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機能性原子層状物質の原子配列と電子状態

プロジェクトリーダー：和田 健

本プロジェクトは、表面構造解析手法である
陽電⼦回折と、電子状態の観測手法である光電
子分光等によるマルチプローブ利⽤研究によっ
て、表面の「原⼦配列」と「電⼦状態」の両⾯か
ら表面や原⼦層状物質などの新機能発現メカニ
ズムを解明していくことを⽬指している。

陽電子回折は、最表面から 3–4 原子層まで
の浅い領域のみをプローブするため、この領域
の原子配列の高精度決定が可能である。

開発が先行したすれすれ入射の全反射高速
陽 電 子 回 折 (total-reflection high-energy 
positron diffraction, TRHEPD, トレプト) [1] 
では、過去 10 年以上にわたり表面構造解析に
関する多くの共同利用の成果が得られてきた。
TRHEPD は、 反 射 高 速 電 子 回 折 (reflection 
high-energy electron diffraction、 RHEED) 
の陽電子版で、10 keV 程度のエネルギーの陽電
子をすれすれの視射角で入射する回折実験手法
である ( 図 1 上 )。TRHEPD では、RHEED には
ない全反射条件による表面第一層のみからの回
折パターンの観測が可能である。視射角を調整
することで回折パターンに寄与する原子層の深さ
が変わり、視射角 0°から 6°程度の範囲で最表
面から 3‐ 4 原子層程度の領域からの回折パター
ンが得られる表面構造解析手法である。

開発中のもう1 つの陽電子回折実験手法
は 低 速 陽 電 子 回 折 (Low-energy positron 
diffraction,  LEPD, レプト) である [2]。この手
法は試料表面に対して 20 eV ‐ 300 eV 程度で
垂直入射して後方散乱によって得られる回折パ
ターンを観測する手法で、低速電子回折 (Low-
energy electron diffraction、LEED) の陽電子
版である ( 図 1 下 )。LEPD は最表面から 3 ‐ 4
原子層までの領域に感度があり、かつ多重散乱

が少ない。陽電子は電子との交換相互作用が無
いため、原子散乱因子が X 線並に単純で、理論
と実験の一致が良いと提言されている [3]。近
年微小表面領域の観測ニーズが高まっており、
例えば角度分解光電子分光 (Angle-resolved 
photoemission spectroscopy, ARPES) 実 験
では顕微的装置開発が急速に進展している。陽
電子回折においても、微小領域観測のためには、
垂直入射による回折手法の開発が重要である。

物質構造科学研究所の低速陽電子実験施設
では、世界初の加速器ベースの高強度低速陽電
子ビームを用いた LEPD 回折パターンの観測が実
現した [4]。開発当初は 1 枚の回折パターンの取
得に数時間を要したが、本プロジェクトによるそ
の後のビーム輸送効率の改善と試料作成および
観測環境の刷新により、最近、金属表面におい
て 1 回折パターンを 1 分で取得できるまで測定
効率が向上した [5]。図 2 は、171 eV 入射にお
いて観測された Cu(001) 表面からの LEPD パ
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図 1: 全反射高速陽電子回折 (TRHEPD) 
実験と低速陽電子回折 (LEPD) 実験の概念図



テーマ設定型共同研究

- 19 -

ターンである（蓄積時間 1 分）。ビーム径は半値
全幅で 1.5 mm とまだ太いが、構造解析に必
要となる 100 枚以上の回折パターンの観測が 2 
時間程度で完了する。これにより高精度表面構
造解析が可能となり、単純金属表面で検証を開
始した。

新しく開発した LEPD 実験ステーションでは、
LEPD と ARPES 実験に対応した試料ホルダ（オ
ミクロン型試料ホルダ）と超高真空搬送容器が
使えるようになっている[5,6]。LEPD 実験ステー
ションで作製し観測した試料を同ステーションで
再生浄化した後、超高真空搬送容器により清浄
表面を保ったまま乗用車で同じ KEK つくばキャ
ンパスの放射光実験施設 (PF) まで運搬し、BL-
13B の ARPES 実験により実際にデータが得ら
れることを確認した [5]。図 2 (b) はこのように
して得られた ARPES の実験データである。

この LEPD と ARPES によるマルチプローブ
実験を実現するために、以下の試料マニピュレー
タと図 3 に示す試料ホルダを開発した。

 LEPD 実験ステーションは、試料準備チェ
ンバと LEPD 測定チェンバから構成されている。
試料準備チェンバでは LEED およびオージェ電
子分光 (AES) の測定も可能である。

各チェンバにはコンパクトな試料マニピュ
レータを備えている。LEPD 観察チェンバのマニ
ピュレータは、ロッドに垂直な平面内の x、 y 軸
方向に± 12.5 mm（精度 0.005 mm）、ロッド
軸方向 (z 軸方向 ) に 100 mm（精度 0.1 mm）
の移動が可能である。試料調製チェンバ側のマ
ニピュレータも同様の機構を持ち、チェンバ上
部の試料調製空間と下部の LEED/AES 観察空間
の両方への移動に対応できるよう、可動範囲は
上下 200 mm となっている。両マニピュレータ
は垂直軸まわりに 360°回転（角度精度 0.05°）
が可能で、試料の傾斜角は± 2°（精度 0.078°）
まで調整できる。

準備チェンバ側のマニピュレータ先端の試料
プレートレシーバには、ロッド上端のフィードス
ルーからの配線により、最大 18 A までの通電

加熱が可能である。配線はロッドの回転に追従
する構造である。試料レシーバの電極はスプリ
ング機構により試料ホルダの電極を保持する。

LEED お よ び LEPD 測 定 時 に は、 試 料 を
–180℃以下に冷却し、Debye-Waller 因子で表
される原子の熱振動による回折強度の減少を抑
える。マニピュレータは液体窒素（LN ₂）導入用
の中空ロッド構造となっており、内部のステンレ
ス管を通して供給される LN ₂がロッド底部の無
酸素銅ブロックに直接接触し、そこに取り付け
られた試料レシーバを効率よく冷却する。LEPD
測定チェンバのマニピュレータでは試料の温度
が室温から15 分程度で –180℃に到達する。

試料ホルダは、2 つのモリブデン（Mo）製
ブロック上に試料を固定し、タンタル（Ta）ねじ
で Mo プレートにより保持する構造である。ビー
ム照射領域は 4.5 mm × 5 mmで、最大 4.5 
mm × 12 mm、 厚さ 1.5 mm までの試料に対
応できる。Mo ブロックと試料プレートの間には
サファイア板と金（Au）シートを介在させ、電
気的に絶縁しつつ熱伝導を確保できるように
なっている。2 つの Mo ブロックのうちの任意の
片側のサファイヤ板をタンタル (Ta) 板に交換す
ることも可能である。これにより、マルチプロー
ブ実験を行う場合の相手先の仕様にあわせて、 
試料電位を接地から浮かせた状態、あるいは接
地した状態での通電加熱と測定が可能である。

Ar ⁺スパッタ処理時は、試料電位を接地から
浮かせた状態で、Mo ブロックとチェンバ間の電

図2:  (a) Cu(001) における171 eVの LEPD パター
ン。(b) Cu(001) の ARPES の実験データ。(文献[5]
より転載 )
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流を電流計で測定しながら最適な位置・角度を
決定する。その時に得られた最適位置・角度の
値を記録することで、以後はその最適位置・角度
を再現することで電流計で測定することなくス
パッタ処理を行うことができる。

試料準備チェンバにおける LEED/AES 測定時
は、試料ホルダはフィードスルーを介したチェン
バ外部で接地する。通電加熱をしない LEPD 測
定チェンバでは、チェンバ内部で試料ホルダが
マニピュレータロッドを介して接地されている。

半導体試料は Mo ブロック間に電流を直接流
すことで最大 1200℃まで加熱できる。金属試料
の場合は半導体板を介した間接加熱を行い、下
側の半導体板および上下の半導体片を通して電
流を流す構造とすることで、金属試料両端の半
導体部で抵抗加熱を生じさせる。これは金属試
料のたわみを防ぐ支持体としても機能する。

今後このシステムを利用した LEPD による表
面原子配列の精密決定と ARPES による電子状
態の観測の両輪による研究を展開してゆく予定
である。 

引用文献
[1] Y. Fukaya et al., J. Phys. D: Appl. Phys.  
     52, 013002 (2019).
[2] I. Rosenberg et al., Phys. Rev. Lett. 44,
     1139 (1980).
[3] S. Y. Tong, Surf. Sci. 457, L432 (2000).
[4] K. Wada et al., e-J. Surf. Sci. Nanotechnol.
     16, 313 (2018).
[5] R. Ahmed et al., Nucl. Instrum. Methods
     Phys. Res., Sect. A 1073, 170270 (2025).
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     3010, 012149 (2025).

図 3:  低速陽電子実験施設における LEPD 実験ステーション (SPF-A4) と、放射光実験施設における ARPES 実験
ステーション (BL-13B) の両方に互換な試料ホルダ。1200℃までの通電加熱 （半導体試料の場合）と迅速な冷
却を両立している。( 文献 [5] より転載 )
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マルチプローブを用いた機能性物質・材料の動作原理解
明：次世代デバイス開発指針の構築を目指して

プロジェクトリーダー：佐賀山 基

高度な機能性デバイス材料は複数の自由度
が空間的時間的に多階層構造をとり機能を発現
する。そのメカニズムを微視的に解明するため
には、各自由度や階層スケールに応じて多角的
に計測評価を行い統合的に理解することが必要
である。本プロジェクトでは、強誘電体などの
機能性物質と材料を複数の量子ビーム計測手法

（X 線回折散乱、吸収分光、光電子分光、中性
子散乱、ミュオンスピン回転）の専門家がチー
ムを組んで調べ、その物性や外場応答を解明し
視覚化して次世代デバイス開発に向けた指針を
明確化することを目指す。さらに、マルチプロー
ブの活用を促進するために、「大型ピクセルアレ
イ型検出器を用いた放射光Ｘ線回折実験のため
の環境整備」も行っている。

フラストレート磁性体における非自明な磁気
秩序状態の解明は現代の物性物理における中
心的なテーマの一つであり、これまで放射光Ｘ
線回折や中性子散乱を用いて研究を行ってきた。
具体例として、幾何学的なフラストレーション
に強いスピン軌道相互作用が導入された系に関
する研究を紹介する [1]。希土類金属間化合物
DyAuGe の三角格子中の 4f 電子の準四重縮退
状態 (Seff = 3/2) から生じるキャント反強磁性
基底状態を、Dy の L3 端近傍の放射光共鳴磁
気 X 線回折を用いて明らかにした。磁気モーメ
ントと電気四重極モーメントは密接に連動してお
り、反強誘電性電気四重極 (AFQ) 秩序によって
磁気 - 双極子の非平行配列が誘起される。AFQ
秩序は面内磁場によって抑制され、コリニアな
アップアップダウン磁気状態へのメタ磁性転移
につながる。これらの発見は、Seff > 1/2 のフ
ラストレート三角格子系における非自明な磁気
状態の出現に関する洞察を与えてくれる。

本プロジェクトでは CIQuS で導入した大型ピ
クセルアレイ型検出器 PILATUS3 S 1M につい
てマルチプローブ研究のための環境整備を進め
ている。読み取り時間が短くシャッターレス測
定が可能になり、Insitu 測定や連続三次元計測
などに威力を発揮している。これまでに BL-8B
において検出器位置を広く電動制御できる回折
計を開発し、低次元有機金属錯体の散漫散乱等
ついて研究を行ってきた。さらに垂直偏光Ｘ線
が利用可能な BL-14A においても同様に整備を
進め、現在はモノクロメーター等の光学系の改
修を行っている。成果の具定例として阿部 G（防
衛大）により実施された時間分解放射光実験の
結果を示す（図２[2]）。単成分の 1- デシル -3-
メチルイミダゾリウムナイトレート ([C10mim]

[NO3]) イオン液体において、冷却 / 加熱速度に
依存する複雑な構造変態をＸ線回折実験により
観測した。1K/min の冷却過程では、トランス型
と無秩序型のハイブリッド層状結晶が現れ、よ
り早い冷却プロセス (8-9K/min) では、イオン
液体結晶 (ILC)、六方最密充填構造 (hcp)、を
含む多相共存が観測された。早い冷却プロセス
は準平衡効果として新しい hcp 相を誘起し、さ
らに ILC 相へつながることが明らかになった。

引用文献
[1] Takashi Kurumaji, Masaki Gen, Shunsuke 
　 K i t ou,  Kazuh i ko  Ikeuch i ,  Ha j ime 
　  Sagayama, Hironori Nakao, Tetsuya R 
   Yo ko o ,  Ta k a h i s a  A r i m a ,  N a t u r e 
     Communications 16, 2176 (2025).
[2] Hiroshi Abe, Shusei Maruyama, Hiroaki 
   K ishimura,  Mik io Uruichi,  Daisuke 
     

#05



- 22 -

テーマ設定型共同研究

図 1:  a (h, 0, l) 面内のブラッグピークの位置。b DyAuGe の結晶構造。c,d (h, 0, 6) と (h, 0, 5) の h スキャ
ンプロファイルと、h = 1/2 におけるブラッグ散乱のエネルギー依存性。e,f π - π’ チャンネルと - π - σ’ チャ
ンネルで測定された (h, 0, 7) の散乱強度の h スキャンプロファイルとエネルギー依存性。g,h DyAuGe の傾角
反強磁性相の磁気構造と四極子秩序の模式図と z=0 の上面図。 文献 [1] より抜粋。

図 2：  a [C10mim]+ 陽イオンの分子構造。b [C10mim]
[NO3] の相転移の冷却速度依存性。冷却時の転移温度
(TC) と加熱時の転移温度 (TCC) をそれぞれ青丸と赤丸
で示す。
c  150K での一次元化されたＸ線回折プロファイル、
冷却速度は上から 2K/min、5K/min、8K/min、9K/
min、10K/min、15K/min。赤、緑、青の円は、それ
ぞれ層状結晶相、六方最密充填（hcp）構造、イオン
液体結晶相に対応する。文献 [2] より抜粋。

    Okuyama, Hajime Sagayama, The Journal 
    of Physical Chemistry Letters 15, 10668- 
     10676 (2025).    
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触媒反応の動的挙動の観察、働かない触媒粒子を働か
せるために

プロジェクトリーダー：阿部 仁

触媒は素材合成、石油化学、自動車等に広く
用いられ、材料やエネルギー創出を支える社会
基盤の一つである。触媒では、反応種と触媒粒
子や触媒担体等の間で、原子や分子、イオン、
あるいは電子の移動による反応が選択的かつ高
効率に進行することが求められる。一見単純な
模式図で描かれることが多いが、このことは実
際には複雑で不均一、非一様な反応があまりよ
く分かっていないことの裏返しとも言える。つま
り、触媒の高活性化・高性能化のためには、「均
一な不均一性」を、時間および空間でのマルチ
スケールで理解することが不可欠である。

本プロジェクトでは、各種触媒について、(1)
硬 X 線 XAFS 等の分光法や様々な顕微法による
反応観察、(2) 軟 X 線 XAS, XPS 等を用いた軽
元素の状態観察、(3) 低速陽電子を用いた極表
面の観察、(4) 中性子を用いた特に水素等に注
目した構造解析、(5) 理論計算や情報科学的な
手法を用いた反応機構の描画、を組み合わせ、
反応素過程の動的挙動、律速段階の制御因子の
理解に取り組む。さらに、マクロ特性 (合成速度、
TOF、活性化エネルギー) を支配する active 
site, non-active site（働かない触媒粒子）が発
現する機構の理解を目指す。

具体的に取り組む系としては、高活性で高効
率なアンモニア (NH ₃) 合成触媒の開発のための
硬 X 線 XAFS を用いたキャラクタリゼーション、
酸化セリウム ( セリア， CeO ₂) への水素吸着（吸
蔵）による Ce の酸化という一見不思議な Ce の
価数変化の反応機構解明、を設定した。また、
関連する内容も含めてプロジェクトを進めていく
こととした。

前者は 2013 年から東工大 ( 現　東京科学大）

の細野教授らを中心とした JST ACCEL プロジェ
クト「エレクトライドの物質科学と応用展開」に
本 CIQuS プロジェクト所内メンバーである KEK
物構研の阿部、丹羽らが参画し、北野教授（東
京科学大）らと連携して取り組んできたものであ
る。これを本 CIQuS プロジェクトとしても発展
的に取り組むことで、高活性なアンモニア (NH₃)
合成触媒の理解を中心に進めていく。また、高
活性な NH ₃分解触媒の開発も求められており、
併せて取り組む。NH ₃分解触媒は、NH ₃を水素
キャリア（水素貯蔵）として利用し、必要な時に
必要な場所で水素として利用するために必須で
あり、水素社会実現の鍵の一つである。CIQuS
プロジェクトとして進めて来た本件は、2024 年
度に始まった一杉教授（東大）を領域代表とする
学術変革領域 (A)「イオン流の非平衡性と集団
運動の理解による材料デザインの変革（イオン
渋滞学）」に、計画班として参画することでさら
に発展させていく所存である。

後者は、マルチビームで取り組むことを見
据え、朝倉教授（立命館大）らの助言も受け、

「CeO ₂ -x が水素で酸化される」という一見不思
議な興味深い現象の理解に取り組む。Freund
教授 (Fritz-Haber-Institut) らの報告によると、
この現象は表面特異的であると結論付けられて
いる [1] が、その機構の詳細は不明な部分も多
い。そこでこの現象について物構研の量子ビーム

（放射光、低速陽電子、中性子、ミュオン）を用
いたマルチプローブ研究で解明したいと考えてい
る。鍵と見ている現象は、H ₂吸着により Ce が
Ce(III) から Ce(IV) に酸化される “通常 “とは
逆の Ce の価数変化、系の内部と表面での Ce
の挙動の違い、である。また、吸着した H ₂の反

#06
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応への関与と取り得る化学状態も興味深い。
アンモニア (NH ₃) 合成触媒および分解触媒

の XAFS を用いた評価、解析の研究は、継続的
に XAFS 実験を実施しており、順調に進展して
いる。

アンモニア分解触媒では、岩塩構造の遷移
金属窒化物 (Transition Metal Nitrides, TMNs)
のうち、金属として La, Ce, Y, Zr, Hf を用いた
ものを担体とした物質の触媒活性が調べられた
[2]。触媒金属としては Ru などの貴金属が多く
使われているが、代替候補として Fe, Co, Ni も
用いた。窒素欠陥がアンモニア合成および分解
反応を媒介していることが報告されている。し
かし、詳細は解明されておらず、今回、上記の
TMNsを用いた一連の触媒の反応活性を調べた。
その結果、これらの窒化物を担体に用いた触媒
では、アンモニア分解の触媒活性が触媒金属 -
窒化物担体の界面の窒素欠陥サイトの反応活性
によって決定付けられていることが示された。
　上記のように、窒素含有化合物は、非貴金属
触媒上でのアンモニア分解を促進する効率的な
担体材料と認識されている。しかし、窒素含有
化合物は大気中で分解し不活性化するため、取
り扱いが困難という課題もある。そこで、大気
中でも安定かつアンモニア分解触媒の高効率な
担体となるペロブスカイト型酸窒化物に着目し、
触媒活性および反応機構を調べた [3]。酸窒化
物に Ni を担持させた触媒は、酸化物を担体とし
た Ni 触媒と比較し、Ni 粒子径や担体の比表面
積に顕著な違いが見られないにもかかわらず2.5
〜18 倍の触媒活性を示した。Ni 担持酸窒化物
の触媒性能は、N ₂昇温脱離実験における窒素
脱離温度と良い相関を示し、アンモニア分解の
活性点が Ni 表面ではなく、担体中の格子窒素
であることを示唆している。さらに、NH ₃昇温
表面反応法による実験および DFT 計算により、
NH ₃分子は Ni 表面ではなく、担体表面の窒素
欠陥サイトに優先的に吸着していることが明らか
になった。この研究からは、Ni 担持酸窒化物で
のアンモニア分解反応は欠陥が媒介する反応機

構によって促進されていることがわかった。

引用文献
[1] Z. Li, K. Werner, K. Qian, R. You, A. 
     Plucienik, A. Jia, L. Wu, L. Zhang, H. Pan, 
    H. Kuhlenbeck, S. Shaikhutdinov, W. 
    Huang, H.-J. Freund, Angew. Chem. Int. 
     Ed. 58, 14686-14693 (2019).
[2] M. Miyazaki, K. Ogasawara, Y. Takekoshi, 
    K. Miyashita, H. Abe, Y. Niwa, H. Hosono 
    and M. Kitano, Chem. Commun. 60, 6447 
     (2024).
[3] K. Miyashita, K. Ogasawara, M. Miyazaki, 
     H. Abe, Y. Niwa, H. Kato, H. Hosono and M. 
     Kitano, NPG Asia Mater. 16, 54 (2024).
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プロジェクトリーダー：丹羽 尉博

本プロジェクトでは、社会インフラ構造材料
の安全性マネジメントに必要な知見を得るため、
様々な条件下での材料破壊過程の解明と、破壊・
劣化に強い高強度・高耐久材料の機能発現メカ
ニズムの解明を目指している。これらを達成す
るためには、破壊進行中や機能を発現している
反応の最中といった極限環境下や反応進行中で
の材料の原子レベルの構造、電子状態の変化と、
破壊や機能発現前後の材料内部のマクロからミ
クロに亘る「かたち」を見ることが極めて重要で
ある。それらを観察する手法として、我々は放射
光 X 線を用いた時間分解測定による原子レベル
での構造、電子状態変化、X 線 CT 測定による
マイクロからナノメートルスケールに亘る三次元
空間情報、中性子ブラックエッジ法による内部
ひずみなどの情報を取得するアプローチを行っ
ている。本プロジェクトではこれまでに放射光時
間分解計測を用い、金属の破壊メカニズム解明
に関する研究 [1]、鉄、鋼の温度誘起相変態過
程に関する研究 [2]、中性子および X 線 CT を
用いたスポール破壊された材料の内部構造に関
する研究などに取り組んできた。

物質の破壊現象は、時間的・空間的に階層
的な構造を持つことが知られている。原子レベ
ルでは原子配列の不均一性が転位として発現し、
ひずみの増加に伴いそのサイズが成長し、組織
の粒形変化やき裂発生などのバルクサイズの変
化へと発展する。このように破壊現象の本質的
な理解をするためには、この空間の各構造変化
と階層的な転移現象として議論する必要がある
と考えられる。上記のような空間的な議論と同
様に時間依存性も破壊現象には存在する。特に
破壊現象は歪み速度に依存して破壊メカニズム
や特性が異なることがある。歪み速度が 106 s-1

を超える場合、降伏応力やその温度依存性が異
なることが金属の衝撃波による圧縮実験で報告
されている。通常の材料の引張り・圧縮試験と
は異なる衝撃破壊現象を解明するために、時間
分解計測技術を開発、駆使することによる「いつ」
トリガーとなる破壊が発現し進展する明らかに
する取り組みを進めている。また中性子ブラッ
クエッジ法を用いて、衝撃波特有の破壊現象で
あるスポール破壊の物理モデル探索も行ってい
る。

 [ シリコン単結晶の時間分解ラウエ回折法を用
いた転位進展過程の評価 ]

衝撃波による破壊現象は、秒速数 km/sで伝
搬する衝撃波が伝搬し、弾塑性変形や波の伝搬
過程が複雑に絡み合う高速かつ不可逆現象であ
る。本研究で対象としたシリコン (Si) はこれま
で多くの衝撃波による圧縮実験が行われてきた。
また、Si は半導体として長い間デバイスとして世
界中で使われている物質である。破壊の観点で
考えた場合、シリコンは脆性材料であり、硬い
が脆い性質がある。そのため、急激な応力印可
により容易に破壊されてしまう。特に衝撃圧縮
下における弾性 - 塑性変形の転移点での破壊初
期過程について明らかにされていない。そこで
本研究は、衝撃圧縮下におけるシリコン単結晶
の時間分解ラウエ回折測定から衝撃波による塑
性破壊の初期過程の観測を行った。

 PF-AR の時間分解 X 線測定専用ビームライ
ンである AR-NW14A の白色 X 線パルスを用い
て衝撃圧縮下におけるシリコン単結晶の時間分
解ラウエ回折測定を行った。AR-NW14A ビー
ムラインに設定されていた Nd: ガラスアンプと
Nd:YAG レーザーを組み合わせた衝撃波駆動用

#07 社会インフラ構造材料のき裂起点の予測
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レーザーと、16 keV にピークを持つΔ E/E = 
5%、パルス幅 100 ps の硬 X 線パルスを組み
合せたポンプ・プローブ法により衝撃波伝搬中の
結晶構造の変化を追跡した。12 J/pulse、1064 
nm の高強度レーザーを試料表面に集光照射す
ることで高い圧力の衝撃波を試料内部に印可す
ることができる（図１参照）。シリコン単結晶は
(0 0 1) 面のウエハーを両面研磨し、5 mm x 5 
mm x 0.05 mmt にカットした。X 線に対して(0 
0 1) を軸立した場合、衝撃波伝搬方向は [0 0 1]
となり、衝撃波伝搬に対して横方向である (h k 
0)、(h 0 0)、(0 k 0) のみの回折点は観測でき
ない。そこで我々は、シリコン単結晶を回転さ
せることで、衝撃波伝搬方向を含んだ回折点と、
衝撃波伝搬に対して垂直方向の結晶面の変化を
同時に計測することが出来た。

図２に（-3 1 1）、(-2 -2 0)、(0 -4 0) の回折
点の時間変化を示す。(-3 1 1) は、弾性変形に
より高角にシフトし組織のモザイク化の進行とと
もに元の回折角の位置に戻る。一方、(-2 -2 0)
の回折点は、シフトは見られず組織のモザイク化
によりブロードニングであったが、時間変化とと
もに高角側に新しい回折点が現れた。この新し
い回折点は、衝撃圧縮下における弾性 - 塑性転
移の際に生成された転位によって結晶格子面が
部分的に傾いたことを示す。X 線に対して (-2 -2 
0) の結晶格子面が部分的に角度を変えたことを
意味する。このように、脆性材料であっても撃波
伝搬の短い時間中うちに、破壊の起点となるき
裂の生成につながる部分転位の発生が確認でき
た。また、回折点の角度から転位密度を見積も
ることができ、衝撃波の弾性 - 塑性転移で単結
晶シリコン内部に 1013 cm-2 もの高い転位密度
が生成されることが分かった。

[ 金属アルミ材料のスポール破壊物理モデルの
構築 ]

図 1:  X 線パルスが (0 0 1) に垂直に照射した場
合の実験配置（a）と (0 0 1) に対して 13 度傾斜
したいときの配置 (b) と、それぞれのラウエ回折
像 (c)、(d) を示す。(d) (-3 1 1)、（-2 -2 0）、(0 
-4 0) の格子面の配置を示す。

図2:  衝撃波伝搬下における(a) (-3 1 1)と(b) (-2 
-2 0) の回折点の時間変化
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図 3:  φ 6 mm のアルミニウム球を秒速 **km/sで
衝突させた厚さ ** mm (a) と ** (b) のアルミニウ
ム試験体のスポール破壊のシミュレーションと、衝
突試験後の試験体の X 線 CT 図の比較。

スポール破壊は、衝撃波による特有の破壊現
象であり、高い歪み速度で発現する。衝撃波が
物質内を伝搬し、界面で反射した際に交差する
し衝撃波により物質内部で強い引っ張りが起こ
る内部破壊を引き起こす。高速衝突現象で起こ
る破壊であり、材料の安全性を検討には考慮し
なければならない材料の破壊現象である。これ
まで、衝突後の試験体の観測と物理モデルの検
証が行われてきた。そのためには、内部情報を
正確に検証する必要があるが、従来法では衝突
試験体を切り出た組織観察が主であった。本研
究では、中性子ブラックエッジ法による非破壊
で衝突試験体の残留ひずみ測定と、X 線 CT に
よる精密な３次元形状の可視化を行うことでシ
ミュレーションと破壊物理モデルの比較検討を
行った。

試料は、φ 6 mm のアルミ球体を、99.9%
のアルミ試料（φ 50 mm x 25 mmt）に秒速
5 ～ 6 km/s で衝突させた試料を用意した。図
３に、Ｘ線ＣＴ画像の断面図と有限要素法によ
るシミュレーションの結果を示す。スポール破

壊が明瞭である条件と、スポール破壊が発現す
る条件で非常に良い一致をし、さらに残留歪み
とも比較するこが出来た。この比較により、こ
れまで提唱されている物理モデルと、物理モデ
ルに使用されているパラメータを検証すること
ができた。

また今回研究を行っている純アルミ二ウム
試験体だけでなく、より実用的な材料の衝突実
験を行い中性子回折法と X 線 CT により、信頼
できる高速衝突現象における物理モデルとパラ
メータを決定することで構造材料の破壊メカニ
ズムの理解がより進むと期待される。

引用文献
[1] Y. Niwa, et al., Materials Science and 
      Engineering: A, 831, 142199 (2022).
[2] Y. Niwa, et al., Materials Transactions, 
      62(2), 155 (2021).
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プロジェクトリーダー：木村 正雄

リチウムイオン電池の合剤電極は、様々な化学
種から構成されており、充放電サイクルによりそ
の化学種の化学状態が複雑に変化することが、X
線顕微鏡等を用いた研究により報告されている[例
えば 1,2]。

充放電サイクルにおける化学状態の変化と電池
性能の関係を理解するためには、nm 〜 mm に渡
るマルチスケールでの観察が必要となる。高エネ
機構・物質構造科学研究所ではここ数年様々な X
線顕微鏡の整備に力を入れており [3-8]、それら
を活用して、X 線吸収分光 (XAS) を用いたリチウ
ムイオン電池のマルチスケール観察、特に数 10nm
でのオペランド観察を目標として取り組みを進めて
いる。

そこで「LiCoO2/ 1M LiPF6 /EC:DMC / Li 箔」の
構成の小型電池（ラミネート単セル）を作製してマ
ルチスケールでの計測を実施している。

(A) マクロスケール測定：1 mmφ の X 線を用いて 
PF の BL-9C での標準的な quick-XAS( 透過法 )
の測定

(B) セミマイクロ測定：20 μmφ の X 線を用いて 
PF の BL-15A1 にて試料をスキャン（on-the-fly）
させながらの XAS( 透過法 ) の測定。
より短時間でのサイクルでの in situ 測定を行うた
めには、AR の NW2A にて全視野型 (Full field) の
imaging XAFS 顕微法 [1] での測定

(C) ナノスケール測定：さらに小さなナノスケールで
の測定は、PF-AR の NW2A にて、結像型 X 線顕
微鏡 [5-8]（nanoscopic SR X-CT 、図 1）を用い
た測定。X 線光学素子（レンズ）と光学レンズの組
み合わせにより、最高で約 50nmでの高空間分解
能での測定が可能。

本 imaging XAFS 顕微 鏡を用いて、LixCoO2
の充放電サイクル中の Co の化学状態をマッピング
した例を図 2 に示す。ナノスケールでの結晶粒毎の
不均一だけでなく、結晶粒の集団としてのマクロス
ケール（> 数 10μm）でも不均一が存在することが
確認されている [9]。

このように、複数の顕微法技術を用いて、ナノ
スケール〜マクロスケールでの、電池の充放電サイ
クル中の化学状態観察が実施できる環境がほぼ整
備された [10]。2024 年度は、観察対象の系を広
げ様々な系での電気化学反応の観察に着手した。

#08 高性能二次電池内の伝導 /拡散パスの可視化

図１: PF-AR NW2A に 設 置した nanoscopic 
SR X-CT 顕微鏡の概要。黒数字は光源からの
距離、青数字は仮想光源スリットからの距離を
示す（表示は linearでないことに注意）。

図２: XAFS-CT による充電状態での正極材中の
Co の化学状態マッピング結果。
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  こうしたハード面の整備を行い、視野・空間分
解能・得られる情報が異なる X 線顕微鏡を組み合
わせて、リチウムイオン電池中の活物質の科学状
態のマルチスケール観察を進めて行くと、多次元の
ビッグデータが得られる。しかし、得られたデー
タの解析においては人間の経験的な判断が中心で、
ビッグデータに埋もれている情報を充分に引き出
せていない可能性があり、応用数学を用いた新た
な解析アプローチにも取り組んでいる。

　具体的には、パーシステントホモロジーによ
る位相的データ解析により、充電領域、放電領域
それぞれの分布（ ‘かたち’ ）を定量化することに取
り組んでいる [11]。化学状態の不均一の「かたち」
と「うごき」を数学的に記述することにより、定量
解析や情報科学との融合を進めている。そのため、
学術変革領域研究「データ記述科学の創出と諸分
野への横断的展開」(2022 〜2026FY)[12] の材
料科学班として「データ記述科学を用いた材料解
析とそのイノベーション展開」の観点から、数学の
研究者等と協力して議論・研究のためのネットワー
クを形成し活動を進めている。

こうした画像データを記述する数理的アプロー
チにより、オペランド計測により観察画像が増えた
り、視野が広くなった場合など、解析対象となるデー
タが膨大になっても、その分布の定量と解析が可
能になると考えている。このアプローチは、電池
等の電気化学反応に限らず、様々な系の X 線顕微
分光の計測データに適用可能である。2024 年度
では、地球科学の分野への展開を進めた。

また X 線顕微分光により、化学状態の不均一
の状態を測定すると、空間（3D）+ エネルギー＝
4D のビッグデータが計測される。そのデータサイ
ズは数 10GB 〜数 TB になることも珍しくない。こ
のデータから、充放電に伴う反応の起点（“trigger 
sites”）を決めるためには、4D のビッグデータを
如何に「見る（理解する）」かが重要になる。そこで、
我々は、X 線顕微鏡（顕微分光）で得られた 4D
の XAS データをそのまま理解するために、仮想空
間 (VR) 内で可視化するためのシステムの開発にも
取り組んだ [13]。
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プロジェクトリーダー：野澤 俊介

本プロジェクトでは、新規合成される光触媒や
電極触媒等に対して、CIQuS で利用できる様々な
量子ビームを用いたマルチプローブ測定を行うこと
で、その機能性発現機構を可視化すること目標と
している。本年度に実施したマルチプローブ研究の
一つとして、リラクサー強誘電体における極性ナノ
領域（PNR）形成機構の解明を目的とする、Snドー
ピングによる BaTiO ₃の局所構造変化の研究につ
いて紹介する。

ペロブスカイト型酸化物 BaTiO ₃（BTO）は、
優れた化学的安定性と適度なバンドギャップを有
し、多様な化学修飾によって電子構造や局所構造
を調整できることから、高性能な光触媒の設計に
おける重要な構造プラットフォームとしても注目さ
れている。特に、Ti 3d–O 2p 混成軌道と格子振
動との相互作用に起因する擬 Jahn–Teller 効果は
物性発現の鍵となる要素であり、ドーピングや酸
素欠損導入などによってこの効果に基づく局所構造
を化学的にチューニングし、光吸収特性や反応サイ
トの電子状態を最適化することで、光触媒機能の
向上が可能となる。本研究では、ペロブスカイト
型強誘電体 BaTiO3（BTO）に Sn をドープするこ
とで発現するリラクサー特性の起源を、局所構造
変化の観点から解明することを目的とした。

リラクサー強誘電体の特異な誘電・圧電特性は、
極性ナノ領域（PNR）の形成と密接に関連している
が、その形成過程における局所構造の役割は十分
に理解されていない。本研究では、BTO の秩序
– 無秩序型強誘電性における Ti 局所変位の変化
を、Snドーピングによる局所歪みおよび振電相互
作用（擬 Jahn-Teller 効果）の抑制に着目して調べ
た。試料には、固相反応法により作製した BaTi1-

xSnxO3（BTSO, x = 0–0.30）多結晶を用いた。粉末
X 線回折（XRD）測定により、Snドーピング量の
増加に伴い、平均構造が T（正方晶）→ O（斜方晶）
→ R（三方晶）→ C（立方晶）と逐次相転移するこ

とを確認した （図 1）。低ドーピング域（x ≤ 0.035）
では c 軸長が急激に減少し、大きな局所歪みが生
じていることが示された。
局所構造の評価には、Ti K 吸収端 XANES を利
用し、特に Ti 1s → 3d（eg）遷移成分を含むプレ
エッジ B ピークの強度変化に着目した [1]（図 2）。
B ピーク強度は x = 0.025 まで増加し、その後
T→ O → R → C 相転移の進行とともに減少した。

#09 高速光応答材料における動的機能性の可視化

図１: Snドープ BaTiO ₃ （BTSO）の粉末 X 線回折パ
ターン（上）および Snドーピング量に対する格子定
数と c/a 比の変化（下）。
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この挙動は、低ドーピング域での Sn 置換位置周
辺の局所構造歪みによる反転対称性破れの増大と、
その後の Ti 3d–O 2p 混成軌道とフォノンとの振
電結合の抑制を反映している。

擬 Jahn-Teller 効果に基づく Ti〈111〉変位の
二重井戸ポテンシャルモデルは、Snドーピング
に伴う振電結合の弱化とポテンシャル障壁低下
が、電気双極子モーメントの配向自由度を減少さ
せ、T→ O → R と平均構造を変化させる過程を示
している。また x ≥ 0.12 では長距離秩序が崩れ、
局所的に一方向に配向した PNR が形成されるが、
PNR 間相互作用が消失するため全体としては立方
晶対称のリラクサー相となる（図 3）。

本研究により、Snドーピング BTO の局所構造
進化と PNR 形成プロセスの相関を原子スケールで
明らかにした。この知見は、リラクサー強誘電体
の物性発現機構の理解と高性能エネルギー変換材
料の設計指針に貢献する。本研究結果は Physical 
Review Research 誌に Letterとして掲載された
[2]。

引用文献
[1] S. Nozawa et al., Appl. Phys. Express 6, 
  　061501 (2013). 
[2] D. Fan, S. Nozawa et al., Phys. Rev. Res. 7, 
     L032005 (2025)

図２: Snドーピング量に対する、Ti K-XANES の変化 （左）、および B ピーク強度の変化（右）。B ピークは Ti 
1s → 3d （eg）四極子遷移を含むため、TiO ₆八面体の反転対称性破れに敏感である。

図３: 擬 Jahn-Teller 効果に基づく Ti〈111〉変位の
二重井戸ポテンシャルモデル。Snドーピング量に応
じてポテンシャル障壁および平衡変位 r ₀が減少し、
電気双極子モーメントの配向自由度が T 相（4 方向）
→ O 相 （2 方向）→ R 相 （1 方向）と変化する。x ≥ 
0.12 では長距離秩序が消失し、PNR が形成され平均
構造は立方晶となる。
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プロジェクトリーダー：山下 翔平，木村 正雄

 自然界や宇宙空間に存在する物質はいずれ
も本質的には不均一である。その物質の特性は、
構成する元素やその化学状態に関する基本情
報だけでなく、それらが空間的にどのように分
布しているかも重要な要素である。例えば、隕
石鉱物内部に含まれる炭素の官能基や鉄の価
数などの化学状態やその空間分布を知ることが
できれば、宇宙や地球に密接に関わる物質がこ
れまでに辿ってきた温度や圧力、時間などの環
境条件を推定することができ、物質の成り立ち

（履歴）をはじめ生命の起源に関する情報を得
ることができる。これは学術的な重要性は勿論
のこと、材料の特性を決める開発指針にもなり
得る。また、自然界から採掘した石炭・鉄鉱石
などの有機資源ベースの材料は工業的に広く用
いられており、不均一な化学状態は製造プロセ
スとしての効率や収率の優劣、最終製品の性能
や製造コストにも大きな影響を与えるため、工
業的にも非常に重要な情報となる。

本テーマでは、物質中の化学状態とその分
布を可視化し、そこでみられる化学状態変化の
履歴を共通⾔語として、地球外物質や採掘資源
ベースの⼯業材料を横断的に取り扱うための総
括的なアプローチを⾏っている。これにより、
物質中で機能する元素の振る舞いを統合的に
理解し、地球外物質の履歴の解明や、⼯業プ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

ロセスの改善、高効率化へ活かすことを⽬指し
ている。

炭素や鉄といった元素の化学状態とその分布
を明らかにするには、放射光X 線を⽤いたイメー
ジング⼿法に X 線吸収分光の原理を組み合わ
せた「X 線顕微分光」が⾮常に有⽤である。我々
はこれまでに、表 1 にまとめた X 線顕微分光
⼿法を開発し、ナノからマイクロスケールに及
ぶ様々な実空間での分析を展開してきた。本研
究で対象とする⾃然界の物質化学状態とその不
均一な分布はナノからミリまで様々であり、対
象物質の構成元素、想定する不均⼀のスケール、
⼆次元あるいは三次元といった分析条件に応じ
て⼿法を使い分けている。

軟 X 線 領 域 の ⾛ 査 型 透 過 X 線 顕 微 鏡
(Scanning Transmission X-ray Microscopy: 
STXM) は、炭素の官能基や鉄の価数を識別し
た⼆次元ナノ構造を可視化することができる強
⼒な分析⼿法である [1,2]。STXM は透過型の
測定⼿法であり、測定エネルギーに応じて適し
た試料厚みを用意する必要がある。試料の加
工方法には集束イオンビームやミクロトームな
どがあり、数⼗〜数百 nm 厚の薄⽚に加⼯して
から分析を行う。この STXM においては試料準
備（加工）が必須であることがもはや常識的に
なっているものの、加工の手間のほか、加工自

#10 地球／惑星の過去の履歴を知る（水 , 炭素）／環境／資源
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図１: 蛍光収量法および転換電子収量法の概略、
装置写真、測定例。

体が難しい場合や加工に伴う試料の損傷や変形
など、一部試料においてはリスクが高く測定が困
難なケースが存在する。これに対し、新たに開発
した蛍光収量法と転換電子収量法（図 1 参照）
では、試料の薄片加工を要さない画期的な手法
であり、2023 年度の運用開始から 2024 年度に
かけて徐々にその利用を増やしつつある。

蛍光収量法にはシリコンドリフト検出器を試
料側面に設置し、試料からの蛍光 X 線を捕集す
るために専用の試料ホルダーおよび OSA（order 
sorting aperture）を設計した。また、転換電
子収量法の測定環境の構築のために、試料ホル
ダーの試料部を除く周囲に絶縁環境を施すこと
で試料中の特定元素の電子遷移に由来する微弱
な電流を捕集することに成功した。試料に近接
する OSA に対して+100 V の電圧を印加し、試
料と OSA 間に電場を作成した。そうすることで、
X 線による電子遷移の際に試料の極表面から放
出されるオージェ電子が周囲のヘリウムを電離さ
せ、発生する電子（電流）を検出することで、表
面敏感な顕微分析を可能としている。この分析
深さは使用する X 線エネルギー、すなわちオー
ジェ電子の脱出深度に依存するため、軟 X 線領
域においては極めて表面敏感な分析手法である
とともに、試料表面に導通さえあれば前述の通
り試料の薄片加工を要さない画期的な手法でも

ある。分析感度が異なるため実際にはそれぞれ
の手法ごとに測定時間は変わるが（蛍光収量 >
転換電子収量 > 透過）、手法を組み合わせて同
時に測定することも可能としている。

これまでに実施した幾つかの測定例を図 2 に
まとめる。図 2 上部は Ni-L 端付近で取得した蛍
光収量法による元素マップ（画角は 20 μm）であ
り、実材料中の Ni 量が希薄ながらも不均一な元
素空間分布を読み取ることができている。また、
図 2 中央部は全固体電池材料中の正極部分の極
表面域（画角は同じく 20 μm）を転換電子収量
法で初めて観測したものであり、正極活物質の
粒子群および劣化解析においてとても重要とな
る界面付近の構造を高解像度で捉えることに成
功している。図 2 下部は、実際の半導体デバイ
スの最表面（画角は縦 5 μm、横 9 μm）を転換
電子収量法により観測したものであり、金属部

図 2:  加工を要さず設置した試料の外観（側面写真）
及び取得画像例。
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同士の接合界面における劣化の様子を直接可視
化した結果を示している。主成分解析を用いる
ことで、金属化学種の同定はもとより、その他
の含有物の空間分布も明らかにすることに成功
した。今後、より複雑な材料系への応用が期待
される。

今後もこれらの手法の利用研究を推進する
とともに、さらに複数かつ複雑な手法を組み合
わせた in-situ & operando の環境構築にも着
手する。年々複雑化する X 線顕微鏡分野の実
験条件に対応するため、本手法によって可能と
なった表面およびバルクの同時分析をはじめ、
より複雑な系の分析環境の整備を進め、高度な
応用研究への展開を目指す。

引⽤⽂献
[1] Y. Takeichi et al., Rev. Sci. Instrum., 87, 
     013704 (2016).
[2] S. Yamashita et al., AIP Conf. Proc., 
     2990, 040009 (2023).
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量子ビームを用いた食品科学（QBFS, Quantum Beam 
Food Science）

プロジェクトリーダー：山田 悟史，阿部 仁

#11

調理は人間固有の能力であると考えられてい
る（ただし、サルが海水で芋を洗い、塩味をつけ
る「芋洗い行動」が世代間で引き継がれることは
報告されている [1]）。人間は、食品を加工する
ことによって調理を行い、その技術は経験則に
より発展してきた。一方、今日ではその調理過程
を科学によって理解することが可能である。具体
的には、加水分解、乳化、ゲル化、結晶化、ガ
ラス化など、その背景にある科学的現象は枚挙
に暇がない。もちろん、数千年かけて積み重ね
てきた経験則は、数多の教師データの学習によ
り生まれたものであり、一筋縄では理解できな
い。しかし、中には正確とは言えないものもあり、
科学による検証もまた重要であると言える（例え
ば「煮物は冷める時に味がしみる」と言われるが、
本来は温度が高い方が熱拡散によって味は浸透
しやすく[2]、煮崩れ防止などの観点も含んだ格
言であると推測される）。また、調理過程の科学
的な理解が加工食品の品質向上や、調理方法の
開発にも繋がっている。

ただし、食品は構成要素が非常に多い超複雑
系であり、それを支配するメカニズムもまた非常
に複雑である。具体的な例として、マヨネーズの
例を図 1 に示す。まず、マヨネーズは目視で観
察可能なマクロスケールでは均一に見えるが、顕
微鏡スケールでは数十～数百μ m 程度の油滴が
水中に分散している、いわゆる水中油滴 (O/W)
エマルションであり、ミクロ相分離した不均一系
である。この際、卵黄に含まれるレシチンが乳
化剤の役割を果たし、界面エネルギーを減少さ
せることによって系を安定化させているが、作成
の際に卵黄に少しずつ油を加えないとマクロに
相分離してしまったり、作成後も冷やすと油が針
状結晶を形成して隣接する油滴と融合し、不安
定化したりと、様々な準安定系特有の現象を示
す。

図 1:  量子ビームの食品への応用例 ( マヨネーズ )　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

このような系に対して、一側面だけを見て
いてもその全容を理解することはできないた
め、我々は複数の量子ビームと手法を組み合わ
せて情報を抽出し、その全容を明らかにする
ために「量子ビームを用いた食品科学（QBFS, 
Quantum Beam Food Science）」プロジェク
トを立ち上げた。例えば、幅広い構造階層性に
対しては、分子とその集合体は回折や小角散乱
で、組織構造はマイクロビームで調べることが
有効であるし、X 線の吸収端を用いることで元
素選択的な評価も可能である。また、水の分布
やダイナミクスは中性子による同位体置換法や
非弾性散乱が有効であり、反射率法を用いれば
表面・界面の情報のみを抽出することができる。
実際、これまでにも量子ビームを用いた食品科
学は行われており、本プロジェクトメンバーは小
角 / 高角散乱、X 線吸収端微細構造、中性子準
弾性散乱、中性子反射率法などを用いて以下の
ような研究を行ってきた。

	✓ チョコレート中に含まれる油脂（ココアバ
ター）について、工業的に有利な結晶型であ
る V 型の成長が、温度変化のレートの最適
化やずり流動により促進されることが X 線
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回折および中性子反射率により明らかになっ
た。[3,4]

	✓ 牛乳の主成分であるカゼインミセルの構造、
およびそれを加工することによって得られる
チーズが熟成される際にカゼインカルシウム
ペプチド、乳脂肪結晶といった要素が構造
変化する様子を X 線小角散乱により観察し
た [5]。

	✓ 小麦の主要タンパク質の一つであるグリアジ
ンの水溶液および水和凝集体について、濃
度変化に伴う集合構造の遷移を SAXS によ
り解析し、小麦粉生地の物性改善を通じて
食品品質の向上や加工性の改善への寄与が
期待される結果が得られた [6]。

	✓ X 線小角 / 高角散乱と FT-IR 測定を組み合
わせてわらび餅の形成過程観察を行い、デ
ンプン中のアミロペクチン分子が広がってい
きネットワークを作る様子を観察することに
成功した [7]。

	✓ ほうれん草に大量にカルシウムが含まれてい
るにも関わらず、吸収される量がわずか 5%
しかないという現象に対し、溶解度が低い
シュウ酸カルシウムとして存在していること
が原因であることを明らかにした [8]。

	✓ 干し芋の乾燥時間と熱力学特性および中性
子準弾性散乱から評価できる水の運動性の
相関を評価し、乾燥が進むほど水分子の結
晶化が阻害され、干し芋がガラス化すること
を明らかにした [9]。

一方、これらは確かに量子ビームを活用した
研究ではあるが、残念ながら主に単一の量子ビー
ムの手法に基づく研究であった。そこで、本プロ
ジェクトではこれをさらに深化させ、複数の量子
ビーム・実験手法を用いて多面的に評価すること
を目指している。そのためにはプロジェクト内で
共通の課題を抽出し、それに対してハードやソフ
トを整備し、プロトコルを確立することが理想
的な方法である。しかし、食品の測定対象とそ
こで発現する現象は非常に幅が広いため、まず
はそれを分類し、個々の環境整備を行うという
アプローチで活動を進めている。特に気液界面
に着目した Feasibility study を行っている。

異種の物質が接する表面・界面では、そこで
生じる界面エネルギー損失を最小化するために
バルクとは異なる振る舞いを示すことが広く知
られている。特に食品に関して関係が深い現象は

「界面偏析」であり、例えば乳化剤のような両親
媒性の分子は気水界面や油水界面に偏析し、疎
水性の気相・油相と親水性の水相で生じる界面
エネルギー損失を最小限に抑え、界面を安定化
することができる。この際、Gibbs の等温吸着
式に従うと、分子 i の表面剰余量（表面濃度） は、
そのバルク濃度 と界面張力 を用いて以下のよ
うに表すことができる。

これは表面剰余量が正の時、界面での化学ポテ
ンシャルの増加が表面張力を低下させることを
意味しており、表面張力の低下は表面の安定化
につながる。よって、乳化剤による界面安定化の
メカニズムを理解するためには表面剰余量を評
価する手法が強く求められるが、残念ながらこ
れを評価する手法は多くない。また、複数成分
が存在する際にはそれらを分離して評価する必
要があるため、さらに難易度は向上する。この
ような状況に対し、本プロジェクトでは中性子反
射率 (Neutron Reflectometry; NR) による評
価方法とエバネッセント場を用いた蛍光分析に
よる評価方法について検討を進めている。

まず、NR による評価手法だが、この際に鍵
となるのが同位体置換によるコントラスト変調で
ある。中性子は物質中で原子核と相互作用する
ことが知られており、物質と中性子との相互作用
の強さの指標となるパラメーターである散乱長
密度 は、物質を構成する原子 の干渉性散乱

の散乱長 と数密度 を用いて次式のように
表せる。　
　　　　　　　

特に水素原子は原子核が陽子1 個で構成される
軽水素と、陽子と中性子1 個ずつで構成される
重水素で散乱長が大きく異なっており、水の
が -0.56 ×10-4 nm-2 であるのに対し、重水の
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は6.34×10-4 nm-2と符号が逆転している。一方、
反射率を記述する上で重要な物理量である屈折
率 は および中性子の波長 と以下の関係に
ある。
　　

このことは、水と重水を 91.5:8.5 の体積比で
混合すると水の は空気と等しくなり、反射
が生じないことを意味しており、この水は Null 
Reflection Water (NRW)と呼ばれている。よっ
て、NRW を使うと表面偏析層からの反射をノイ
ズゼロで測定することができ、表面剰余量 が
ダイレクトに評価できるというメリットがある。

図 2 に J-PARC MLF の 中 性 子 反 射 率 計
SOFIA を用いて NRW 条件としたエタノール水
溶液で行った実験結果を示す [10]。この系では、
弱い界面活性を示すエタノール分子が気水界面
に偏析することが多くの理論や計算機実験によ
り示されている。実際、今回の実験結果も重水
素化したエタノール分子が界面偏析層を形成し、
それによる反射が明確に観測されている。ただ
し、その反射率プロファイル（図中、マーカーで
プロットしたデータ）は深さ方向の運動量遷移

に対して 減衰する、特徴の無いプロファイ
ルであった。これに対し、0.5-2 nm の膜厚を仮
定してフィッティング解析を行った結果（図中実
線のデータ）はどれもほぼ一致していることか
ら、膜厚に対して感度が低いことがわかる。一方、
注目すべきことに各膜厚で得られた散乱長密度
の値は膜厚に対して反比例しており、結果として
膜厚との積は一定となっている。表面剰余量Γは
分子の単位面積当たりの数密度で定義され、

と表すことができることから、ρ t が膜厚に依らず
不変であることはΓを定量評価する上で十分な感
度を有していることを意味している。

このように、NRW を用いた NR 測定は表面
剰余量を定量評価に最適な手法である。これに
中性子の利点である高い透過性を活用すると、

油水界面での表面剰余量を評価することができ
る [11]。また、重水素化ラベルは各成分に対し
て個別に行うことが可能であり、それらの結果
を組み合わせることで各成分の表面剰余量を分
離して評価することができる。一般的に、食品
は超複雑系であり、乳化剤となり得る成分も一
つではない。また、実際の食品中の界面偏析を
知るためには気液界面ではなく油水界面の測定
が強く求められる。これらは上記の NR 測定の
特徴を生かすことにより解決可能である。ただ
し、NR 測定の利点である重水素化ラベルは、
逆に言うと「重水素化する必要がある」ことを意
味している。実際の食品に含まれる成分は必ず
しも重水素化できるとは限らないし、そのコスト
も高い。その上、今まではテフロン製の容器に
表面張力で液面が盛り上がるまで試料を注入し、
そこからの反射を測定していたが、容積が内寸
54 mm ×73 mm 深さ 3 mm と大きく、約 15 
mL と大量の試料が必要であった。そこで、本プ
ロジェクトではまず貴重な重水素化物の使用量
を減らすために試料セルの R&D を行った。

新たに作成した小型試料セルの図面を図 3 に　　　　　　　　　　
示す。新しい試料セルはバックグラウンドを下げ
るために中性子の吸収体であるホウケイ酸ガラ
スを用い、ガラス板に 30 mm 角の範囲に 0.5 
mm の浅い掘り込みを加えることにより作成し
た。また、液体試料の実験では液面の形状（メ
ニスカス）をできる限りフラットにすることが重
要であるため、ガラス容器を UV オゾン処理で
親水化して接触角を低下させ、電子天秤を使用
して溶液の注入量を管理し、縁の高さに液面を
揃えた状態で密閉容器内にて封止することで液

図 2:  エタノール水溶液の中性子反射率データ
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面の高さと形状の再現性を担保することを試み
た。なお、縁が親水的だとセルを密閉容器に移
動させる際に揺れなどによって試料がこぼれてし
まうため、フッ素系の撥水コーティング剤により、
これを妨げている。また、縁にあたったビーム
によるバックグラウンドを下げるために縁をテー
パー加工する対策も施している。

泡の制御は食品内で最も重要な課題の一つ
である。卵白はメレンゲやスポンジケーキ等の
気泡含有食品の起泡剤として重要な食品素材で、
卵白に含まれるタンパク質の両親媒性的性質が
表面張力を下げて泡を安定化させているとされ
ている。しかし、その安定性の起源を分子レベ
ルで深く理解されているとは言い難い。例えば、
メレンゲの泡立て方には卵白に砂糖を少しずつ
加えながら泡立てる「フランスメレンゲ」、煮詰
めた熱いシロップを加えながら泡立てる「イタリ
アンメレンゲ」、湯煎で 50℃に加熱した後、湯煎
から外して泡立てる「スイスメレンゲ」といった
ように様々な方法があり、それぞれ異なる食感
が得られるが、砂糖や熱がどのような役割を果
たしているのか、そのメカニズムはよくわかって
いないのが現状である。そこで、本プロジェク
トのメンバーである川端は卵白を構成する主要な
たんぱく質の一つである OVA 水溶液の表面張力
測定を行ったところ、1wt% 以上の濃度で水の

表面張力の値から 25％程度低下した値で飽和
することを見いだした。一方、生体高分子である
OVA の吸着挙動は一般的な低分子界面活性剤
とは異なっており、Gibbs の等温吸着式より表
面剰余量を評価することが困難である。従って、
OVA が表面にどのような形態で吸着しているか
は未だ分かっておらず、食品科学の長年の未解
決問題である。そこで本プロジェクトでは、表面
剰余量を直接観測可能な実験手法である NR 法
を用い、OVA の表面への吸着量の定量評価を
試みた。
　実験には大強度陽子加速器施設 J-PARC の中
性子反射率計 SOFIA を用いた。試料は卵白由
来のオボアルブミン（Sigma 社製、純度 95 %）
を用い、NRW を用いて 5wt.% の水溶液を作成
した。得られた反射率プロファイルは図 4 に示
す通り前述のエタノール水溶液の例と同様運動

量遷移 Qz に対して 減衰しており、　OVA
が界面に偏析していることが確認できた。また、
温度依存性についても評価を行い、50℃を境に
温度上昇と共に反射率が増加する様子が観察さ
れた。これは界面に偏析するオボアルブミンの
量が増加していることに対応している。

この反射率の変化を理解するために、フォトン
ファクトリー PF の BL-6A 小角散乱ビームライン

図 3:  新たに作成した小型試料セル

図 4:  オポアルブミン NRW 溶液の中性子反射率プ
ロファイル
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において、溶液中のオボアルブミンの分散構造
を評価する実験を行った。得られた小角散乱プ
ロファイルは図 5 に示す通りで、室温において
Q=0.5 nm-1 付近にオボアルブミンのサイズに
対応するピークと、Q<0.2 nm-1 の領域にオボ
アルブミンの凝集に対応する立ち上がりが観測
された。これを温度変化させると、興味深いこ
とに、中性子反射率法と同様50℃まではプロファ
イルの変化はほとんど見られなかったのに対し、
50 ℃を超えると凝集構造に対応する小角散乱
領域が立ち上がり始め、オボアルブミンの熱変
成温度である 84 ℃を超えるとオボアルブミン
のサイズに対応するピークが低 Q 領域にシフト
した。これは、溶液中のオボアルブミンは熱変
成温度よりも低い温度で凝集し始めることを意
味しており、この現象と表面偏析には相関があ
ることを強く示唆している。

以上の通り、中性子反射率法による表面偏析
層の観察と X 線小角散乱による水中のナノ構造
観察の組み合わせは、卵白を模したオボアルブ
ミン水溶液の解析に有効であることが示された。
今年度は、メレンゲの作成において欠かせない
ショ糖の添加効果についても評価を進め、ショ
糖濃度に応じて偏析挙動に変化が見られること

を確認した。データは現在論文としてまとめてい
る最中であるため、今回は掲載を見送るが、来
年度には報告できると考えている。

また、NR測定と平行して軟X線を全反射臨界
角以下で入射した際に発生するエバネッセント
場を利用して表面敏感な蛍光分析を行い、表面
剰余量が評価できないか検討を行っている。この
手法のメリットは、固有の元素を有する成分を特
異的に評価することができることで、メレンゲの
場合はタンパク質に固有な元素である窒素や硫
黄をマーカーとして分析可能だと期待できる。こ
ちらについては、別のプロジェクト「マルチプロー
ブを用いたソフト界面分析プラットフォーム」で
開発中の軟X線反射率系のオプションとして実験
できるよう検討を進めている最中である。
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図 5:  オポアルブミン NRW 溶液の X 線小角散乱

プロファイル
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量子ビームを用いた文理融合研究

プロジェクトリーダー：幸田 章宏，反保 元伸

#12

ミュオン科学研究系 D ライン D2 では負ミュ
オンを利用した非破壊元素分析を行っている。
特に文化財を中心とした分析では江戸時代の丁
銀 [1]、鎌倉時代の青銅製経筒 [2]、等でユニー
クな成果を上げつつある。丁銀では深さ 0.2 μ
ｍから 50 μｍ程度まで、１μｍ～10 μｍ深さ分
解能での銀濃度の深さ分布を測定、江戸時代に
行われた丁銀表層での銀濃度の豊富化処理技術
の時代変遷を明らかにした。一方青銅では酸化、
炭酸銅になっていて鉛、すず組成が経年変化を
起こしていない、深さ 300 μｍから１ｍｍ深さの
鉛、すず濃度について測定、鎌倉時代当時の組
成を明らかにし、その組成は当時大量に出回っ
ていた中国の宋銭の組成とは大きく異なってい
ることを示唆する結果を得た。

これらの研究が知られ近年ではさらに多くの
文化財分析に対する要請が増加しており、これ
らをすべて行うことは現在不可能であるため、「文
理融合課題」という新たな申請枠をつくり審査
を経てマシンタイムを競争的に獲得できるように
した。

我々としてはなるべく多くの考古学系研究者
に門戸を広げたいところではあるが、マシンタイ
ムを増やすという議論もある一方で装置側の分
析能力も高める努力も必要である。限られたマ
シンタイム内で分析点数を増やすには単位時間
あたりの検出効率の増加しかない。J-PARC に
おけるパルスミュオンビームの時間幅（0.1 μｓ）
は Ge 検出器が信号を形成する時間（～100 μｓ）
よりも短い。ゆえに検出効率を増加させるため
には高効率の Ge 検出器の選定、それらの多台
数化、が必要である。ミュオン科学研究系では
多種類の Ge 検出器を多数用意し、文化財分析
を行いつつ、実験的に一番高効率な Ge 検出器

を見出し、それをさらに増やして多台数化を進
めることで検出効率の増大に努めている。多台
数をなるべく搭載できるように前年度に報告した
半球チャンバーを製作、運用中で導入以前と比
べ、5 倍程度の検出効率が増加している [３]。

半球チャンバーには最大で９台の Ge 検出器
が搭載可能であり、Ge 結晶サイズ直径１㎝厚み
１を持つ検出器（LEGe0110）、７台そして直径
28mm、厚み15 ｍｍをもつ検出器（LEGe0515）
検出器、２台を用いていた。しかしながら運用し
た結果、体積の大きい Ge 検出器程、バックグ
ランドを受けやすいため検出効率が悪いことが
判明している [４]。そこで 0515 の運用を中止、
新たに購入した 0110 に変更した。変更後効率
が図１に示すように 20％程度増加した。

図 1:  半球チャンバー、ポート 5 番、6 番の Ge 検出
器 2 台の交換（0515 から 0110 へ）による効率の増
加 (a)2023 年 6 月 (b)2024 年 6 月、両方ともロー
マコインの実験
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低エネルギー負ミュオンビームの高度化について
前述のようにＧｅ検出器が信号を形成する時

間幅は～ 100μs であるので、(1photon/100μs 

=) ～ 10^4photons/s を超える X 線を発生さ
せるミュオンビーム強度の場合、スリットでビー
ム強度を弱めるか、最上流のパイオンを取り込
む電磁石を弱めるかどちらかである。Ｊ－ＰＡ
ＲＣでは負ミュオンビーム強度はその運動量と
ともに増加する。これは逆に運動量が低下する
につれ強度は低下し、現在 Ge 検出器に 10＾
4photons/s の Flux を与える負ミュオンの運動
量は 7~8MeV/c 程度であることが経験的にわ
かっている。7MeV/c 以下は Ge 検出器が飽和す
る強度以下であるので、検出効率を増加させる
にはビーム強度そのものを増やさなければなら
ない。とくに６ＭｅＶ／ｃ以下では金銀合金等で
は 1 μｍの深さの元素分析に適しており、それよ
り浅い深さにおける元素分析では非常に長時間
の測定になっており、マシンタイムの浪費が問題
である。このような低エネルギー負ミュオンビー
ムの強度を上げるにはビーム伝送光学系のチュー
ニングが重要であるが、合計 17 台の電磁石を
上流から1 台ずつチューンするのには時間を要す
る。この時間はビーム強度が強ければチューンは
短縮化できるのだが、低エネルギーの場合、ミュ
オン数が少なく、そもそも検出すら困難であっ
た。そこで従来の検出器とはことなるマイクロ
チャンネル検出器を導入し、チューニングを行っ
た。その結果いままでチューニングすることさえ
叶わなかった 4MeV/c のビームのチューニングが
1 日程度でビーム強度が 20％増加する良好な結
果を得た。
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[1] 「日本の中世青銅資料と北宋銭に関する研 
    究」齋藤努、村木二郎、他　日本文化財科 
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    破壊分析」齋藤努、竹下聡史、他　日本文化 

     財科学会誌 84 巻　p23 ～ 45　(2022)
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SOI量子ビームイメージング

提案代表者：梅垣 いづみ

本研究は Silicon-On-Insulator（SOI）技術
に基づく半導体ピクセル検出器である SOI 検出
器 [1] をミュオン、中性子などの量子ビーム科学
分野に展開することを目的としている。SOI 検
出器は有感領域であるシリコン層に酸化膜絶縁
体層が埋め込まれ、その上部に信号処理回路が
形成された構造をもつ。この一体化された構造
により、SOI 検出器は電気シグナルを出力する
放射線検出器としては最高レベルの空間分解能
を実現するだけでなく、高速なシグナル応答性
と低消費電力が期待できる。これまでの 1 年間
に J-PARC 物質・生命科学実験施設（MLF）の
ミュオンおよび中性子ビームラインにおいて実験
がおこなわれ、その適用分野の拡大が進められ
ている [2]。表 1 に実際の中性子照射試験にお
いて使用された SOI 検出器（10B-INTPIX4）の
仕様 [3] を示す。この検出器は KEK で開発され
た INTPIX4[4] の検出部表面に濃縮ホウ素（10B）
を成膜した電荷積分型の SOI 検出器である。中
性子の検出には、以下に示す中性子反応によっ
て放出される α 粒子、7Li 原子核といった荷電粒
子が測定される。
n + 10B → α+ 7Li + 2.79 MeV ( 分岐比：6%)
n + 10B → α + 7Li* + 2.31 MeV ( 分岐比：94%)
ここで、7Li* は励起状態であることを示し、0.48 
MeV の γ 線を放出して基底状態に戻る。本稿で
は、MLF でおこなわれた中性子照射試験の結果
を評価するために実施された Geant4 ベースシ
ミュレーションについて記述する。
　

Geant4[5] は物質中を通過する粒子の物理相
互作用をシミュレーションするためのツールキッ
トであり、中性子検出器の性能を評価する上で、
その有用性が既に示されている [6]。中性子に

よる物理過程（散乱、吸収など）を再現するた
め、放射線防護・遮へい、医療用のシミュレー
ションで利用される QGSP_BIC_HP 物理パッ
ケージ [7] が適用された。この汎用の物理パッ
ケージは評価済み核データライブラリの 1つで
ある JEFF3.3[8] のデータが採用されており、
20 MeV 未満のエネルギーをもつ中性子による
物理過程を再現することができる。図1にシミュ
レーションにおいて実装された SOI 検出器の概
念図を示す。単純化された SOI 検出器はマルチ
レイヤー形状として実装され、そのサイズと材質
は実機を再現するように選定されている。なお、
図 1 に示された 2 枚の INTPIX4 で構成された
サンドウィッチ型は、将来的に構想されている検
出器ジオメトリである。Geant4ベースシミュレー
ションでは、有感領域における各粒子のエネル
ギー損失量と軌跡の情報が蓄積され、実測以上
の詳細な解析が可能である。実際に、それらの
相関図を図 2 に示す。軌跡の情報は空間分解能
との比較をおこなうため、中性子の入射位置か
らのずれが計算された。そのずれはビーム入射
方向に対して垂直な平面内における変位について
エネルギー損失量で重みを付けた座標によって
導出された距離に相当する。検出器のシグナル
生成過程のゆらぎを無視すれば、そのずれは空
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間分解能に近い値を取ることが期待され、図 2
の結果で得られた 2~5 μm の値は我々の先行研
究の結果 [3] と一致する。空間分解能を改善す
るため、サンドウィッチ型の検出器ジオメトリが
有効である。2 枚の有感領域において α 粒子と
7Li 原子核を同時に計測し、それぞれの検出位置
から中性子反応点が推定される。最もシンプル
な推定はそれらの検出位置の中点を中性子反応
点と見なすことであり、このような単純な導出で
さえ30%を超える改善効果が期待できる（図3）。

参考文献
[1] Y. Arai, et al., Nucl. Instr. and Meth.  
　　A 636 (2011) s31.
[2] Y. Kamiya, et al., JPS Conf. Proc. for the  
　　4th J-PARC Symposium, in press.
[3] Y. Kamiya, et al., Nucl. Instr. and Meth. 
　　 A 979 (2020) 164400.
[4] S. Mitsui, et al., Nucl. Instr. and Meth.  
　　A 953 (2020) 163106.
[5] S. Agostinelli, et al., Nucl. Instr. and 
　　Meth. A 506 (2003) 250.
[6] H. Ohshita, et al., JPS Conf. Proc. 41 
　  (2024) 011011.
[7] Geant4 Collaboration, “Physics List 
      Guide rev. 9.2” (2025).
[8] A. J. M. Plompen, et al., Eur. Phys. J. A 
     56 (2020) 181.
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図 3: 検出器ジオメトリの違いによる中性子入射位
置からのずれの比較
青線は図 2 における y 軸方向への射影ヒストグラム
に相当する。

図 2: 有感領域における各粒子のエネルギー損失量と
軌跡の相関図
軌跡の情報は中性子の入射位置からのずれとして表
示され、その最頻値が空間分解能に影響を与えると
考えられる。

図 1: Geant4 ベースシミュレーションに実装された
SOI 検出器の概念図



- 44 -

所内提案型研究課題

マルチ量子ビームで明らかにする牛乳カゼインミセルの内部
構造

提案代表者：高木 秀彰

【背景】
牛乳は白い色をしているが、これは乳液内に

存在するコロイド粒子が光を乱反射するためで
ある。この乳液内のコロイド粒子をカゼインミセ
ルと呼んでいる。牛乳や乳製品は人類最古の飲
食物の一つであるが、2025 年現在でもカゼイン
ミセルの詳細な構造は未解明である。電子顕微
鏡観察などから分かっていることとして、ミセル
は直径 100nm 程度であり、内部に不溶性のカ
ルシウムがリン酸カルシウムのさらに小さな微
粒子として存在していることである。これら以外
はほとんど未解明であり、これまでに数多くの
カゼインミセルの構造モデルが提唱されている
[1]。

牛乳は長期保存を可能にするために熱による
殺菌を行う。この殺菌温度はその後の乳の加工
性に大きな影響を与えることが古くから知られて
いる。例えば 75℃以上の高温殺菌した乳からは
チーズが作れないことが経験的に分かっている
が、その理由は解明されていない。

我々の過去の SAXS 実験から殺菌温度を変え
ると散乱プロファイルにわずかな影響を与えるこ
とが分かっている。そこで 2024 年度は SANS
でも違いがあるのか調査した。

【実験】
生乳を 20℃、3,000 × gで 15 分間遠心分離

し得られた脱脂乳に、アジ化ナトリウムおよびト
リプシンインヒビターをそれぞれ 200 ppm、4 
ppm となるように添加した。殺菌は 65、75 及
び 85℃に保ったウォーターバスに30 分つけ行っ
た。その後、6ml 容バイアル瓶に 1 ml を分注し、
凍結乾燥させた。凍結乾燥前後の重量を測定し、
乾燥減量を求めることで還元時に使用する重水

の量を決定した。重水 / 軽水の比率が 100/0 の
混合水で乳に戻して使用した。

SANS 測定は、J-PARC の MLF L15(TAIKAN)
にて行った。

【結果と考察】
Fig. 1 に非加熱乳と 65、75 及び 85℃で殺菌

を行った乳の SANS プロファイル (D2O = 100 
%)を示す。SAXS ではピークは Q = 0.04、0.15、
0.8 nm-1 に観察されるのに対し SANS では Q 
= 0.04、0.35、0.8 nm-1 と 2 つ目のピーク位
置が異なることが知られている。図から分かる
ように SANS でもの Q = 0.15 nm-1 強度が殺
菌温度によって変化した。従って SANS では明
確なピーク状にはなっていないが、Q = 0.15 
nm-1 に散乱が存在することが分かった。これは
非常に重要な発見であり、Q = 0.04、0.15、0.35、
0.8 nm-1 と４つのピークが存在していることが
分かった。

SAXS ではピークは３つ、SANS ではピークが
４つ観察されるということはこれまで判明してお
らず、非常に有益な実験事実である。つまり、Q 
= 0.15 nm-1 に起因する構造は SAXS の電子密
度には差がなく、中性子の散乱長密度には差を
持つ構造であることが示唆された。

もう一つ SANS プロファイルで不明な点とし
て、Q = 0.8 nm-1 のリン酸カルシウム微粒子
(CCP) の散乱が SAXS ほど明確に観察されない
ことである。CCP のサイズについても所説ある
が、数 nm~ 十 nm 程度の非常に小さい微粒子
であることは分かっている。組成や密度も分かっ
ていないために、散乱長密度を正確には計算で
きないが、有力な数値で計算するとミセル内の
構造の散乱長密度とは明確に差が生じるために、
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SANS プロファイルでも明確に観察されるはずで
ある。

コントラスト変調 SANS などを実施して、詳
細な解析を行う予定である。

【まとめ】
殺菌温度を変えた乳を使って SANS 実験を

行った。SANS プロファイルには Q = 0.04、
0.15、0.35、0.8 nm-1と４つのピークが存在し、
SAXS とか数が異なることが分かった。この結
果は、Q = 0.15 nm-1 の散乱を発生させる構造
は、電子密度には差がなく、散乱長密度には差
を持つものであることが示唆された。構造の詳
細は不明であるが、今後コントラスト変調 SANS
などを実施して、構造の解明に取り組みたい。

引用文献
[1]  H .  Tak ag i ,  T.  Nak an o,  T.  Ao k i ,  
     M. Tanimoto, Food Chemistry, 393, 
       133389 (2022).

Fig. 1:  SANS profiles of the raw skim milk 
and heated skim milks.
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所内提案型研究課題

新型マイクロチャンネルプレートの開発による４つの量子
ビームを用いた分析手法の革新的進化

提案代表者：的場 史朗

図 1:  低真空対応 ALD-MCP アッセンブリ

マイクロチャンネルプレート (MCP) は、電子
増倍作用を持つ直径 10μm 程度の細孔を二次元
的に配列した板状の検出器である。大面積、高
空間分解能位置検出、および高速検出という特
徴から、基礎研究から産業まで広い分野で利用
されている。本研究は、この MCP を用いて様々
な量子ビーム分析手法の革新的な進化を目指す。

本稿では、2024 年度に実施した研究開発の
中から、MCP を用いた低速負ミュオンのビーム
チューニングと、低真空対応ホウケイ酸 ALD-
MCP アッセンブリの試作について報告する。

負ミュオンを用いた非破壊元素分析は、宇宙
科学から文理融合に至るまで幅広い分野で大き
な成功を収めている。負ミュオンの運動量を変
化させて深さ方向の元素分布を測定できること
は大きな特徴の一つだが、低運動量領域では負
ミュオンの収量が少なく、測定に長時間を要す
ることが大きな課題であった。低運動量負ミュ
オンを輸送させるための電磁石電流値は、収量
の多い高運動量領域の値をスケールさせて設定
されており、最適化されていなかった。これは、
低運動量ミュオンを効率よく検出するシステムが
構築されていなかったためである。

2024 年の D ライン装置課題において、有効
径 40 mm のマイクロチャンネルプレート検出器
を用いて4.5 MeV/Cの負ミュオンビームのチュー
ニングを実施した。負ミュオンからの崩壊電子
はゲインが小さく、負ミュオンはゲインが大きい
ため、パルス波高分布の違いから両者を分別し
た。主に下流側の電磁石電流をパラメータとし
てチューニングを行った結果、従来パラメータよ
り3 割の負ミュオン収量増加を達成した。現在、
丁銀 1 サンプルで 24 時間以上の長時間実験を
実施しており、負ミュオン収量の増加によって測

定効率の大幅な向上が期待され、文理融合研究
の加速的な発展が見込まれる。

近年、¹⁰B(n,α)⁷Li 反応を利用して ¹⁰B を注入し
た中性子コンバーターと電子増倍を兼ねる MCP
が開発され、CERN を中心に利用が進められて
いる。MCP は数十 ps の時間分解能と 50 μm 程
度の空間分解能を持ち、新しい中性子検出器と
して期待されている。本研究課題では、コンバー
タ元素濃度を増加させ、反跳陽子脱出距離を長
くすることで熱外中性子の検出感度を向上させ
ることを目的に、軽元素で構成された鉛不使用
の MCP アッセンブリを製作した ( 図 1)。この鉛
不使用 MCP は、ホウケイ酸ガラスを原料に原子
層堆積法 (Atomic Layer Deposition, ALD) を
用いて製作されており、¹⁰B が豊富に含まれると
いう特徴を持つ。さらに、中性子実験を視野に
入れ、低真空（10 Pa 程度）での動作が可能なアッ
センブリに組み込んだ。 今後、この ALD-MCP
アッセンブリを用いて中性子検出効率測定等を
行う予定である。
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ミュオニウムとポジトロニウムの生成・拡散機構の研究

提案代表者：神田 聡太郎

ミュオニウム (Mu; μ +e-) とポジトロニウム
(Ps; e+e-) はいずれもレプトンのみで構成され
た異種原子であり ( 図 1)、その生成や物質中の
拡散、物質中から真空への放出には類似点が多
い。しかしながら、多くの場合これらの物理過
程に関する議論はそれぞれの分野で完結したも
ので、Mu と Ps を統一的な描像で理解しようと
する試みは前例が少ない。

その理由として、Mu に関する実験事実が比較
的限られていることが挙げられる。例えば、Ps
も Mu もシリカパウダーやメソポーラスシリカか
ら真空中に放出されるが、粉末に加圧成形した
試料を用いた実験では Ps の放出が確認されて
いる一方、別の実験では Mu は放出されなかっ
たとされている。加圧の条件が大きく異なるこ
と、Mu については一報のみが知られていること
から、適切な条件で加圧すれば Mu も放出され
る可能性がある。

Mu と Ps の最も際立った違いは質量、すなわ
ち de Broglie 波長にある。室温における Ps の
波長は 3 nmで、これはシリカパウダーの粒径
やメソポーラス材料における空隙のサイズと近
い。そのため、室温以下の Ps 拡散を理解する
ためにはトンネル効果などの量子力学的効果を

考慮する必要がある。一方、Mu の波長は Ps の
それより 207 倍短く、粒や空隙のサイズとは大
きく異なる。しかしながら、古典的なモデルは
Mu の拡散を再現しないことが室温でも低温で
も知られている。

Ps は冷却した試料からも放出され、さらに収
量が温度に強く依存しないことが報告されてい
る。一方、低温で Mu を放出する物質としてはメ
ソポーラスシリカのみが知られており、その収
量は低温になるほど小さくなるとされている。低
温の Mu 放出源は Mu のレーザーイオン化によ
る超低速ミュオン (USM) 発生に極めて有用であ
り、USM- μ SR による物質表面近傍や物質中界
面における物性研究や透過型ミュオン顕微鏡へ
の応用が見込まれる。

そこで、本研究では Mu と Ps が物質中でどの
ように生成・拡散して放出されるのか、共通の
試料と測定条件の元で系統的に評価することを
目指した。特に、Mu と Ps の収量が標的温度に
対してどのように変化するのかを調べ、生成・拡
散・放出の統一的描像を構築することを目的とし
ている。本研究で提案した Mu 生成実験のセッ
トアップを図 2 に示す。

図 1: ミュオニウムとポジトロニウム

図 2:   ミュオニウム生成実験のセットアップ
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実験では、スピン偏極した正ミュオンビーム 
(4 MeV) を試料に照射する。試料は機械的振動
の少ないパルスチューブ冷凍機で冷却する。試料
から真空に湧き出した Mu は熱速度でドリフトす
るため、ドリフト中に崩壊した Mu 由来の陽電子
をテレスコープで測定する。試料などに止まった
ミュオンに由来する背景事象はテレスコープで再
構成した発生位置の情報を用いて適切な時間領
域を観察するか、陽電子検出の時間情報を用い
て発生位置を解析することで抑制できる ( 図 3)。

マルチプローブ研究課題として、主に実験の
基盤整備と研究協力体制の構築において以下の
成果が得られた。
(1) 実験基盤の構築 :Mu と Ps の実験で、可能
な限り同一の条件下で測定を行うため、クライ
オスタットによる試料の温度調整 （10 K～300 
K）と、電圧印加が可能な専用試料ホルダーを
設計・製作した。粉末試料を任意の圧力で成形
するための低圧プレスや、試料の熱処理を行う

電気炉を導入し、多様な特性を持つ試料の作製・
準備環境を整備した。
(2) 研究協力体制の構築 : 本研究課題を通じて、
KEK のミュオン・陽電子グループと、東京理科
大学の陽電子科学の専門家との協力体制を構築
した。これによりミュオンと陽電子という異なる
プローブの知見を融合させた、学際的な研究展
開が可能となった。
(3) 研究成果の発信:本研究に関連する成果とし
て、これまでに国際会議での発表 1 件、査読付
き論文 1 報 [1]、国内会議での発表 1 件を行っ
た。

2024 年度に実施を予定していた J-PARC MLF
でのミュオンビームを用いた実験は、残念なが
ら中性子源トラブルの影響により実施すること
ができなかった。しかしながら、このビームタイ
ムは 2025 年冬に改めて実施される予定である。
この実験では、これまでデータの乏しかった様々
な物質からの低温 Mu 放出に関する新しいデー
タが得られると期待される。この実験で得られ
る結果と、今後予定されている Ps 実験の結果を
比較検討することで、本研究の主目的である「ミュ
オニウムとポジトロニウムの統一的理解」と「高
効率な低温ミュオニウム源の開発」に向けて引
き続き取り組む予定である。

引用文献
[1] S. Kanda, Interactions 245, 78 (2024).図 3:   ミュオニウム生成実験で期待される信号
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   研究会・セミナー

CIQuS 研究会「collaboration with 酪農学園大学 食品物性談話会」

      物理化学的手法を用いた食品コロイドの構造観察 
   " 分子美食学～スウィーツから介護食まで～ "

                      日   時：  2024 年 7 月 24 日 （水）終日
                      場   所：  酪農学園大学（北海道江別市） A2 号館 -307 室
                                  オンラインでの聴講も可能
                      世話人：  酪農学園大学  川端庸平
                                  高エネルギー加速器研究機構  山田悟史

< プログラム >

9 時 00 分 ～  9 時 25 分 : 受付
9 時 25 分 ～  9 時 30 分 : 開会挨拶 川端庸平（酪農学園大学）
9 時 30 分 ～10 時 00 分 : 一般講演 三木宏美（高エネルギー加速器研究機構） 
　　　　　　　　　　　   放射光イメージングによる介護お粥の可視化
10 時 00 分～10 時 30 分 : 一般講演 日高將文（東北大学） 

                                       第 4 世代放射光 " ナノテラス" を用いた食品イメージング研究
休憩（10 分）
10 時 40 分～11 時 30 分 : 特別講演 佐藤清隆（広島大学） 
                                    食べる結晶チョコレートの魅力とその科学
11 時 30 分～13 時 10 分 : ポスター発表 （軽食付）
休憩（10 分）
13 時 20 分～13 時 50 分 : 一般講演 山田悟史（高エネルギー加速器研究機構）  

                                        中性子を用いた食品科学 - メレンゲを例に
13 時 50 分～14 時 20 分 : 一般講演 松川真吾（東京海洋大学）  

                                        NMRイメージングと緩和測定を用いた食品研究
休憩（10 分）
14 時 30 分～14 時 50 分 : 一般講演 金田勇（酪農学園大学）  

                                       北海道のナチュラルチーズを科学する
14 時 50 分～15 時 20 分 : 一般講演 三浦孝之（日本獣医生命科学大学） 

                                       「熱血ハカセのガチ遊び」のチーズは何で伸びたのか？
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休憩（10 分）
15 時 30 分～16 時 00 分 : 一般講演 上野聡（広島大学）  

                                        食品におけるオレオゲルの応用に向けて
16 時 00 分～16 時 30 分 : 一般講演 藤井修治（東洋大学）  

                                        あんことホイップクリームのレオロジー
16 時 30 分～17 時 00 分 : 一般講演 宮前孝行（千葉大学）  

                                        和周波で食品の表面を科学する
17 時 00 分～17 時 10 分 : 閉会挨拶 瀬戸秀紀（高エネルギー加速器研究機構）  

                                       「日本の食品物理学 " 分子ガストロノミー " 研究の今後について」
移動（80 分）
18 時 30 分～ 懇親会 ＠サッポロビール園

< ポスター発表 >
P1:  高木秀彰（高エネルギー加速器研究機構） 量子ビームを利用した牛乳の構造に関する研究

P2:  下久由希（広島県立総合技術研究所） 凍結含浸法を用いたやわらか食の開発

P3:  杉本優子（鳥取県産業技術センター） おから粒子の化学的食感制御による新しい食品開発

P4:  武仲能子（産業技術総合研究所） アルギン酸ナトリウムの気液界面吸着挙動～食品カプセルを 

          安定して作製するために～

P5:  鳥巣哲生（大阪大学） 水素 / 重水素交換質量分析を用いたヒト血清アルブミンおよび卵白アルブ 

          ミンの泡沫表面での構造解析

P6:  水口潤哉（大阪大学） 卵白アルブミンとリゾチームの相互作用および構造と泡沫特性の解析

P7:  松元一頼（奥野製薬工業株式会社） 冷凍食品への新技術「トップビストロフローズン /NICE-01」

P8:  野澤恵理花 （山形大学） 転相現象の結合写像格子：複雑な乳の加工をシミュレーションする試み

P9:  安部美季 （奈良女子大学） 中性子反射率法によるドデカン酸カリウムとジグリセリン誘導体混合 

           系の気 / 液界面における吸着特性の解明

P10: 福田遥暉 （北海道大学） 小角 X 線散乱を用いたモッツァレラチーズにおけるナノ構造の季節変化 

           観察

P11: 三木宏美（高エネルギー加速器研究機構） 放射光 X 線位相イメージングによるトウモロコシ穎 

           果可視化の基礎的検討

P12: 熊田高之（日本原子力研究開発機構） スピンコントラスト変調仲裁し小角散乱法を用いた急冷糖 

           溶液中に生成するナノ氷晶の研究
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CIQuS 研究会「つくばソフトマター研究会」

    日時：2024 年 12 月19 日（木） 13:00 ～
　　　　　　　 12 月 20 日（金）14：35 

場所：高エネルギー加速器研究機構 
               つくばキャンパス 4 号館 2 階輪講室

                                オンラインでの聴講も可能 
 
＜プログラム＞

12/19(Thu)

13:00-13:05   開会挨拶 山田悟史

13:05-14:05   招待講演 1 長尾道弘

                    中性子と X 線の準弾性散乱による脂質膜ダイナミクスの解析

14:05-14:15   休憩

14:15-14:35    口頭発表 1 臼田初穂

                    ベシクルを用いた有機フッ素化合物の回収におけるベシクル疎水領域への依 

                    存性

14:35-14:55   口頭発表 2 柳町拓哉

                    液晶セル近傍におけるエネルギー散逸機構について

14:55-15:15   口頭発表 3 根本文也

                   ずり流動下の基板表面における界面活性剤ラメラ構造

15:15-15:25   休憩

15:25-15:45   口頭発表 4 荒井俊人

                   銀ナノコロイドの自己焼結における配位分子の役割

15:45-16:05  口頭発表 5 佐光貞樹

                   X 線 CT を用いた多孔質高分子の 3 次元構造解析 

16:05-16:25  口頭発表 6 富永大輝

                  高分子網目中の水和水ダイナミクス
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16:25-16:45   口頭発表 7 樋口祐次

                    粗視化分子動力学シミュレーションによる結晶性高分子とフィラーの界面剥離

16:45-17:40   移動時間

17:40-20:00   懇親会

20:24-20:55   つくバス (KEK→つくばセンター)

12/20(Fri)

9:00 -10:00   特別講演 1 瀬戸秀紀

                    生体親和性物質に水和する水のダイナミクス

10:00-10:10   休憩

10:10-11:10   特別講演 2 齋藤一弥

                   平均値としての物性

11:10-11:20   休憩

11:20-12:20   招待講演 2 山室修

                    単純分子ガラスのガラス転移と低エネルギー励起

12:20-13:30   ランチ

13:30-13:50   口頭発表 8 貞包浩一朗

                    塩を含む有機溶媒水溶液が示す２次元流体的な臨界挙動

13:50-14:10   口頭発表 9 小林幹佳

                    標準理論によるコロイド・ナノ粒子の電気泳動の解析

14:10-14:30   口頭発表 10 菱田真史

                   タンパク質の安定性・機能に対する水和水の役割

14:30-14:35 閉会挨拶 山村泰久

   

世話人：

高エネルギー加速器研究機構 山田悟史

筑波大学 山村泰久

東京理科大学 菱田真史



- 62 -

CIQuS 研究会「量子ビームを用いた 3D イメージング」

    日時：2025 年 3 月15 日（土） 10:00 ～15：45 
場所：高エネルギー加速器研究機構 

     　　　　つくばキャンパス 4 号館 1 階セミナーホール
                                オンラインでの聴講も可能 

 
＜プログラム＞

9:25 - 9:47	 　	 　　　つくバス（つくばセンター to KEK）

10:00 - 10:05	 　	 開催趣旨

　　　　　　　　　　　　山田悟史 (KEK)

10:05 - 10:35	 　	 放射光 x 線顕微鏡を用いた非破壊３次元マルチスケールイメージ

　　　　　　　　　　　　ング

　　　　　　　　　　　　竹内晃久 (JASRI)

10:35 - 11:05	 　	 MAXWELL 法による 3 次元ナノイメージング

　　　　　　　　　　　　香村芳樹 ( 理化学研究所 )

11:05 - 11:35	 　	 レーザコンプトン散乱ガンマ線を用いた核共鳴蛍光散乱による同

　　　　　　　　　　　　位体識別 3 次元イメージング

　　　　　　　　　　　　全炳俊 ( 京都大学 )

11:35 - 12:05	 　	 軟 X 線を用いた 3 次元イメージング

　　　　　　　　　　　　大東琢治 (KEK)

12:05 - 13:00	 　	 休憩

13:00 - 13:30	 　	 X 線・中性子を用いた３次元イメージングの産業利用

　　　　　　　　　　　　藤原健 ( 産業技術総合研究所 )

13:30 - 14:00	 　	 パルス中性子を用いた 3 次元イメージング

　　　　　　　　　　　　篠原武尚 (JAEA)

14:00 - 14:30	 　	 中性子深さ方向分析を利用した 3 次元イメージング

　　　　　　　　　　　　大澤崇人 (JAEA)
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14:30 - 14:40	 　	 休憩

14:40 - 15:10	 　	 ミュオン・中性子即発γ線を利用した 3 次元イメージング
　　　　　　　　　　　　邱奕寰 (JAEA)
15:10 - 15:40	 　	 ミュオン顕微鏡による 3 次元イメージング
　　　　　　　　　　　　永谷幸則 (KEK)
15:40 - 15:45	 　	 閉会挨拶
　　　　　　　　　　　　山田悟史 (KEK)
16:04 - 16:35	 　	 つくバス（KEK to つくばセンター）
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