庫県立大学大学院物質理学研究科・生命理学研

究科、関西学院大学大学院理工学研究科、岡山大学）、

およびSPring-8サイトにビームラインを持ちそれを

教育に生かしたいと考えている大学（兵庫県立大学

高度産業科学技術研究所、東京大学放射光連携研究

機構）が主催し、（財）ひょうご科学技術協会の後援

を得て、ビームタイムや教官を出し合って行ったも

のです。校長は関西学院大学大学院理工学研究科

（日本原子力研究開発機構兼務）の水木純一郎先生

にお願いしました。実行委員会は主催団体のスタッ

フで構成され、事務はJASRIの研究調整部が行いま

した。

この夏の学校の開校目的は、「将来の放射光利用

研究者の発掘と育成」であり、大学院博士課程前期

（修士）と学部４年生を対象としています。募集人

員は60名程度でしたが、主催者となっている各大学

からの推薦を含めて、北海道から九州にわたる日本

全国30の大学から107人もの応募があり、選考過程

を経て最終的に76人の参加者で開催されました。

今回の夏の学校では、初日に３講座、２日目に４

講座の講義があり、その後の２日間に２テーマの実

習を行いました。講義題目と講師（敬称略）は以下

の通りです。

放射光発生の基礎（理研／兵県大　北村英男）、

X線光学の基礎（JASRI 後藤俊治）、X線の強度を

測る（JASRI 八木直人）、X線自由電子レーザー

（理研　新竹積）、回折散乱の基礎（関学／JAEA

水木純一郎）、XAFS（JAEA／関学　西畑保雄）、

軟X線スペクトロスコピー入門（東大　松田巌）。

どの講義も講師の方々の努力で専門外の学生にも

配慮した分かりやすい内容となっており、人生訓な

ども盛り込まれた夏の学校らしい講義でした。

また、２日目午前にはSACLAとニュースバルの

見学、夜にはSPring-8の見学を行いました。じっく

りと時間をかけた見学で、施設の大きさや複雑さに

感銘を受けた参加者が多かったようです。

実習のテーマと使用したビームラインおよび担当

者（敬称略）は以下の通りです。

BL02B1 単結晶構造解析

（岡山大　野上由夫、JASRI 杉本邦久）

BL07LSU 合金の合成と光電子分光分析

（東大　原田慈久・堀場弘司・松田巌）

BL08W 磁気コンプトン散乱を用いたスピン磁化

曲線の測定

（JASRI／岡山大　櫻井吉晴、JASRI 伊藤真義）

BL13XU 高分解能マイクロX線回折による局所ひ

ずみ評価

（JASRI／岡山大　木村滋）

BL14B1 XAFS

（JAEA／関学　西畑保雄）

第11回SPring-8夏の学校を終えて

SPring-8夏の学校実行委員会　委員長
八木　直人

写真1　講義風景
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BL14B2 その場XAFS計測

（JASRI 本間徹生、JASRI／岡山大　廣沢一郎）

BL19B2 粉末X線回折

（JASRI 大坂恵一・松本拓也・梶原堅太郎、

JASRI／岡山大　廣沢一郎）

BL19LXU 放射光時間分解X線回折法

（理研／関学　田中義人、理研　伊藤基巳紀）

BL22XU 放射光X線回折入門

（JAEA 大和田謙二）

BL24XU X線集光ビームの特性とその応用

（兵県大　高野秀和）

BL25SU 高分解能軟X線光電子分光

（岡山大　横谷尚睦・村岡祐治）

BL26B1 単結晶回折（タンパク質）

（理研　河野能顕・上野剛）

BL26B2 単結晶回折（タンパク質）

（JASRI／関学　熊坂崇）

BL37XU アンジュレーターBLを用いた蛍光X線分析

（JASRI／関学　寺田靖子）

BL45XU X線溶液散乱法を用いた蛋白質分子の構

造解析

（JASRI 八木直人・山田好輝）

ニュースバル　ニュースバル放射光を用いた光電子

分光による表面分析

（兵県大　春山雄一・庄司善彦）

16本のビームラインを用いて実習を行いました

が、参加者が多かったために各ビームラインあたり

５人で実習を行うことが多く、やや混雑した印象で

した。参加者は実習テーマの選択の希望を出すこと

ができますが、定員の関係でそれがすべてかなえら

れるとは限りません。しかし、第一希望の実習は行

えるように配分できたので、希望はある程度満たす

ことが出来たと思います。もちろん参加者は専門外

の講義や実習を受けることもありますが、講師や実

習担当の方々の努力もあって、専門外の分野の技術

や研究にも十分に興味を持ってもらえたようです。

学生時代に広い研究分野を学ぶことの重要性はしば

しば指摘されていますが、一般の講習会では得られ

ないような広範な知識を得られる点こそが、夏の学

校の大きな特長となっています。

夏の学校の目的は、放射光の勉強だけではありま

せん。同世代の異なった分野の人たちとの交流を通

じて、知り合いの輪を広げ、将来の研究につなげるこ

とも重要です。初日には参加者の自己紹介と懇親会

があり、３日目には萌光館でのバーベキューもあっ

て、教官と参加者が一緒になって会話がはずんでい

ました。この夏の学校で刺激を受けて、将来の進路を

決めた参加者も多かったのではないでしょうか。

参加者が熱心に講義や実習を受け、また楽しんで

いる様子からも、この夏の学校が有意義なもので

あったことは明らかでした。第１回の夏の学校では

参加者が20人程度だったことを考えると、放射光に

対する学生の関心が増していることがうかがえま

す。今年は参加希望が多く30人もの方の参加をお断

りせざるを得なかったことは、非常に残念です。人

材育成という観点から、参加希望者をすべて受け入

れられるだけの体制を整えることが重要だと感じま

した。これは来年度に向けた反省点としたいと思い

ます。

最後になりましたが、熱意のこもった講義をして

いただいた講師の先生方、２日間にわたる実習を最

後まで熱心に指導していただいた実習担当の皆様、

写真2　実習風景 写真3　懇親会風景



分かりやすい説明で参加者の興味を引きつけてくだ

さった見学引率者の皆様、そして事務局としてウェ

ブ作成から懇親会・バーベキューのお世話までご努

力いただいたJASRI事務局担当者に感謝致します。

八木　直人　YAGI  Naoto
（財）高輝度光科学研究センター　利用研究促進部門
〒679-5198　兵庫県佐用郡佐用町光都1-1-1
TEL：0791-58-2750
e-mail：yagi@spring8.or.jp
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第26回共同利用期間（2010B）における共同利用

は、平成22年10月から平成23年２月にかけて実施さ

れました。この期間の放射光利用は、ビームライン

１本あたり264シフト［１シフト＝８時間］、共用

ビームラインでのユーザー利用は210シフトでした。

2010Bでは26本の共用ビームライン（共用施設）

と、理研ビームラインのうちBL17SU、BL26B1/B2、

BL32XUおよびBL45XUのビームタイムの一部が共

用に供されました。産業利用に特化した３本の共用

ビームラインBL14B2、BL19B2およびBL46XUは

2010B第１期（平成22年10月－12月）および第２期

（平成23年１月－２月）と、利用期を２期に分けて

課題募集選定を行っており、本誌Vol.15 No.4には

2010B第１期までの採択結果を掲載しましたが、本

稿での2010Bの実施については2010B第２期を含め

た全件の値を示します。

専用ビームライン（専用施設）は17本が稼働中で、

利用研究が実施されています。なお、日本原子力研

究開発機構のビームラインBL11XU、BL14B1、

BL22XUおよびBL23SUと物質・材料研究機構の

ビームラインBL15XUではナノネット支援課題も実

施されました。

表1に、共用施設の2010B課題種別の課題数と実

施シフト数を示します。表2に専用施設の2010B実

施課題数とシフト数を示します。表3に、共用施設

で実施された2010B利用研究課題の課題数とシフト

数について所属機関分類および研究分野分類を示し

ます。表4に、1997Bから2010Bまでの課題種別実施

課題数の推移を示します。

第26回共同利用期間（2010B）において実施された利用研究課題

登 録 施 設 利 用 促 進 機 関
財団法人高輝度光科学研究センター

利用業務部
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一般課題（成果非専有）
一般課題（専有）
萌芽的研究課題
時期指定課題
測定代行課題（注3）

重点ナノテクノロジー支援課題
重点産業利用課題（注4）

成果公開優先利用課題
長期利用課題
重点パワーユーザー課題
12条戦略課題

620
53
31
9
38
68
149
52
2
0
0

1022

（注1）理研ビームラインからの供出ビームタムの利用を含む
（注2）既に採択等された課題で、応募不要のもの。長期利用課題は第2期以降の課題
（注3）BL14B2、BL19B2およびBL38B1で実施
（注4）12条一般課題を含む

課　題　種

合　　　計

応　募
課題数

411
53
17
9
38
48
100
51
1

728

採　択
課題数

408
53
17
9
38
48
100
51
1

725

採択課題
の実施数

実施課題数
合　　計

10
7
2
19

3250.5
190.5
114
22.75
28.5
369
553
379.5
291
372
30

5600.75

実施シフト
数　合　計

408
53
17
9
38
48
100
51
11
7
2

744

非応募課
題（注２）の
実施数

表1　共用施設（注1）の2010B課題種別の課題数と実施シフト数

一般課題（成果非専有）
ナノネット支援課題
成果専有課題

3372
141

94.875
3607.875

課　題　種

合　　　計

実施シフト数
283
17
25
325

実施課題数

表2　専用施設の2010B実施課題数とシフト数



課題分類
課題数／
シフト数

研　究　分　野

課題数合計
シフト数合計

注1）理研ビームラインからの供出ビームタイムの利用を含む
注2）考古学、鑑識科学、ビームライン技術、素粒子・原子核科学

注3）12条一般課題となる課題を含む

生命科学 医学応用
物質科学・
材料科学 化学

地球・
惑星科学 環境科学 産業利用 その他注2）

計
機関
分類

大　

学　

等　

教　

育　

機　

関

国　

公　

立　

研　

究　

機　

関　

等

産　
　
　
　

業　
　
　
　

界

海　
　

外　
　

機　
　

関

一般課題（成果非専有）

一般課題（専有）

萌芽的研究課題

時期指定課題

測定代行課題

重点ナノテクノロジー
支援課題

重点産業利用課題

成果公開優先利用課題

長期利用課題

重点パワーユーザー課題

　　　　  計

一般課題（成果非専有）

一般課題（専有）

時期指定課題

測定代行課題

重点ナノテクノロジー
支援課題

重点産業利用課題注3）

成果公開優先利用課題

長期利用課題

12条戦略課題

　　　　  計

一般課題（成果非専有）

一般課題（専有）

時期指定課題

測定代行課題

重点ナノテクノロジー
支援課題

重点産業利用課題

成果公開優先利用課題

長期利用課題

　　　　  計

一般課題（成果非専有）

萌芽的研究課題

重点ナノテクノロジー
支援課題

長期利用課題

　　　　  計

課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数
課題数
シフト数

88
403

1
6

1
12
1
6
1
6
1
24

93
457
18
115
1
14

1
19.5
1
18
1
18
22

184.5
1
9

1
1

2
10
2

16.5

2
51
4

67.5
121
719

3
24

1
9

4
33

8
66
2
17

1
12

3
29

1
3

1
3
9
75

1
18
10
93
22
191

109
862

10
60
1
3

31
231
5
16
6
38
2
45
4

210
168
1465
37
477
1
2

1
6

5
54

1
12
45
551
1
3
6
28
1

6.75

1
9
8
41
1
6
1
36
19

129.75
21
258
1
12
2
12
2
66
26
348
258

2493.75

41
272

2
12

3
21
2
10
21
180

69
495

2
18

2
18

1
15

1
15
72
528

25
249

1
9

1
6

1
12
1
33
2

108
31
417
6
48

1
1

7
49

1
15

1
15
39
481

3
21

1
6

1
3

5
30
1
9

1
9

1
6

1
6

7
45

8
79
3
4

3
2.25
1
6
22
130
7
28

44
249.25

3
24
5
5

2
0.5
1
15
9
45
3
9

23
98.5
11
96
36

134.5
5
11
33

25.75
1
6
49
289
3
9

138
571.25

205
919

2
24

1
4

1
54
4
82
14
130

1
3

15
133

1
9

1
9
20
224

279
1934
3
4
16
102
1
3
3

2.25
41
309
32
169
36
264
4

102
7

372
422

3261.25
81
820
7
21
1
1
2
0.5
3
33
10
48
11

100.5
1
18
2
30
118
1072
13
108
43

165.5
7

18.75
33

25.75
2
15
58
336
4
15
1
36
161
720
35

388.5
1
12
2
12
5

135
43

547.5
744

5600.75

表3　2010B期に共用施設注1）で実施された利用研究課題の所属機関分類および研究分野分類
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2010Bの延べ利用者数は、共用施設4,872人、専用

施設2,812人でした。表5に共用施設および専用施設

利用実績の推移を示します。この表をグラフ化した

ものが図1です。図1に示す延べ利用時間（シフト数）

は共用施設および専用施設が利用できたシフト数総

計です（１シフト＝８時間）。この値は、表5の利用

時間に利用ビームライン数を掛けた数値となってい

ます。但し、理研ビームラインおよび以前のR&D

ビームラインはそれぞれ0.2および0.3本と換算して

います。利用期や共用施設/専用施設には分類でき

ない年度ごとの利用ユニークユーザー数を表6に示

します。図2には、共用施設の利用研究課題の応

募・採択数の推移実績を採択率とともに示します。

応募・採択課題数は、2006B以前は一般課題締め切

り時、2007A以降は期の途中で申請される生命科学

分科会留保課題、緊急課題、と産業利用ビームライ

ンの第２期申請分を含めた、期の終わりの値を示し

ます。延べ利用シフトは共用ビームラインで利用で

きたシフト数総計です。

実施課題の課題名をホームページの以下のURL

で公開しています。成果専有課題は「公表用課題名」

が表示されています。

http://www.spring8.or.jp/ja/users/proposals/list/

また、重点産業利用の「利用報告書等公開延期許

可」課題を除く成果非専有課題の利用報告書

（SPring-8 User Experiment Report）は以下のURL

で閲覧できます。

http://www.spring8.or.jp/ja/news_publications/pu

blications/user_exp_report/

（SPring-8ホームページ＞ニュース・刊行物＞刊行
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表4　1997B－2010B課題種別実施課題数の推移

  
一般課題（成果非専有）

  緊急課題

  一般課題（成果専有）

  時期指定課題
（除く測定代行）
  測定代行
（時期指定課題として）
  萌芽的研究課題
（成果非専有）
  
成果公開優先利用課題

  長期利用課題

  重点タンパク500課題
（タンパク3000）
  重点ナノテクノロジー
  支援課題
  重点産業トライアル
  ユース課題
  SPring-8戦略活用
  プログラム課題
  
重点産業利用課題

  重点メディカルバイオ
  トライアルユース課題
  重点拡張メディカル
  バイオ課題
  重点パワーユーザー
  課題
  重点戦略課題
（12条戦略課題）

94

94

234

234

267

7

274

235

2

5

242

348

12

2

2

364

370

1

6

2

4

383

462

2

1

4

5

474

470

0

3

8

7

488

520

0

5

12

8

545

390

1

9

5

9

69

57

540

463

1

5

9

10

72

60

14

634

396

1

11

4

8

51

51

23

4

549

410

0

4

6

8

57

50

29

5

569

386

2

15

8

7

54

54

21

5

3

555

373

0

19

10

18

6

51

51

21

5

6

560

322

1

22

10

15

8

50

46

4

134

5

3

620

439

3

18

6

18

10

48

61

103

7

5

6

724

298

0

26

5

12

4

10

37

52

87

9

5

5

550

547

0

31

11

25

8

10

49

8

70

11

5

6

781

452

0

46

14

8

30

9

11

50

99

9

5

6

739

9871

35

470

169

136

238

214

182

489

859

112

332

825

57

51

83

57

14180

合計2007B

441

1

32

10

9

26

32

12

49

126

6

13

6

6

769

2008A

373

1

50

14

20

13

16

8

50

95

6

15

7

4

672

2008B

398

0

30

8

5

18

21

9

41

111

5

13

6

4

669

2009A

382

0

44

8

25

24

43

11

44

117

4

10

6

4

722

2009B

408

0

53

9

38

17

51

11

48

100

7

2

744

2010B

393

0

33

4

31

22

30

10

46

107

7

2

685

2010A2007A2006B2006A2005B2005A2004B2004A2003B2003A2002B2002A2001B2001A2000B2000A1999B1999A1998A1997B課　題　種

合　　　計

備考　長期利用課題はBLごとに1課題としてカウントした。2008Bパワーユーザーは６人。
　　　12条産業利用課題は産業利用課題へ（2010.6変更）
　　　一般課題と緊急課題を分離、成果専有課題を、一般課題、時期指定課題および測定代行課題に分離（2010.6変更）
　　　測定代行：BL14B2での試行は2007Bと2008A、本格開始が2008B。BL26B2は2009Aに1件実施　BL19B2およびBL38B1は2009B開始
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物>SPring-8 User Experiment Report）

2005A以前の報告書はPDFで、2005B以降の分は

課題番号、ビームライン、研究分野、著者などで検

索して閲覧することができます。

（https://user.spring8.or.jp/uisearch/expreport/ja）
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実施課題数 延べ利用者数 実施課題数 延べ利用者数
第１回
第２回
第３回
第４回
第５回
第６回
第７回
第８回
第９回
第10回
第11回
第12回
第13回
第14回
第15回
第16回
第17回
第18回
第19回
第20回
第21回
第22回
第23回
第24回
第25回
第26回

専 用 施 設

合　　　　計

利用時間
共 用 施 設

利　用　期　間

1997B
1998A
1999A
1999B
2000A
2000B
2001A
2001B
2002A
2002B
2003A
2003B
2004A
2004B
2005A
2005B
2006A
2006B
2007A
2007B
2008A
2008B
2009A
2009B
2010A
2010B

1,286 
1,702 
2,585 
1,371 
2,051 
1,522 
2,313 
1,867 
2,093 
1,867 
2,246 
1,844 
2,095 
1,971 
1,880 
1,818 
2,202 
1,587 
2,448 
2,140 
2,231 
1,879 
1,927 
2,087 
1,977 
2,094 

51,083 

94 
234 
274 
242 
365 
383 
474 
488 
545 
540 
634 
549 
569 
555 
560 
620 
724 
550 
781 
739 
769 
672 
669 
722 
685 
744 

14,181 

681 
1,252 
1,542 
1,631 
2,486 
2,370 
2,915 
3,277 
3,246 
3,508 
3,777 
3,428 
3,756 
3,546 
3,741 
4,032 
4,809 
3,513 
4,999 
4,814 
4,840 
4,325 
4,240 
4,793 
4,329 
4,872 

90,722 

－
7 
33 
65 
100 
88 
102 
114 
110 
142 
164 
154 
161 
146 
146 
187 
226 
199 
260 
226 
232 
217 
238 
275 
293 
325 

4,210 

－
－
467 
427 
794 
620 
766 
977 
1,043 
1,046 
1,347 
1,264 
1,269 
1,154 
1,185 
1,379 
1,831 
1,487 
2,282 
1,938 
1,891 
1,630 
1,761 
2,144 
2,483 
2,812 

33,997 

H  9.10 － H10.  3
H10.  4 － H10.10
H10.11 － H11.  6
H11.  9 － H11.12
H12.  1 － H12.  6
H12.10 － H13.  1
H13.  2 － H13.  6
H13.  9 － H14.  2
H14.  2 － H14.  7
H14.  9 － H15.  2
H15.  2 － H15.  7
H15.  9 － H16.  2
H16.  2 － H16.  7
H16.  9 － H16.12
H17.  4 － H17.  8
H17.  9 － H17.12
H18.  3 － H18.  7
H18.  9 － H18.12
H19.  3 － H19.  7
H19.  9 － H20.  2
H20.  4 － H20.  7
H20.  9 － H21.  3
H21.  4 － H21.  7
H21.10 － H22.  2
H22.  4 － H22.  7
H22.10 － H23.  2

註：長期利用課題をビームラインごとに1課題とカウント（2008.7）
　　共用施設には理研ビームライン等からの供出ビームタイムの利用者を含む

表5　共用施設及び専用施設利用実績の推移

1997年度
1998年度
1999年度
2000年度
2001年度
2002年度
2003年度
2004年度
2005年度
2006年度
2007年度
2008年度
2009年度
2010年度

443
742
802
1051
1205
1325
1396
1177
1654
1508
1564
1687
1596
1533

年　　度

SPring-8安全教育受講者数をカウントしたもの
利用期、共用、専用の区別なし

当該年度に初めてSPring-8を
利用したユーザー数（内数）

443
1041
1421
1973
2554
3033
3309
3125
3806
4169
4152
4463
4506
4334

ユーザー数合計

表6　年度ごとの利用ユニークユーザー数

SPring-8 通信
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図1　共用施設および専用施設の利用実績の推移
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図2　共用施設の利用研究課題の応募・採択数の推移実績
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2008Aに採択された長期利用課題について、

2010Bに３年間の実施期間を終了しましたので、５月

に長期利用分科会による事後評価が行われました。

事後評価は、長期利用分科会が実験責任者に対し

ヒアリングを行った後、評価を行うという形式で実

施し、利用研究課題審査委員会で評価結果を取りま

とめました。以下に対象となる長期利用課題２課題

のうち、評価を受けた１課題の評価結果を示します。

研究内容については本誌197ページの「最近の研究

から／Long-term Report」に実験責任者による紹介

記事を掲載しています。

なお、2008Aに採択された長期利用課題２課題の

うちもう１課題については、今秋に事後評価を実施

する予定です。

〔評価〕

本課題は、制限的膜内切断（RIP）の構造生物学

的研究をテーマに、GlpG基質複合体、rhomboidプ

ロテアーゼ、S2P、SPPといった膜内在性プロテ

アーゼの構造解析とそれに基づく機能解明を目指し

た研究課題として採択された。そのうちの１つS2P

に関しては大腸菌ホモログであるRsePの細胞質領

域の構造解析に成功し、その構造に基づいて制御機

構を明らかにすることに成功した。申請者のグルー

プは他にも多くの重要な膜蛋白質の構造を明らかに

し、Nature等の高レベルのジャーナルに発表して

いる。特に、FucPおよびUraAという２つの輸送体

の構造解析は非常にインパクトの高いものとして評

価できる。しかしこれら２つの蛋白質の構造解析は

申請時のテーマとは関係が薄いことと、本来のテー

マである制限的膜内切断に関連するその他の蛋白質

については、多大な努力にも関わらず大量発現、精

製、結晶化などの問題点を解決することができず、

期間内に構造を明らかにすることができなかった点

は残念である。

一方、SPring-8を長期的かつ計画的に利用するこ

とによって、この分野において傑出した成果を挙げ

た点については評価できる。

2008A期実施開始の長期利用課題の事後評価について -１-

財団法人高輝度光科学研究センター
利用業務部

課題名

実験責任者

採択時課題番号

ビームライン

配分総シフト

Structural Study of Regulated

Intramembrane Proteolysis

Nieng Yan（Tsinghua University）

2008A0018、0019

BL38B1 （2008A0018）、

BL41XU（2008A0019）

18シフト（BL38B1）、

54シフト（BL41XU）
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平成23年３月11日に発生した東日本大震災によ

り、被災した地域に存在する最先端の研究開発を支

える重要な研究施設の多くが甚大な被害を受けまし

た。これらの施設の利用者は、施設復旧までの間研

究活動を再開することができなくなることから、研

究活動の停滞が懸念されていました。こうした状況

を踏まえ、SPring-8を運営する独立行政法人理化学

研究所と財団法人高輝度光科学研究センターは相互

に連携して、被災した量子ビーム施設で実験が困難

となった利用者に対する支援を実施することとし、

初動的な対応として、「量子ビーム施設震災優先枠」

を設定することを平成23年４月１日にSPring-8ホー

ムページに緊急声明文＊1として公表しました。

「量子ビーム施設震災優先枠」は、平成23年度上

期のSPring-8の運転計画の見直しと、緊急用留保時

間の見直しを行い、26本ある共用ビームラインにつ

いて、１本あたり約250時間の放射光利用時間を確

保しました。具体的には、元々の運転計画にあった

放射光利用時間2016時間の内、緊急課題などに当て

るために２割程度を確保していた留保時間の見直し

により、114時間を確保しました。また、本来は加

速器の安定した運転のために必要なものとして措置

していた調整時間を見直したことにより、136時間

を確保しました。ビームタイムの一部を共用に供し

ている理研ビームライン５本＊2においては１本あ

たり136時間の放射光利用時間を確保しました。

被災した量子ビーム施設からは、平成23年度上期

に実施が予定されていたものの、震災により実施が

困難となった課題を対象として、「量子ビーム施設

震災優先枠」の範囲で課題実施を希望する課題を各

被災量子ビーム施設でとりまとめて、SPring-8へ申

請していただきました。

利用申請は、放射光を利用者に提供している高エ

ネルギー加速器研究機構物質構造研究所の放射光科

学研究施設PF、中性子を提供している、大強度陽

子加速器施設J-PARCの物質・生命科学実験施設

MLFと日本原子力開発機構の研究炉JRR-3の３施設

からありました。中性子施設からの申請課題は、放

射光利用を代替手法として実験を行うものです。

申請された課題は、財団において、SPring-8の利用

研究課題の審査基準に照らして（但し、研究手段と

してのSPring-8の必要性は審査項目から除く）審査

を行い105件をSPring-8の「被災量子ビーム施設ユー

ザー支援課題」の課題カテゴリーで採択しました。

これら採択課題は、５月上旬以降、「量子ビーム

施設震災優先枠」の範囲内で実施時期を調整したう

えで、適宜実験が行われ、最終的に91課題が実施さ

れました。

なお、SPring-8の専用施設においても個別に被災

量子ビーム施設の課題の受け入れが行われました。

＊1　http://www.spring8.or.jp/ja/urgentnews/

110401

＊2 BL17SU, BL26B1, BL26B2, BL32XU, BL45XU

「量子ビーム施設震災優先枠」における
被災量子ビーム施設ユーザー支援課題の実施について

－東日本大震災で被災した量子ビーム施設の利用者への支援－

財団法人高輝度光科学研究センター
利用業務部
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◎平成23年４～６月の運転・利用実績
SPring-8は４月４日から４月28日までセベラルバ

ンチ運転で第１サイクルの運転を行い、５月９日か

ら６月10日までセベラルバンチ運転で第２サイクル

の運転を実施した。第１～２サイクルではクライス

トロンの電源異常によるアボート等による停止が

あったが、全体としては順調な運転であった。総放

射光利用運転時間（ユーザータイム）内での故障等

による停止時間（down time）は、第１サイクルは

約2.5％、第２サイクルは0.3％であった。

放射光利用実績（いずれも暫定値）については、

実施された共同利用研究の実験数は、第１サイクル

は合計183件、利用研究者は775名で、専用施設利用

研究の実験数は合計120件、利用研究者は550名で

あった。第２サイクルは合計333件、利用研究者は

1,604名で、専用施設利用研究の実験数は合計188件、

利用研究者は906名であった。

1．装置運転関係
（1）運転期間

第１サイクル（４/４（月）～４/28（木））

第２サイクル（５/９（月）～６/10（金））

（2）運転時間の内訳

第１サイクル

運転時間総計 約572時間

①装置の調整およびマシンスタディ等 約93時間

②放射光利用運転時間 約467時間

③故障等によるdown time 約12時間

総放射光利用運転時間（ユーザータイム＝②＋③）

に対するdown timeの割合 約2.5％

第２サイクル

運転時間総計 約775時間

①装置の調整およびマシンスタディ等 約48時間

②放射光利用運転時間 約725時間

③故障等によるdown time 約２時間

総放射光利用運転時間（ユーザータイム＝②＋③）

に対するdown timeの割合 約0.3％

（3）運転スペック等

第１サイクル（セベラルバンチ運転）

・11 bunch train×29

・1/7 filling＋5 bunches

第２サイクル（セベラルバンチ運転）

・1/7 filling＋5 bunches

・11 bunch train×29

・203 bunches

・入射は電流値優先モード（２～３分毎（マル

チバンチ時）もしくは20～40秒毎（セベラル

バンチ時））のTop-Upモードで実施。

・蓄積電流　8GeV、～100mA

（4）主なdown timeの原因

・クライストロン電源異常によるアボート

・クライストロン冷却水流量低によるアボート

2．利用関係
（1）放射光利用実験期間

第１サイクル（４/７（木）～４/27（水））

第２サイクル（５/10（火）～６/10（金））

（2）ビームライン利用状況

稼働ビームライン

共用ビームライン 26本

専用ビームライン 17本

理研ビームライン ８本

加速器診断ビームライン ２本

第１サイクル（暫定値）

共同利用研究実験数 183件

共同利用研究者数 775名

専用施設利用研究実験数 120件

専用施設利用研究者数 550名

第２サイクル（暫定値）

共同利用研究実験数 333件

共同利用研究者数 1,604名

専用施設利用研究実験数 188件

SPring-8運転・利用状況

財団法人高輝度光科学研究センター
研究調整部
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専用施設利用研究者数 906名

◎平成23年６～７月の運転・利用実績
SPring-8は６月13日から７月８日までセベラルバ

ンチ運転で第３サイクルの運転を行い、７月９日か

ら７月10日の停止をはさみ、７月11日から７月29日

までセベラルバンチ運転で第４サイクルの運転を実

施している。第３～４サイクルの運転・利用実績に

ついては次号にて掲載する。

◎今後の予定
７月30日から９月23日まで夏期点検調整期間と

し、加速器やビームラインに係わる機器の改造・点

検作業、電気・冷却設備等の機器の点検作業等を行

う予定である。



P
ub

lic
 B

ea
m

lin
es

P
ub

lic
 U

se
 a

t O
th

er
B

ea
m

lin
es

Beamline Name  ～2001 2002 2003 2004 2005 2006 2007 2008 total
Public Use

Since

R
IK

E
N

 B
ea

m
lin

es
C

on
tr

ac
t B

ea
m

lin
es

2009 2010 2011

BL01B1
BL02B1
BL02B2
BL04B1
BL04B2
BL08W
BL09XU
BL10XU
BL13XU
BL14B2
BL19B2
BL20B2
BL20XU
BL25SU
BL27SU
BL28B2
BL35XU
BL37XU
BL38B1
BL39XU
BL40B2
BL40XU
BL41XU
BL43IR
BL46XU
BL47XU
BL11XU
BL14B1
BL15XU
BL17SU
BL19LXU
BL22XU
BL23SU
BL26B1
BL26B2
BL29XU
BL32XU
BL44B2
BL45XU

BL03XU
BL07LSU
BL08B2
BL11XU
BL12B2
BL12XU
BL14B1
BL15XU
BL16B2
BL16XU
BL22XU
BL23SU
BL24XU
BL32B2
BL33LEP
BL33XU
BL44XU

BL17SU
BL19LXU
BL26B1
BL26B2
BL29XU
BL32XU
BL44B2
BL45XU

Hardware / Software R & D

67
19
39
29

6
25
14
47

 
 
 

20
 

39
23

2
3

 
1

37
17

5
50

5
1

28
 

4
 
 
 
 

3
 
 
 
 

3
9

496

 
 
 

8
1

 
8
3
9
2

 
18
39

 
10

 
1

99

 
5

 
 

17
 

36
40
98

205

783

24
15
35
17
15

5
10
21

 
 
 

16
2

23
19

1
 
 

4
5

25
3

31
1
3
9
3
9

 
 
 
 

1
 
 
 
 

2
5

304

 
 
 

2
3

 
8

15
3
1

 
11
19

 
2

 
9

73

 
3

 
 

10
 

20
15
48

20

376

21
16
47

8
8

10
13
19

7
 

6
12
13
13
17

9
5
1

13
11
30

3
36

5
6
6
3
5

 
 
 
 

4
 
 

1
 

1
9

358

 
 
 

3
16

1
5

13
1
1

 
11
13

 
2

 
12
78

 
2
2
1

19
 

29
21
74

26

449

21
11
44
22
19

9
7

20
12

 
14
25

4
31
25

7
8

12
33
16
37

9
63

6
3

17
1
2
6

 
1

 
2

 
 

2
 

2
12

503

 
 
 

7
20

 
7
5
1
4
1

13
11
6

 
 

17
92

2
11
18

5
13

 
23
20
92

25

599

31
14
45
12
12
10

7
29
21

 
20
13

7
39
44

8
5

11
36
10
35
10
62
10

8
25

1
3
4

 
3
1
5

 
 

1
 

3
5

550

 
 
 

10
24

5
7
3
2
5
4
8
9
3
2

 
27

109

5
6

35
4

17
 

19
17

103

22

675

39
10
41

8
20
17
11
19
15

 
18
16

9
17
39

7
3

11
46
10
31
12
64

5
14
25

2
3
8

 
1
3

10
 
 

4
 
 

6
544

 
 
 

7
6
6
7

13
7
6

13
10

7
2
2

 
31

117

4
11
22

6
9

 
19
16
87

29

639

33
9

45
12
38
15
11
31
20

 
17
14
19
32
25
14
13
13
35
19
43
14
63

7
12
24

1
7
7
1

 
 

12
 
 

2
 
 

11
619

 
 
 

12
5
6
9

14
5
4

10
14
12

4
2

 
25

122

10
12
19

6
20

 
20
14

101

15

741

380
119
453
155
189
123

97
265
139

33
132
161
123
249
259

77
70
94

288
162
306

88
544

60
82

200
15
40
34

8
5
5

43
1
1

15
2

11
73

5101

3
2
1

77
81
46

100
158

39
32
55

144
130

24
28

1
192

1113

61
65

131
48

135
0

199
173
812

398

6375

(1997.10)

(1997.10)

(1999.  9)

(1997.10)

(1999.  9)

(1997.10)

(1997.10)

(1997.10)

(2001.  9)

(2007.  9)

(2001.11)

(1999.  9)

(2001.  9)

(1998.  4)

(1998.  5)

(1999.  9)

(2001.  9)

(2002.11)

(2000.10)

(1997.10)

(1999.  9)

(2000.  4)

(1997.10)

(2000.  4)

(2000.11)

(1997.10)

(1999.  3)

(1998.  4)

(2002.  9)

(2005.  9)

(2002.  9)

(2004.  9)

(1998.  6)

(2009.  4)

(2009.  4)

(2002.  9)

(2010.10)

(1998.  5)

(1997.10)

(2009.11)

(2009.11)

(2005.  9)

(2001.  9)

(2003.  2)

(2001.  4)

(1999.  9)

(1999.  9)

(1998.10)

(2002.  9)

(2000.10)

(2009.  5)

(2000.  2)

XAFS
Single Crystal Structure Analysis
Powder Diffraction
High Temperature and High Pressure Research
High Energy X-ray Diffraction
High Energy Inelastic Scattering
Nuclear Resonant Scattering
High Pressure Research
Surface and Interface Structure
Engineering Science ResearchⅡ
Engineering Science ResearchⅠ
Medical and ImagingⅠ
Medical and ImagingⅡ
Soft X-ray Spectroscopy of Solid
Soft X-ray Photochemistry
White Beam X-ray Diffraction
High Resolution Inelastic Scattering
Trace Element Analysis
Structural BiologyⅢ
Magnetic Materials
Structural BiologyⅡ
High Flux
Structural BiologyⅠ
Infrared Materials Science
Engineering Science ResearchⅢ
HXPES・MCT
Quantum Dynamics
Materials Science
WEBRAM
RIKEN Coherent Soft X-ray Spectroscopy
RIKEN SR Physics
Quantum Structural Science
Actinide Science
RIKEN Structural GenomicsⅠ
RIKEN Structural GenomicsⅡ
RIKEN Coherent X-ray Optics
RIKEN Targeted Proteins
RIKEN Materials Science
RIKEN Structural BiologyⅠ
　　　　　　　　　　　　　　Subtotal

Advanced Softmaterials
University-of-Tokyo Synchrotron Radiation Outstation
Hyogo Prefecture BM
Quantum Dynamics
NSRRC BM
NSRRC ID
Materials Science
WEBRAM
Sunbeam BM
Sunbeam ID
Quantum Structural Science
Actinide Science
Hyogo Prefecture ID
Pharmaceutical Industry
Laser-Electron Photon
Toyota
Macromolecular Assemblies
　　　　　　　　　　　　　　Subtotal

Coherent Soft X-ray Spectroscopy
SR Physics
Structural GenomicsⅠ
Structural GenomicsⅡ
Coherent X-ray Optics
Targeted Proteins
Materials Science
Structural BiologyⅠ
　　　　　　　　　　　　　　Subtotal

　　　　　　　　　　　NET Sum Total

42
7

57
13
17

6
11
26
25

1
18
20
24
22
32
12
19
11
35
12
21

9
57
12
14
20

4
3
7
2

 
1
3

 
 

4
 
 

2
569

 
 
 

8
3
8

17
15

3
2
4

21
6
6
2

 
20

115

17
5

22
18
13

 
15
16

106

9

691

51
6

55
14
22

7
7

23
18
10
17
10
21
13
12
11
4

10
44
25
23
10
70

4
9

25
 

3
2
3

 
 

1
 
 

1
 
 

4
535

 
 
 

7
2
5

14
28

4
4
6

21
7
1
4

 
26

129

13
9

10
4
8

 
9
8

61

26

660

36
8

23
13
25
10

4
26
14
14
15

8
22
14
14

5
7

19
27
10
31

8
35

3
10
16

 
1

 
1

 
 

2
 

1
 
 
 

6
428

1
1
1
8
1

15
15
31

3
3

13
13

5
1
2

 
13

126

8
1
3
4
7

 
5
5

33

15

539

15
4

22
7
7
9
2
4
7
8
7
7
2
6
9
1
3
6

14
7

13
5

13
2
2
5

 
 
 

1
 
 
 

1
 
 

2
 

4
195

2
1

 
5

 
 

3
18

1
 

4
4
2
1

 
1

11
53

2
 
 
 

2
 

4
1
9

6

223

NET Sum Total：実際に登録されている件数（本表に表示していない実験以外に関する文献を含む）
複数ビームライン（BL）からの成果からなる論文はそれぞれのビームラインでカウントした。
このデータは論文発表等登録データベース （https://user.spring8.or.jp/15_7_before_p.jsp） に2011年６月30日までに登録されたデータに基
づいており、今後変更される可能性があります。

・本登録数は別刷等で SPring-8 で行ったという記述が確認できたもののみとしています。SPring-8 での成果を論文等にする
場合は必ず SPring-8 のどのビームラインで行ったという記述を入れて下さい。

論文発表の現状

財団法人高輝度光科学研究センター　利用業務部

年別査読有り論文発表登録数（2011年６月30日現在）

＊利用業務部が別刷りなどの資料を受け取り、SPring-8を利用したという記述が確認できたもののみをカウント

SPring-8 利用者情報／2011年８月　228
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Coherent Soft X-ray Spectroscopy
SR Physics
Structural GenomicsⅠ
Structural GenomicsⅡ
Coherent X-ray Optics
Targeted Proteins
Materials Science
Structural BiologyⅠ
　　　　　　　　　　　　　　　　　Subtotal

　　　　　　　　　　　　　　NET Sum Total

380
119
453
155
189
123

97
265
139

33
132
161
123
249
259

77
70
94

288
162
306

88
544

60
82

200
15
40
34

8
5
5

43
1
1

15
2

11
73

5101

3
2
1

77
81
46

100
158

39
32
55

144
130

24
28

1
192

1113

61
65

131
48

135
 

199
173
812

398

6375

47
14
25

8
10

9
14
18
10

3
34
59
69
14
14
12

6
12

9
12
10
14

3
11
10
86

2
1

19
 
 
 

4
 
 
 
 
 

5
564

 
 
 

6
1
6
9
6
9
8
2

30
16

 
22

1
 

116

4
5
1
1

14
1
3
4

33

393

965

58
20
61
34
29
32
22
46
28

9
54
58
48
33
24
19

9
27
27
49
54
39
56
29
15
82

4
10

7
2
1

 
13

 
 

1
 

3
12

1015

1
 
 

7
 

1
34
19
37
34
16
71
46

3
3

 
24

296

7
17
17
11
21

1
14
37

125

391

1342

485
153
539
197
228
164
133
329
177

45
220
278
240
296
297
108

85
133
324
223
370
141
603
100
107
368

21
51
60
10

6
5

60
1
1

16
2

14
90

6680

4
2
1

90
82
53

143
183

85
74
73

245
192

27
53

2
216

1525

72
87

149
60

170
2

216
214
970

1182

8682

Refereed Papers：査読有りの原著論文、査読有りのプロシーディングと博士論文
Proceedings：査読なしのプロシーディング
Other publications：発表形式が出版で、上記の二つに当てはまらないもの（総説、単行本、賞、その他として登録されたもの）
NET Sum Total：実際に登録されている件数（本表に表示していない実験以外に関する文献を含む）
複数ビームライン（BL）からの成果からなる論文等はそれぞれのビームラインでカウントした。

・本登録数は別刷等で SPring-8 で行ったという記述が確認できたもののみとしています。SPring-8 での成果を論
文等にする場合は必ず SPring-8 のどのビームラインで行ったという記述を入れて下さい。

(1997.10)

(1997.10)

(1999.  9)

(1997.10)

(1999.  9)

(1997.10)

(1997.10)

(1997.10)

(2001.  9)

(2007.  9)

(2001.11)

(1999.  9)

(2001.  9)

(1998.  4)

(1998.  5)

(1999.  9)

(2001.  9)

(2002.11)

(2000.10)

(1997.10)

(1999.  9)

(2000.  4)

(1997.10)

(2000.  4)

(2000.11)

(1997.10)

(1999.  3)

(1998.  4)

(2002.  9)

(2005.  9)

(2002.  9)

(2004.  9)

(1998.  6)

(2009.  4)

(2009.  4)

(2002.  9)

(2010.10)

(1998.  5)

(1997.10)

(2009.11)

(2009.11)

(2005.  9)

(2001.  9)

(2003.  2)

(2001.  4)

(1999.  9)

(1999.  9)

(1998.10)

(2002.  9)

(2000.10)

(2009.  5)

(2000.  2)

成果発表出版形式別登録数（2011年６月30日現在）

＊利用業務部が別刷りなどの資料を受け取り、SPring-8を利用したという記述が確認できたもののみをカウント
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SPring-8において実施された研究課題等の成果が公表された場合はJASRIの成果登録データベースに登録していただ
くことになっており、その内容は以下のURL（SPring-8論文データベース検索ページ）で検索できます。

http://www.spring8.or.jp/ja/science/publication_database/

このデータベースに登録された原著論文の内、平成23年４月～６月にその別刷もしくはコピー等を受理したもの（登
録時期は問いません）を以下に紹介します。論文の情報（主著者、巻、発行年、ページ、タイトル）に加え、データ
ベースの登録番号（研究成果番号）を掲載していますので、詳細は上記検索ページの検索結果画面でご覧いただくこ
とができます。また実施された課題の情報（課題番号、ビームライン、実験責任者名）も掲載しています。課題番号
は最初の４文字が「year」、次の１文字が「term」、後ろの４文字が「proposal no.」となっていますので、この情報か
ら以下のURLで公表している、各課題の英文利用報告書（SPring-8 User Experiment Report）を探してご覧いただく
ことができます。

http://www.spring8.or.jp/ja/news_publications/publications/user_exp_report/

今後も利用者情報には発行月の２ヶ月前の月末締めで、前号掲載分以降に登録された論文情報を掲載していく予定で
す。なお、データベースは毎日更新されていますので、最新情報は SPring-8 論文データベース検索ページでご確認く
ださい。なお、実験責任者のかたには、成果が公表されましたら速やかに登録いただきますようお願いいたします。

SPring-8 研究成果登録データベースに2011年４月〜６月に登録された論文が掲載された主な雑誌と掲載論文数

Physical Review B

Applied Physics Letters

Journal of the American Chemical Society

Acta Crystallography Section F

Inorganic Chemistry

Japanese Journal of Applied Physics

Nature

粉体および粉体冶金

11

9

8

5

5

5

5

4

最近SPring-8から発表された成果リスト

財団法人高輝度光科学研究センター
利用業務部

掲載雑誌 登録論文数

他全134誌、計 229報

Journal of Molecular Biology

The Journal of Physical Chemistry C

Journal of Synchrotron Radiation

Journal of the Physical Society of Japan

Key Engineering Materials

Materials Transactions

Physical Chemistry Chemical Physics

材料

3

3

3

3

3

3

3

3

掲載雑誌 登録論文数
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SPring-8 Communications

課題の成果として登録された論文
Applied Physics Letters

Physical Review B

92 (2008)

101909

98 (2011)

103701

97 (2010)

252113

98 (2011)

211901

97 (2010)

082902

98 (2011)

172101

98 (2011)

232107

98 (2011)

252501

98 (2011)

082101

83 (2011)

144201

83 (2011)

180409(R)

81 (2010)

064404

82 (2010)

214424

82 (2010)

115404

83 (2011)

104420

83 (2011)

174448

83 (2011)

214421

18142

18610

18770

18771

18890

18891

18900

18902

18992

18622

18744

18773

18774

18775

18777

18812

18872

Hiroshi

Yamada

Toshitaka

Oka

Siham

Ouardi

Siham

Ouardi

Takahiro

Nagata

Oliver

Bierwagen

Takahiro

Nagata

Christian

Blum

Baoe Li

Alex

Bytchkov

Naoki

Ishimatsu

Joachim

Barth

Masato

Hagihara

Yoichi

Ishiwata

Yasuhiro

Sakamoto

Jürgen

Winterlik

Hirofumi

Akamatsu

2004A0382

2010B3815

2010A4903

2009B0017

2010B4903

2009A4600

2009B4601

2010A4604

2009B4601

2010A4604

2010B4903

2010B4607

2010A4602

2009B4607

2009A4605

2009A4605

2008A4603

2007B4607

2003B0777

2005B0715

2008A1612

2009B1576

2009B1401

2009B1487

2009B2129

2008A4905

2008A1174

2007B1334

2008B1804

2008A4905

2008A0017

2008A1606

2010A1652

BL02B2

BL23SU

BL15XU

BL47XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL15XU

BL04B2

BL04B2

BL04B2

BL04B2

BL39XU

BL39XU

BL39XU

BL15XU

BL02B2

BL02B2

BL39XU

BL15XU

BL47XU

BL25SU

BL47XU

徐 超男

岡 壽崇

Fecher

Gerhard

Felser Claudia

Fecher

Gerhard

南風盛 将光

長田 貴弘

長田 貴弘

長田 貴弘

長田 貴弘

Fecher

Gerhard

大橋 直樹

大橋 直樹

大橋 直樹

大橋 直樹

大橋 直樹

大橋 直樹

大橋 直樹

Bychkov

Eugene

Bychkov

Eugene

Bychkov

Eugene

Bychkov

Eugene

湯本 博勝

石松 直樹

河村 直己

Felser

Claudia

鄭 旭光

鄭 旭光

佐藤 徹哉

Felser Claudia

Felser Claudia

Felser Claudia

藤田 晃司

Anisotropic Lattice Behavior in Elasticoluinescent

Material SrAl2O4:Eu2+

Electron Paramagnetic Resonance Study of Unpaired

Electron Species in Thin Films of Pyrimidine Bases

Induced by Nitrogen and Oxygen K-shell Photoabsorption

Thermoelectric Properties and Electronic Structure of

Substituted Heusler Compounds: 

NiTi0.3-xScxZr0.35Hf0.35Sn

Electronic Structure of Pt Based Topological Heusler

Compounds with C1b Structure and “Zero Band Gap”

Oxygen Migration at Pt/HfO2/Pt Interface under Bias

Operation

Depletion of the In2O3(001) and (111) Surface Electron

Accumulation by an Oxygen Plasma Surface Treatment

XPS Study on Sb-/In- Doping Effects on the Fermi Level

and Surface Fermi Level Pinning of SnO2 (101) Thin Films

Exploring the Details of the Martensite–Austenite

Phase Yransition of the Shape Memory Heusler

Compound Mn2NiGa by Hard X-ray Photoelectron

Spectroscopy, Magnetic and Transport Measurements

Defects in ZnO Transparent Conductors Studied by

Capacitance Transients at ZnO/Si Interface

Intermediate- and Short-Range Order in

Phosphorus-Selenium Glasses

Paramagnetism with Anomalously Large Magnetic

Susceptibility in β (fcc)-cobalt Probed by X-ray

Magnetic Circular Dichroism up to 170 GPa

Itinerant Half-metallic Ferromagnets Co2TiZ (Z=Si, Ge,

Sn): Ab initio Calculations and Measurement of the

Electronic Structure and Transport Properties

Sucessive Phase Transitions with Multi-k and Non-coplanar

Spin Order, Spin Fluctuations and Field-induced Phases in

Deformed Pyrochlore Antiferromagnet Co2(OH)3Br

Unusual Low-temperature Phase in VO2 Nanoparticles

Ferromagnetism of Pt Nanoparticles Induced by

Surface Chemisorption

Electronic, Magnetic, and Structural Properties of the

Ferrimagnet Mn2CoSn

Antiferromagnetic Superexchange via 3d States of

Titanium in EuTiO3 as Seen from Hybrid Hartree-Fock

Density Functional Calculations

雑誌情報研究成果番号 主著者 課題番号 ビームライン 実験責任者 タイトル
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Journal of the American Chemical Society

Acta Crystallographica Section F

Inorganic Chemistry

130 (2008) 

432-433

132 (2010)

8530-8531

133 (2011)

4404-4419

133 (2011)

6537-6540

133 (2011)

9405-9412

133 (2011)

5640-5643

64 (2008) 

531-532

67 (2011) 

494-497

63 (2007)

7-11

61 (2005) 

476-478

67 (2011) 

652-658

47 (2008) 

1674-1686

50 (2011) 

3559-3566

50 (2011) 

4368-4377

50 (2011) 

5389-5395

50 (2011) 

6392-6398

12279

18615

18629

18741

18938

19000

17801

18635

18643

18644

18778

12205

18672

18743

18886

19072

Katsuyoshi

Harada

Daigo

Miyajima

Naoaki

Yabuuchi

Tsuneaki

Sakurai

Alexei

Belik

Soichiro

Motoyama

Len Ito

Nobuo

Okazaki

Tsutomu 

Nakamura

Tsutomu

Nakamura

Tetsuya

Masuda

Takuya

Kurahashi

Dmitriy

Rusakov

Minoru

Mitsumi

Yoshiyuki

Inaguma

Akihisa

Aimi

2007A6500

理研

2008B1777

2009A1651

2009A1699

2009B1777

理研

2009A1651

2009A1136

2010A1215

2009B1172

2009B1772

2010A1188

2004A0707

2009B1314

C05A7201

2004B0831

2009A1096

2009B1379

2007A1090

2009A1136

2010A1215

2010B1503

2010A1669

2010A1669

BL44XU

BL44B2

BL02B2

BL02B2

BL02B2

BL02B2

BL44B2

BL02B2

BL02B2

BL02B2

BL04B2

BL13XU

BL13XU

BL38B1

BL38B1

BL44XU

BL38B1

BL38B1

BL26B1

BL01B1

BL02B2

BL02B2

BL02B1

BL02B2

BL02B2

山下 栄樹

山本 洋平

櫻井 庸明

山本 洋平

駒場 慎一

櫻井 庸明

Belik Alexei

Belik Alexei

遊佐 斉

牧浦 理恵

牧浦 理恵

山口 宏

玉田 太郎

石川 一彦

安宅 光雄

桝田 哲哉

桝田 哲哉

倉橋 拓也

Belik Alexei

Belik Alexei

満身 稔

森 大輔

森 大輔

Evaluation of the Functional Role of the Heme-6-

propionate Side Chain in Cytochrome P450cam

Columnar Liquid Crystal with a Spontaneous

Polarization along the Columnar Axis

Detailed Studies of a High-Capacity Electrode Material

for Rechargeable Batteries, Li2MnO3-LiCo1/3Ni1/3Mn1/3O2

Electron- or Hole-Transporting Nature Selected by

Side-Chain-Directed π-Stacking Geometry: Liquid

Crystalline Fused Metalloporphyrin Dimers

Perovskite, LiNbO3, Corundum, and Hexagonal

Polymorphs of (In1–xMx)MO3

Highly Crystalline Nanofilm by Layering of Porphyrin

Metal-Organic Framework Sheets

Crystallization and Preliminary X-ray Structural Studies

of Human Prouroguanylin

Crystallization and Preliminary X-ray Diffraction Studies

of the Catalytic Domain of a Novel Chitinase, a Member

of GH Family 23, from the Moderately Thermophilic

Bacterium Ralstonia sp. A-471

Structure of the Catalytic Domain of the

Hyperthermophilic Chitinase from Pyrococcus furiosus

Crystallization and Preliminary X-ray Diffraction Analysis

of a Chitin-binding Domain of Hyperthermophilic Chitinase

from Pyrococcus furiosus

High-resolution Structure of the Recombinant

Sweet-tasting Protein Thaumatin I

Transient Intermediates from Mn(salen) with Sterically

Hindered Mesityl Groups: Interconversion between

MnIV-Phenolate and MnIII-Phenoxyl Radicals as an

Origin for Unique Reactivity

Structural Evolution and Properties of Solid Solutions

of Hexagonal InMnO3 and InGaO3

On the Nature of the Multiple Ground States of the MMX

Mixed-Valence Chain Compound, [PtII/III2(n-PenCS2)4I]∞
An Approach to Control of Band Gap Energy and

Photoluminescence upon Band Gap Excitation in

Pr3+-Doped Perovskites La1/3MO3 (M=Nb, Ta):Pr3+

High-Pressure Synthesis and Correlation between

Structure, Magnetic, and Dielectric Properties in

LiNbO3-Type MnMO3 (M = Ti, Sn)

雑誌情報研究成果番号 主著者 課題番号 ビームライン 実験責任者 タイトル
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Japanese Journal of Applied Physics

The Journal of Biological Chemistry

Nature

50 (2011)

04DH06

50 (2011)

053001

50 (2011)

05FC11

50 (2011)

05FD03

50 (2011)

05ED03

285 (2010)

39339-39347

286 (2011)

14427-14434

286 (2011)

19549-19555

286 (2011)

6262-6271

285 (2010)

24519-24528

467 (2010) 

612-616

467 (2010) 

734-738

472 (2011) 

243-246

473 (2011) 

55-60

474 (2011) 

235-238

18693

18762

18769

18956

19068

18715

18726

18781

18867

18868

18052

18265

18873

19012

19049

Masamitsu

Takahashi

Kuniaki

Arai

Naohisa

Happo

Kojiro

Mimura

Osamu

Nakatsuka

Yuichi

Nishitani

Koji Nishi

Kengo 

Kitadokoro

Yusuke

Nakamichi

Akihito

Ochiai

Takuhiro

Ito

Shangyu

Dang

Feiran Lu

Yasufumi

Umena

Tomoya

Tsukazaki

2009B3503

2010A3503

2007A2118

2007B1739

2008A1987

2008B1635

2009A1755

2009B1736

2010A1642

2009B1168

2009A4800

2010A1683

2008A1511

2008A1973

2008A2001

2008A2048

2009A1012

2009A1013

2008A6837

2010A6515

2010B6515

2009A6917

2009B6917

2010A1279

2009B1201

2009B1177

2009A1179

2009A1238

2009B1393

2008A0019

2008A0019

2009A1295

2009B1971

2010A1139

2010B1249

2010B1158

2009A6916

2009B6916

2010A6916

2010B6916

2010A1053

2010B1305

2009A1084

2009B1087

BL11XU

BL11XU

BL25SU

BL25SU

BL25SU

BL25SU

BL25SU

BL25SU

BL25SU

BL39XU

BL15XU

BL13XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL44XU

BL44XU

BL44XU

BL44XU

BL44XU

BL38B1

BL38B1

BL38B1

BL38B1

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL38B1

BL44XU

BL44XU

BL44XU

BL44XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

BL41XU

高橋 正光

高橋 正光

木下 豊彦

大谷 義近

木下 豊彦

木下 豊彦

奥田 太一

奥田 太一

奥田 太一

八方 直久

小林 啓介

中塚 理

三木 邦夫

三木 邦夫

三木 邦夫

山本 雅貴

山本 雅貴

山本 雅貴

山縣 ゆり子

北所 健悟

北所 健悟

北所 健悟

北所 健悟

橋本 渉

伊藤 貴文

橋本 渉

橋本 渉

伊藤 拓宏

伊藤 拓宏

Yan Nieng

Yan Nieng

沈 建仁

沈 建仁

沈 建仁

沈 建仁

川上 恵典

神谷 信夫

神谷 信夫

神谷 信夫

神谷 信夫

塚崎 智也

塚崎 智也

石谷 隆一郎

石谷 隆一郎

Structural Changes Caused by Quenching of

InAs/GaAs(001) Quantum Dots

Dynamics of Magnetostatically Coupled Vortices

Observed by Time-Resolved Photoemission Electron

Microscopy

Local Structure around Mn Atoms in IV–VI Ferromagnetic

Semiconductor Ge0.6Mn0.4Te Investigated by X-ray

Fluorescence Holography

Temperature-Induced Valence Transition of EuPd2Si2
Studied by Hard X-ray Photoelectron Spectroscopy

Characterization of Local Strain around Through-Silicon

Via Interconnects by using X-ray Microdiffraction

Structure-based Catalytic Optimization of a Type III

Rubisco from a Hyperthermophile

Structural Insights into Differences in Drug-binding

Selectivity between Two Forms of Human α1-Acid

Glycoprotein Genetic Variants, the A and F1*S Forms

Crystal Structure of Clostridium perfringens Enterotoxin

Displays Features of β-Pore-forming Toxins

Structural Determinants in Streptococcal Unsaturated

Glucuronyl Hydrolase for Recognition of

Glycosaminoglycan Sulfate Groups

Crystal Structure of Exotype Alginate Lyase Atu3025

from Agrobacterium tumefaciens

Two Enzymes Bound to One Transfer RNA Assume

Alternative Conformations for Consecutive Reactions

Structure of a Fucose Transporter in an Outward-open

Conformation

Structure and Mechanism of the Uracil Transporter

UraA

Crystal Structure of Oxygen-Evolving Photosystem II at

a Resolution of 1.9 Å

Structure and Function of a Membrane Component

SecDF that Enhances Protein Export

雑誌情報研究成果番号 主著者 課題番号 ビームライン 実験責任者 タイトル
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粉体および粉末冶金（Journal of the Japan Society of Powder and Powder Metallurgy）

Journal of Molecular Biology

The Journal of Physical Chemistry C

Journal of Synchrotron Radiation

Journal of the Physical Society of Japan

57 (2010)

191-197

57 (2010) 

542-545

57 (2010) 

533-536

57 (2010) 

529-532

381 (2008)

670-680

408 (2011)

1001

407 (2011) 

180-192

112 (2008)

6103-6109

111 (2007)
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最近のSPring-8 関係功績の受賞

※功績が認められ最近受賞されたSPring-8利用者等を掲載しています。

平成23年春の紫綬褒章　受章 主催：内閣府
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ビームライン

研究内容

受章理由
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京都大学　物質－細胞統合システム拠点　副拠点長／教授

錯体化学研究功績
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北川教授は金属イオンと有機化合物との自己集合による結合反応（配位結合）を利用することで、

ナノメートルサイズの規則的な孔を無数に有する新しいタイプの多孔性材料（多孔性配位高分子）

の開発を行った。このような材料の細孔中に気体を大量に取り込むことができることを、1997年に

世界で初めて立証し、これを契機として、種々の多孔性配位高分子による水素や天然ガスの大量吸

蔵を行う研究が、世界中で盛んに行われるようになった。既存の多孔性材料（ゼオライト、活性炭

など）を凌駕する性質や機能を開拓したことから、多孔性配位高分子の学術的・産業的価値を大き

く拡げ、「配位空間の化学」という先駆的な分野を創成した。この業績は無機･錯体化学はもとより、

今日の諸問題（エネルギー、環境、生命）に対し、化学が解決するために取り組む新領域の開拓を

先導し、国際的に高く評価されている。同人は、多孔性配位高分子のナノ空間内での酸素の凝集状

態を世界で初めて直接観測することに成功（Science 2002）するなど、大型放射光施設SPring-8を利

用した研究で多数の特筆すべき成果を上げている。

錯体化学、特に配位結合を用いる多孔性材料の合成化学およびそれを用いる気体物質の貯蔵、分

離、精製の応用分野で大きな貢献をなし、その功績はまことに顕著であることが評価された。

日本希土類学会奨励賞（足立賞） 主催：日本希土類学会

受賞者

業績名

ビームライン

研究内容
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長谷川　美貴

青山学院大学　理工学部科学・生命科学科　教授

希土類錯体の分子内・分子間の構造とエネルギー状態の相関に関わる光化学研究

BL02B2、BL01B1、BL39XU

レアアースと有機分子が結合した物質を希土類錯体という。レアアースの発光は、有機分子と結

合させてUVを照射すると可視光や赤外領域に強く表れる。これはUVの光を有機分子が吸収し、こ

のエネルギーがレアアースに引き渡されることで発現するがこの時のエネルギーの移動の速さや有

機分子とレアアースのそれぞれの電子の状態とそれらの関係は不明な点が多かった。レアアースに

プラセオジムを用いることで、このような系の分子内エネルギーが移動する速さと経路を初めて明

らかにした。また、この知見をもとに、レアアースと有機分子をサンドイッチ状態に積み重ねた分

子性薄膜の発光現象に偏光が伴うことを見出した。金属の層間の距離は50 Å程度であり、この間に

ある有機分子は第三の成分である別の有機分子も取り込むことができ、この第三の成分は、レアア

ースのサンドイッチ構造に挟まれることで２種の異なる角度の偏光発光を放つだけでなく、粉末や

溶液で観測されないスピン状態を示す場合があることを明らかにした。

以上のように、受賞者はこれまで現象が先だっていた希土類発光のメカニズム解明に新たな指針

を示し、さらに希土類錯体の超薄膜化が偏光発光やりん光発現の環境を与えることを証明し、未来

の材料に向けた基盤的研究成果が評価され受賞に至った。

※日本希土類学会奨励賞（足立賞）を受賞の長谷川美貴教授（青山学院大学）の記事は本紙SPring-8利用者情報Vol.16

No.3（2011年８月号）の191ページ（http://user.spring8.or.jp/sp8.or.jp/sp8info/?p＝●●●）に掲載されています。
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