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新新人人講講演演

第第 5588 回回京京都都大大学学複複合合原原子子力力科科学学研研究究所所学学術術講講演演会会ププロロググララムム  

開 催 日 : 令和 6年 1月 31 日(水) 10:30  ～ 2 月 1 日(木) 14:50 

依頼講演 :京都大学複合原子力科学研究所 事務棟大会議室（ハイブリッド開催） 

一般講演  :京都大学複合原子力科学研究所 図書棟会議室  

（令和 6年 1月 31 日(水) 15:15～17:15） 

11 月月 3311（（水水））1100::3300～～1177::1155  

開会の挨拶       （10:30～10:40） 所長 黒﨑 健 

T1) 10:40～11:20  座長 田中 浩基 

プラスチックに基づく波長変換材に関する先駆的研究 

～環境レベルの放射線照射中における分子内電子状態その場計測の実現に向けて～ ······ 1 

粒子線基礎物性研究部門（中性子応用光学研究分野） 

中村 秀仁 

N1) 11:20～12:00  座長 田中 浩基 

BNCT におけるアクリルファントムを用いた標準測定手法の検討 ·····················  2

粒子線腫瘍学研究センター（粒子線医学物理学研究分野） 

松林 錦 

（休   憩） 12:00～13:00 

N2) 13:00～13:40  座長 木野村 淳 

4 

核医薬を目指した環状ポリエチレンジアミン(メチルホスホネート)をもつ 

Th(IV)錯体の構造学的な研究  ·················································  

原子力基礎工学研究部門（アクチノイド物性化学研究分野） 

外山 真理 
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N3) 13:40～14:20  座長 木野村 淳 

Advanced Nuclear Fuel Discovery with Machine Learning  ·······························   7

安全原子力システム研究センター（原子力防災システム研究分野） 

孫 一帆 他 

PJ1) 14:20～15:00  座長 北尾 真司 

多元素メスバウアー分光による元素特定研究の展開 ··································  10 ム解析・応

粒子線基礎物性研究部門（核放射物理学研究分野） 

瀬戸 誠、他 

（休   憩） 15:00～15:15 

11 月月 3311 日日 1155::1155  ～～  1177::1155  

P1) 非晶質二酸化ゲルマニウムの衝撃圧縮による構造変化 ······································  13 

○荒賀 大翔、梅田悠平（京大複合研）、瀬戸雄介（大阪公立大院理）、樽谷洋之介、

奥地拓生（京大複合研） 

P2) アカモクフコイダンのアミロイド凝集抑制機構の解析 ································  14 

○星野 大（京大院薬科）、守島 健、井上倫太郎、杉山正明、八木寿梓（鳥大工）

P3) 原発性繊毛運動不全症の原因因子 Dpcd の機能構造の解析 ·····························  15

○養王田 正文、小枝日向子、野井健太郎（東京農工大院工）、杉山正明、井上倫太郎、

守島 健（京大複合研）、菊本真人（名大院理） 

P4) 含水 SiO2の合成と構造解析 ···························································  16

○樽谷洋之介（京大院工・京大複合研）、小野寺陽平（物質・材料研究機構）、小木曽哲

（京大人間環境学）、奥地拓生（京大院工・京大複合研） 

P5)   １０２番元素ノーベリウムの化学的性質解明に向けた２族元素の沈殿および抽出実験 ·····  17 
○板倉悠大（阪大院理・理研）、笠松良崇（阪大院理）、高宮幸一（京大複合研）、金子政志、

永田光知郎（阪大院理）、王瑞麟（阪大院理・理研）、紺野未夢、柴本恭佑（阪大院理）、

渡邉瑛介（KEK）、大髙咲希、中西諒平（阪大院理）、篠原 厚（大阪青山大）

P6) 広帯域 X線・ガンマ線による薬剤の放射化イメージング ······························  18

○越川七星、菊池優花、片岡 淳（早大理工）、角永悠一郎、豊嶋厚史（阪大）、高宮幸一

（京大複合研） 

P7)  加速器BNCTシステムにおける中性子周辺線量当量率サーベイメータの開発 ···············  19 

○ZHAO LIANG（京大院工）、松林 錦(京大複合研)、野尻摩依（京大院工）、

呼尚徳(京大複合研、大阪医科薬科)、高田卓志、田中浩基（京大複合研）
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アルブミンナノ粒子の創製 - 搭載法の検討と in vitro 評価 ··························  20 
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○丹羽大輔、三嶋友博、中西康次(兵庫大高産研)、福室直樹（兵県大工)、木野村淳、

薮内 敦(京大複合研)、堀史説(大阪公立大学工）、神田一浩(兵庫大高産研)

P10)  Current status of new fabrication technique of absorption gratings for Talbot-Lau interferometer ·····  22
○Mugeng LI、日野正裕（京大複合研）、細畠拓也（理研光量子工学研究センター）、

関 義親（東北大多元研）
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のバランスの検討 ································································  25 

○福島美智子（石巻専修大理工）、小松 仁（福島県環境創造センター）、飯沼勇人

（京大複合研）、辻 大和（石巻専修大理工）、菅原祐弥、望月翔太（福島大学食農学類）、

坂田 隆（石巻専修大理工）、村上貴美恵、神田幸亮（福島県環境創造センター） 

P14)   超遠心分析と小角散乱を用いた時計タンパク質複合体の溶液構造解析 ··················  26 
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井上倫太郎、杉山正明（京大複合研）

P15) 微小電子源を用いた光検出素子のガンマ線照射下における特性評価 ····················  27 

○後藤康仁（京大院工）、根尾陽一郎（静大電研）、佐藤信浩（京大複合研）、長尾昌善

（産総研）、岡本 保（木更津高専）

P16) 「もんじゅ」サイト新試験研究炉の概要と実験装置の検討 ····························  28 

○佐藤信浩、稲垣誠、日野正裕、川端祐司、高宮幸一、杉山正明（京大複合研）

P17) 中性子線によって生じる DNA損傷の特異性解析 ·····································  29

○寺東宏明（岡大自然生命セ）、花房直志（岡大中性子セ）、磯辺みどり（岡大自然生命セ）、

櫻井良憲、田中浩基、齊藤 毅（京大複合研）

P18)  バナジウムイオンと安息香酸の錯生成に関する電気化学的検討 ························  30 

○元谷拓真（阪大院量子）、上原章寛（量研機構）、加藤千図、横山裕己、杉山廉樹

（阪大院工）、池田淑乃、Tae June Kim（阪大工）、藤井俊行（阪大院工） 

P19) アザクラウンエーテルを用いた化学交換法における亜鉛の同位体分別 ··················  31

○赤松星哉、加藤千図、麻生陸也(阪大院工)、岡田一輝（阪大工）、福谷 哲(京大複合研)、

中田亮一（JAMSTEC 高知コア）、永石一弥（(株)マリン・ワーク・ジャパン）、若木重行

（国立歴史民俗博物館）、藤井俊行（阪大院工） 

P20)  納豆由来水溶性ビタミン K2の研究 ·················································  32 

 ○茶竹俊行（京大複合研）、柳澤泰任（千葉大薬学）、高田 匠、奥田 綾、 守島 健、

井上倫太郎、 杉山正明（京大複合研）

P21)  Experimental study on local interfacial parameters in gas-liquid two-phase flow within a 
plate-type fuel element ·····························································  33
○Vikrant Siddharudh Chalgeri（京大複合研）、Xiu zhong Shen、Toshihiro Yamamoto（京大複合研）
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P22)  Void fraction and interfacial area concentration of two-phase flow in a rod bundle fuel assembly ····  34
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本研究の礎は、波長変換デバイスにある。その一

つである数種類の蛍光剤を添加した合成高分子はシ

ンチレーション物質として放射線をセンシングする

研究分野を一世紀以上に亘り牽引している。しかし、

その波長変換のために課せられた『合成高分子で生

じた光を吸収・再発光できる蛍光剤の添加』という

制約は、使用できる蛍光剤の種類を事実上大きく限

定した上、製造過程の複雑化をもたらし、結果とし

て性能の改良に限界を生じさせ、半世紀に亘り新素

材の創製を遠ざけてきた文献 1。
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１．はじめに：ホウ素中性子捕捉療法（Boron Neutron 
Capture Therapy: BNCT）は、10B と熱中性子による

核反応を用いた放射線治療である。この核反応から

生じる荷電粒子は生体内での飛程が細胞サイズで

あるため、10B を含む薬剤を腫瘍細胞に高い濃度で

集積されることができれば、正常細胞へのダメージ

を軽減しつつ、腫瘍細胞に対して致死的なダメージ

を与えることができる。BNCT は従来、研究用原子

炉を使用してきたが、病院設置可能な加速器中性子

源を用いた BNCT（加速器 BNCT）治療システムの

開発により、一般的な放射線治療として認知され始

めている。 

京都大学複合原子力科学研究所と住友重機械工業

は、陽子ビーム（30MeV, 1mA）とベリリウムター

ゲットを組み合わせたサイクロトロン加速器

BNCT システム（Cyclotron-based epithermal neutron 
source: C-BENS）を開発し、これまで加速器 BNCT
の非臨床試験及び臨床試験を実施してきた[1]。また

C-BENS と同様な構造である住友重機械工業の

BNCT 治療システム NeuCure®は、2020 年に医療機

器として承認され、保険診療も実施されている[2]。
一方、国立がん研究センターでは、RFQ 型線形加速

器（2.5MeV, 12mA）とリチウムターゲットを組み合

わせたシステムを採用し、非臨床試験を経て、現在

臨床試験を実施している。筑波大学では、RFQ 型線

形加速器（8MeV, 2.1mA）とベリリウムターゲット

を組み合わせたシステムを採用し、現在臨床試験に

向けて準備を進めている。国外においても原子炉及

び加速器を用いた BNCT 施設の開発が進み、今後ま

すます症例数の増加が期待できる。しかし様々な中

性子源をベースとした BNCT 施設では、減速体系も

様々であり、患者に照射される中性子スペクトルは

施設ごとに異なる。BNCT では、治療の品質保証/
品質管理（QA/QC）のために中性子及びガンマ線を

定期的に測定しているが、施設ごとに測定手法が異

なり標準的な手法は未だ確立されていない。そのた

め本研究では、BNCT における中性子及びガンマ線

の標準測定手法の確立を目的とした。

これまで当施設ではアクリルケースに水を満た

した水ファントムを用いて、熱中性子束及びガンマ

線線量率の深さ分布を測定していた。しかし水ファ

ントムは、水温や湿度による影響、計測点の位置精

度の低さから、異なる施設間で測定条件を統一する

ことが難しい。そこで本研究では各施設で単一の測

定が可能なアクリルファントムの利用を検討した。 
臨床ではモンテカルロシミュレーションにより

治療計画を行うため、あらかじめファントムを用い

た照射試験により、実験値とシミュレーションによ

る計算値を対応させておく必要がある。また熱中性

子について正しく計算するためには、熱中性子散乱

則（Thermal neutron scattering low: TSL）を考慮しな

ければならない。2018 年にアクリルの TSL が

ENDF/B-Ⅷ.0 に導入され、2021 年には JENDL-5
にも導入された。本研究ではアクリルファントムに

おける TSL の影響についても検討した[3, 4]。 

 
 

２．実験：BNCT における QA/QC では、ファントム

内の熱中性子束とガンマ線線量率のビーム軸方向の

深さ分布を測定する。本研究では C-BENS において、

アクリルファントムを用いた照射試験を実施し、熱

中性子束は金の放射化法、ガンマ線線量率は熱蛍光

線量計（Thermo-luminescence dosimeter: TLD）及び蛍

光ガラス線量計（Radiophoto-luminescence dosimeter:
RPLD）により測定した。金の放射化法は中性子照射

により生成された 198Au の放射能を高純度 Ge 半導体

検出器により測定することで熱中性子束を測定でき

る。TLD は放射線照射された結晶性の物質が、熱刺

激によって発光する原理を利用した線量計であり、

照射されたガンマ線線量を評価することができる。

一方、RPLD は紫外線刺激による発光を用いた線量

計である。本研究で使用した TLD は石英ガラスに

BeO 粉末が封入された素子（UD-170LS, Panasonic）
であり、あらかじめ熱中性子補正係数が導出されて

いるため、熱中性子感度を除去して評価した[5]。
RPLD は銀活性リン酸塩ガラス（GD-302M, AGC 
techno glass）であり、熱中性子補正係数が導出され

ていないため、熱中性子遮蔽材として濃縮 6LiF セラ

ミックで周囲を囲み照射を行った。

Fig.1 に示すように、本研究で用いたアクリルファ

ントム（30×30×30cm3）は、アクリルロッドを挿

入でき、ロッドに金箔や線量計を設置することでフ

ァントム各深さの測定ができる。シミュレーション

には PHITS (Particle and Heavy Ion Transport
code System)を使用し、アクリルファントムの TSL
としてアクリル、水、ポリエチレンと変化させるこ

とで、TSL の種類による違いを評価した。また RPLD

Fig. 1. Photograph of the acrylic phantom. 

（（NN11））

-2-
−2−



BNCT ににおおけけるるアアククリリルルフファァンントトムムをを用用いいたた標標準準測測定定手手法法のの検検討討 

（京大複合研、大阪医科薬科大
1
）○松林錦、呼尚徳 1、髙田卓志、櫻井良憲、田中浩基 

１．はじめに：ホウ素中性子捕捉療法（Boron Neutron 
Capture Therapy: BNCT）は、10B と熱中性子による

核反応を用いた放射線治療である。この核反応から

生じる荷電粒子は生体内での飛程が細胞サイズで

あるため、10B を含む薬剤を腫瘍細胞に高い濃度で

集積されることができれば、正常細胞へのダメージ

を軽減しつつ、腫瘍細胞に対して致死的なダメージ

を与えることができる。BNCT は従来、研究用原子

炉を使用してきたが、病院設置可能な加速器中性子

源を用いた BNCT（加速器 BNCT）治療システムの

開発により、一般的な放射線治療として認知され始

めている。 

京都大学複合原子力科学研究所と住友重機械工業

は、陽子ビーム（30MeV, 1mA）とベリリウムター

ゲットを組み合わせたサイクロトロン加速器

BNCT システム（Cyclotron-based epithermal neutron 
source: C-BENS）を開発し、これまで加速器 BNCT
の非臨床試験及び臨床試験を実施してきた[1]。また

C-BENS と同様な構造である住友重機械工業の

BNCT 治療システム NeuCure®は、2020 年に医療機

器として承認され、保険診療も実施されている[2]。
一方、国立がん研究センターでは、RFQ 型線形加速

器（2.5MeV, 12mA）とリチウムターゲットを組み合

わせたシステムを採用し、非臨床試験を経て、現在

臨床試験を実施している。筑波大学では、RFQ 型線

形加速器（8MeV, 2.1mA）とベリリウムターゲット

を組み合わせたシステムを採用し、現在臨床試験に

向けて準備を進めている。国外においても原子炉及

び加速器を用いた BNCT 施設の開発が進み、今後ま

すます症例数の増加が期待できる。しかし様々な中

性子源をベースとした BNCT 施設では、減速体系も

様々であり、患者に照射される中性子スペクトルは

施設ごとに異なる。BNCT では、治療の品質保証/
品質管理（QA/QC）のために中性子及びガンマ線を

定期的に測定しているが、施設ごとに測定手法が異

なり標準的な手法は未だ確立されていない。そのた

め本研究では、BNCT における中性子及びガンマ線

の標準測定手法の確立を目的とした。

これまで当施設ではアクリルケースに水を満た

した水ファントムを用いて、熱中性子束及びガンマ

線線量率の深さ分布を測定していた。しかし水ファ

ントムは、水温や湿度による影響、計測点の位置精

度の低さから、異なる施設間で測定条件を統一する

ことが難しい。そこで本研究では各施設で単一の測

定が可能なアクリルファントムの利用を検討した。 
臨床ではモンテカルロシミュレーションにより

治療計画を行うため、あらかじめファントムを用い

た照射試験により、実験値とシミュレーションによ

る計算値を対応させておく必要がある。また熱中性

子について正しく計算するためには、熱中性子散乱

則（Thermal neutron scattering low: TSL）を考慮しな

ければならない。2018 年にアクリルの TSL が

ENDF/B-Ⅷ.0 に導入され、2021 年には JENDL-5
にも導入された。本研究ではアクリルファントムに

おける TSL の影響についても検討した[3, 4]。 

 
 

２．実験：BNCT における QA/QC では、ファントム

内の熱中性子束とガンマ線線量率のビーム軸方向の

深さ分布を測定する。本研究では C-BENS において、

アクリルファントムを用いた照射試験を実施し、熱

中性子束は金の放射化法、ガンマ線線量率は熱蛍光

線量計（Thermo-luminescence dosimeter: TLD）及び蛍

光ガラス線量計（Radiophoto-luminescence dosimeter:
RPLD）により測定した。金の放射化法は中性子照射

により生成された 198Au の放射能を高純度 Ge 半導体

検出器により測定することで熱中性子束を測定でき

る。TLD は放射線照射された結晶性の物質が、熱刺

激によって発光する原理を利用した線量計であり、

照射されたガンマ線線量を評価することができる。

一方、RPLD は紫外線刺激による発光を用いた線量

計である。本研究で使用した TLD は石英ガラスに

BeO 粉末が封入された素子（UD-170LS, Panasonic）
であり、あらかじめ熱中性子補正係数が導出されて

いるため、熱中性子感度を除去して評価した[5]。
RPLD は銀活性リン酸塩ガラス（GD-302M, AGC 
techno glass）であり、熱中性子補正係数が導出され

ていないため、熱中性子遮蔽材として濃縮 6LiF セラ

ミックで周囲を囲み照射を行った。

Fig.1 に示すように、本研究で用いたアクリルファ

ントム（30×30×30cm3）は、アクリルロッドを挿

入でき、ロッドに金箔や線量計を設置することでフ

ァントム各深さの測定ができる。シミュレーション

には PHITS (Particle and Heavy Ion Transport
code System)を使用し、アクリルファントムの TSL
としてアクリル、水、ポリエチレンと変化させるこ

とで、TSL の種類による違いを評価した。また RPLD

Fig. 1. Photograph of the acrylic phantom. 

（（NN11））

-2-

については 6LiF セラミックで周囲を囲むことで中

性子場の乱れが生じるため PHITS により 6LiF セラ

ミックの構造を模擬し、乱れの影響を考慮して計算

を行った。

３．結果：Fig.2 にアクリルファントム及び水ファン

トム内の熱中性子束分布を示す。アクリルの水素密

度が水と比べて低いことから、アクリルファントム

は水と比べて 2cm 深で低く、6cm より深い領域で高

い結果となった。Fig.2 の計算では、アクリルの TSL
を用いており、水ファントムと同様に実験値と計算

値が良く一致することがわかった。

Fig.3 にガンマ線線量率分布を示す。TLD について

はアクリルが水と比べて 2.5cm 深で 15%低い結果と

なり、計算値は TLD の結果と良く一致することがわ

かった。また RPLD については 6LiF セラミックによ

る遮蔽効果により、TLD と比べて最大で約 25%低い

結果となった。しかし PHITS により 6LiF セラミック

を考慮した計算値が実験値と良く一致しており、
6LiF セラミックの組成及び構造を正しく模擬するこ

とで場の乱れを補正できることがわかった。

ファントムの TSL としてアクリル、水、ポリエチ

レン、そして TSL を考慮しない場合の熱中性子束分

布を Fig.4 に示す。TSL を考慮しない場合は実験値よ

り大幅に過小評価し、TSL の設定が重要であること

がわかった。また TSL をアクリルと設定した場合と

比較して、ポリエチレンは 1%以下の差で違いは見ら

れなかったが、水は最大で 2%過小評価することがわ

かった。放射化法の測定誤差により、TSL がアクリ

ルと水の場合どちらにおいても、誤差の範囲に含ま

れる。そのため、どちらが正しいかは議論できない

が、TSL の違いにより 2%の差が生じることが明らか

となった。熱中性子束の定常性を確認する場合には、

この差は問題とはならないが、コミッショニング時

にアクリルファントムを使用した場合は、治療計画

において照射線量及び照射時間に影響する可能性が

考えられる。今後、TSL について詳細に議論するた

め、同様な照射試験を複数回繰り返す必要がある。

４．結論：本研究では BNCT における中性子及びガ

ンマ線の標準測定手法の確立を目的として、アクリ

ルファントムの利用を検討した。C-BENS における

照射試験の結果、熱中性子束及びガンマ線線量率の

深さ分布について、実験値と計算値が良く一致する

ことを確認した。今後は、異なる BNCT 施設におい

て同様な照射試験を実施し、施設間の違いや特徴に

ついて議論する。
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(2020) 164533.
[2] K. Hirose et al., Radi. Oncol., 155 (2021) 182-187
[3] D. A. Brown et al., Nucl. Da. Sh., 148 (2018) 1-142.
[4] O. Iwamoto et al., J. Nucl. Sci. Tec., 60 (2023) 1-60.
[5] K. Yamamoto et al., Res. Dev. Neut. Capt. Ther.,
IOBNCT (2002) 499-503.

Fig. 2. Thermal neutron flux distributions in the 
acrylic phantom and water phantom at C-BENS. 

Fig. 3. Gamma-ray dose rate distributions in the 
acrylic phantom and water phantom at C-BENS. 

Fig. 4. Thermal neutron flux using the TSL of the 
acrylic, water, and polyethylene, and not considering 
the TSL. 

Measurement method with acrylic phantom for BNCT 
Nishiki Matsubayashi, Naonori Hu, Takushi Takata, Yoshinori Sakurai, Hiroki Tanaka 
matsubayashi.nishiki.3d@kyoto-u.ac.jp
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（京大複合研）○外山真理 

１．はじめに： 
放射性化合物を利用した癌治療の中で、飛程が

短く高 LET の α 線を利用する標的 α 線核種治療

（Targeted Alpha Therapy, TAT）が注目され、対象元

素として 225Ac などのアクチノイド（An）元素が着

目されている。An 元素を標的の癌細胞周辺に運搬す

るために、錯体化学の技術で、An をキレート化合物

（chelator, 配位子）で修飾し、そのキレート化合物

に有機・生化学的な技術で抗体を導入し、抗原抗体

反応を利用して癌細胞表面へ誘導する。Fig. 1 に示し

た 225Ac を用いた前立腺癌治療薬のキレート化合物

に は 、 TAT で ポ ピ ュ ラ ー な DOTA 
(1,4,7,10-tetraazacyclododecane-1,4,7,10-tetraacetate, 
Table 1a) が用いられている[1]。この DOTA は、金属

イオンと比較的安定な錯体を形成する環状骨格を持

ち、ペンダントアームとしてカルボン酸基を４つ有

している。

Fig. 1. 225Ac-PSMA-617 (Prostate Cancer Drugs). 

近年、227Ac の子孫核種であり、223Ra の親核種で

ある 227Th（半減期:18.72 日）が、半減期の長さなど

から骨転移治療薬として期待されている[2]。しかし、

キレート化合物として DOTA を用いた Th 錯体

（Th-DOTA 錯体）で、水溶液中で安定な錯体の報告

例はない[3]。つまり、Th-DOTA 錯体で TAT として有

望な錯体は未だ発見できてない。そこで、我々は、

これまでの DOTA とは異なるキレート化合物を用い

て Th 錯体の研究を行なってきた。具体的には、ペン

ダントアームにリン酸基を有する環状配位子

DOTMP（((1,4,7,10-Tetraazacyclododeane-1,4,7,10-
tetrayl)tetra- kis(methylene))tetraphosphonic acid, Table
1b）を採用し、比較として、DOTMP の類似化合物

の鎖状配位子 EDTMP（Ethylenediamine-N,N,N',N'-
tetrakis-(methylenephosphonic acid), Table 1d）を用い

た Th 錯体の研究も行なっている。ここでは、これら

リン酸基をもつ 2 種類のキレート化合物を用いた Th
錯体の水溶液中の錯形成反応についてと、結晶構造

解析による構造的な特徴について報告する。

Table 1. Structures of Chelators 
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２．実験： 
2-1. 電位差滴定法による錯形成定数(KML)と第一プ

ロトン化定数(KMLH)の決定 滴定液として 0.1 M
NaOH 水溶液を用い、被滴定液は 0.005 M HClO4、

50 mM NaClO4 の溶液中で配位子濃度 5 mmol dm-3、

金属イオン（Th4+）の濃度がキレート化合物と等モ

ルの 5 mmol dm-3 になるように調製した。温度は、

25.0 ± 0.1 °C とした。

2-2. 結晶化と結晶構造解析：0.1 mM Th(NO3)4 と 0.1
mM EDTMP もしくは DOTMP の溶液を準備し、3
M KOH 水溶液と 1 M HNO3 を加え pH を 10 に
調製した。DOTMP の系には pH 調整剤としてグアニ

ジン（NHC(NH2)2）も用いた。溶液を蒸発、乾燥さ

せた後、残留物を 1 mL の水 に再度溶解させ、更に

5 mL のエタノールを加えた。その結果、多くの硝酸

カリウムと共に無色のブロック状のTh-EDTMP錯体

K6[Th(EDTMP)(NO3)2].2(KOH).15(H2O)と無色のプレ

ー ト レ ッ ト 状 の Th-DOTMP 錯 体

[C(NH2)3]4[Th(DOTMP)(H2O)].11(H2O)の単結晶を得

た。 (株 )リガク製の単結晶  X 線構造解析装置

(R-AXIS Rapid II)を用いて構造解析を行った。

３．結果と考察： 
3-1. 電位差滴定法による錯形成定数(KML)と第一プ

ロトン化定数(KMLH)の決定:結果を Table 2 にまとめ

た。水溶液中で錯形成定数が得られたことは、これ

核核医医薬薬をを目目指指ししたた環環状状ポポリリエエチチレレンンジジアアミミンン(メメチチルルホホススホホネネーートト)ををももつつ  

Th(IV)錯錯体体のの構構造造学学的的なな研研究究 
（（NN22））
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らのキレート化合物が水溶液中で Th4+と安定な錯体

を形成することを示す。

Table 2. Formation Constants (KML) and Protonation 
Constants (KMLH)

KML KMLH

DOTMP 17.71(1) 15.00(6)
EDTMP 11.80(1) 9.68(2)
DOTA 27.86(1) 8.58(2)
EDTA 25.48(2) 6.37(6)

KML の値は、鎖状配位子より環状配位子のほうが大

きい。これはエンタルピー効果のためと考えられ、

妥当な結果である。ペンダントアームにカルボン酸

基をもつ DOTA と EDTA の方がリン酸基をもつ

DOTMP と EDTMP より大きな KML を持つ。これは、

ペンダントアームの持つ H+の数の違いに起因する

と考えられる。Scheme 1a に示す様に、一塩基酸で

あるカルボン酸基の場合は、１つの基から１つの H+

が脱離し、生じた O-が Th4+に配位する。これに対し、

二塩基酸のリン酸基の場合（Scheme 1b）は１つの基

から１つの H+が脱離した状態では、残り１つの H+

が O-へ migration を起こし、２つの O で 1 つの H+を

保持するような構造を水溶液中でとる。つまり、O-

が Th4+へ錯形成しにくい並行状態となる。そのため、

カルボン酸基の方がリン酸基より錯形成反応が起こ

りやすく、大きな KML をとる。

Scheme 1

KMLH の値は、４つのデータの中で、DOTMP の値

が他に比べ明らかに大きい。これは、他の錯体中の

Th-O結合よりTh-DOTMP錯体の１つのTh-O結合が

H+によって切断しやすいことを意味する。しかし、

3-2 で示すように、結晶構造データは Th-DOTMP 錯

体の Th-O 結合は他の類似錯体より強いことを示し

ている。それにもかかわらず、Th-DOTMP 錯体の

KMLH 値が他よりも大きい理由については、3-2 の後

半で記述する。

3-2. 結晶構造解析：２種類の Th 錯体の単結晶構造解

析の結晶学的データを Table 3 に、Th-O 結合距離を

Table 4 にまとめた。また、２種類の Th 錯体の錯体

部分の ORTEP 図を Fig. 3 に示した。

Table 3. Crystallographic Data
Th-EDTMP Th-DOTMP

Chemical Formula K6[Th(C6H12N2O12P4)
(NO3)2].2(KOH).15(H2O) 

[C(NH2)3]4[Th(C12H24N4O12
P4)(H2O)].11(H2O) 

Formula Weight 1378.99 1228.81
Temperature (K) 296 173
Crystal Dimensions (mm) 0.1×0.1×0.1 0.10×0.10×0.10
Crystal System triclinic monoclinic
Space Group P-1 P21/c 
Lattice Parameters

a (Å) 11.7191(6) 9.8245(5)
b (Å) 11.9739(6) 22.7482(10)
c (Å) 18.0838(11) 20.0189(10)
α (°) 107.7479(15) 90
β (°) 92.5482(17) 91.248(6)
γ (°) 114.9056(15) 90

V (Å3) 2147.7(2) 4473.0(4)
Z 2 4
Dcalcd. (g/cm3) 2.132 1.825
F000 1336 2488
µ(MoKα, cm-1) 45.01 35.74
Independent Reflection 9747 8167
R1 [I > 2σ(I)]/No. of
Reflections

0.0822/5887 0.1313/6756

wR2 (all Data) 0.2334/9747 0.3716/8167
GOF 1.136 1.100

Table 4. Selected Bond Lengths
Th-EDTMP Th-DOTMP Th-DOTA[4]

Th1 Th2
Th1-O6 2.440(9) 2.295(17) 2.364 2.353
Th1-O9 2.428(9) 2.391(19) 2.355 2.333
Th1-O12 2.415(10) 2.336(17) 2.382 2.346
Th1-O15 2.402(8) 2.284(19) 2.353 2.375
av. Th-O 2.421 2.327 2.358

Fig. 3. ORTEP drawings of complex parts of (a) 
Th-EDTMP and (b) Th-DOTMP complexes.

Fig. 3a に示すように、Th-EDTMP 錯体では、Th4+に

は２つの硝酸イオンが二座配位し、EDTMP が２つの

N と４つの O-で六座配位して、Th4+は 10 配位構造を

とっていた。配位した 10 原子の幾何配置は、配位数

10 の錯体の理想の形である二面冠ねじれ四角柱構造

から大きく歪んでいた。これは、Th4+が３つの多座

配位子（２つの NO3
-イオンと EDTMP）と錯形成し

ているためであると考えられる。

一方、Th-DOTMP 錯体では、Fig. 3b に示すように、

Th4+にDOTMPが４つのNと４つのO-で八座配位し、

加えて１つの水が単座配位して、Th4+は９配位構造

をとっていた。９つの配位原子は、４つの N と４つ

の O-を四角柱の頂点に、水分子の O が４つの O-のな

す平面を底面とした四角錐の頂点の位置にある一冠

ねじれ四角柱構造であった。四角柱の捩れが生じる

のは配位 N と O の間の立体障害によるものでる。四

角柱の上下の２つの面の捩れ具合は 28°で、理想の

45°より小さかった。これは、環状配位子 DOTMP
の N-CH2-P-O アームの長さに起因すると考えられる。
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Table 4 の Th-O 結合に注目すると、環状配位子を持

つ Th-DOTMP と Th-DOTA の結合距離はよく似てい

たが、鎖状配位子の Th-EDTMP は他の２つより長く

なっていた。これは、Th-EDTMP 錯体の 10 配位構造

のうち六座を EDTMP が占めているのに対し、

Th-DOTMP と Th-DOTA 錯体は 9 配位構造のうち八

座を環状配位子が占めていることが要因であると考

えられる。つまり、Th4+を地球に見立てた場合、

Th-EDTMP 錯体の場合は、赤道に近い部分に EDTMP
の４つの配位 O-が位置するのに対し、Th-DOTMP 錯

体らの場合は、極に近いところに４つの配位 O-が位

置する。その結果、Th-EDTMP 錯体の方が Th-O 結

合が長くなる。

Fig. 4 に Th-EDTMP と Th-DOTMP 錯体からそれぞ

れ２つの硝酸イオンと１つの水分子を除去し、極方

向から見た Space Filling model を示す。また、Table 5
に錯体の隣接する配位 O-同士距離をまとめた。

Fig. 4. Space Filling models of (a) Th-EDTMP and (b) 
Th-DOTMP without two NO3

- ions or an aqua ligand.

Table 5. Distances (Å) between coordinated O-.
Th-EDTMP Th-DOTMP Th-DOTA[4]

Th1 Th2
O6...O15 2.827 2.988 3.234 3.175
O12...O15 2.851 3.109 3.234 3.220
O9...O12 3.786 3.174 3.253 3.257
O6...O9 3.955 3.230 3.258 3.291
av. O...O 3.355 3.125 3.240

Fig. 4a の Th-EDTMP 錯体よりも、Fig. 4b の

Th-DOTMP 錯体の方が、Th4+がキレート化合物によ

り包み込まれていることがわかる。Table 5 にまとめ

た隣接する配位 O-同士の距離を比較すると、

Th-EDTMP 錯体より Th-DOTMP 錯体の方が短い。こ

のことは、Th-DOTMP 錯体の配位 O-はより極付近に

集まっていることと一致する。また、これらの値は、

Th-DOTMP 錯体の方が、Th-DOTA 錯体より短い。こ

のことは、DOTMP が DOTA よりも、Th4+を深く包

摂するキレート化合物であることを意味する。この

構造的な特徴は Th 錯体の安定性に寄与すると考え

られる。一方で、これら隣接する O-同士の電子的な

反発が、Th-DOTMP 錯体の比較的大きな KMLH の要

因になっている可能性も大きい。

水溶液中での Th4+と DOTMP 配位子やその類似配

位子との反応を追跡し、それぞれの錯体の KML と

KMLH を求めた。KMLH の値は、Th-DOTMP 錯体の１

つの Th-O 結合が他の錯体より切断しやすいことを

示した。一方、結晶構造解析の結果は、Th-DOTMP
錯体は類似の錯体より強い Th-O 結合を有すること

を示していた。大きな KMLH は Th-O 結合の弱さによ

るものではなく、配位 O-同士の電子的な反発が H+

による１つの Th-O 結合の解離を導いたと考えてい

る。八座配位子の DOTMP において、１つの Th-O 結

合の開裂は錯体全体の分解に直結するものではない。

核医薬としての利用を見据えたTh-DOTMP錯体の水

中での安定性を議論するためには、今後さらに、第

二、第三プロトン化定数や、共存可能性のある金属

イオンの水溶液中での効果の検討、そして、in vitro
での検討をする必要があると考えている。

参考文献
[1] (a) M. L. Grieve and B. M. Paterson, Aust. J. Chem.
2022, 75, 65. (b) C. Kratochwil, et al., J. Nuc. Med.,
57(12), 2016, 1941.
[2] K. Washiyama, et al., J. Nuc. Med. Biol., 31 (2004)
901.
[3] (a) G. T. Kent, et al., Inorg. Chem., 58 (2019) 8253.
(b) C. Tamain, et al., Chem. Eur. J., 23 (2017) 6864.
[4] G. T. Kent, et al., Inorg. Chem., 58 (2019) 825.
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Advanced Nuclear Fuel Discovery with Machine Learning 

（京大複合研）○孫一帆、熊谷将也、黒崎健

1. Background:
In the wake of the Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant
accident in 2011, the nuclear energy sector has focused its
efforts to develop Accident Tolerant Fuels (ATFs) and
compatible claddings. The overall goal is to improve upon
the existing UO2 - Zircaloy system and achieve greater re-
silience to nuclear incidents and better economic perfor-
mance [1]. Central to this endeavor is the pursuit of high
thermal conductivity in ATFs, a property vital for reducing
the risk of core meltdowns by significantly lowering the
centerline temperature of fuel pellets. For example, under
normal operating conditions, while the coolant is held at
around 300 Celsius, the centerline temperature of a UO2 
pellet can exceed 2000 Celsius. Moreover, numerous other
benefits come with a lower centerline temperature, such as
reduced fission product diffusion and thermal stress.

Over the past few decades, the thermophysical properties 
of various uranium compounds have been extensively 
studied, resulting in the identification of several promising 
ATF candidates like UN [2], UC [3], and U3Si2 [4]. Despite 
all of them boasting higher thermal conductivity compared 
to UO2, none have been put into commercial use due to 
other shortcomings. For instance, UN and U3Si2 react with 
steam/water in the event of a cladding breach [5,6], while 
UC suffers from high swelling rates [7]. Consequently, the 
quest for the ideal ATF continues. However, as the number 
of uranium compounds exceeds 2000 [8] and we need to 
consider their vast number of solid solutions, the tradi-
tional material discovery approach of repeated sample fab-
rication and testing is infeasible. Thus, a more targeted, 
rule-based material discovery method is imperative. For 
example, by uncovering the underlying principles that 
connect a compound’s composition to its thermal conduc-
tivity, we can significantly accelerate the search for viable 
ATF candidates. 

Fortunately, machine learning (ML) algorithms hold great 
promise for discovering these hidden relationships be-
tween variables within large datasets. In fact, ML’s inte-
gration into materials science is starting to revolutionize 
and accelerate the material discovery process. Recogniz-
ing ML’s success in other research fields, we hereby ex-
plore its potential to expedite the development of ATFs. 
More specifically, our aim is to construct a ML model that 
assesses a uranium compound’s thermal conductivity rela-
tive to UO2 using only the compound’s composition as in-
put data. Such model can then be used to select uranium 
compounds with high thermal conductivity for further ex-
periment verifications. 

2. Methods:
Machine learning models are fundamentally composed of
three elements: input features, target variables, and a rule-
discovery algorithm. This section delineates the steps im-
plemented in data preprocessing, feature engineering, and

model selection, which are critical for constructing the ML 
framework aimed at predicting the thermal conductivity of 
uranium compounds. For an in-depth understanding of the 
training procedures, please refer to our publication [9]. Ad-
ditionally, inquiries regarding ML algorithms should be di-
rected towards the scikit-learn library's extensive docu-
mentation. 

2.1 Data processing 
Data source   
A total of 372,480 data entries were extracted from the 
Starrydata2 database [10], forming the basis of our training 
dataset. These entries encompass details pertaining to ma-
terial composition and associated transport properties. To 
illustrate the nature of the dataset, five randomly selected 
rows of the extracted data are presented in Figure 1. 

Fig. 1 Sample entries extracted from the Starrydata2 data-
base. 

Data filtering 
As depicted in Figure 1, the dataset contains invalid entries, 
such as null values (NaN), necessitating adjustments to 
maintain data integrity for model training. Entries with er-
roneous compositions and inappropriate numerical values 
(non-floats) were also removed. Furthermore, we re-
stricted the temperature range of the training data to be-
tween 300-1000 K and established a thermal conductivity 
threshold of 0 to 500 W/mK to minimize the effect of out-
liers. Figure 2 illustrates the distribution of data after fil-
tering, resulting in a refined dataset comprising 168,918 
entries. Furthermore, a density plot illustrating the thermal 
conductivity values of the refined dataset is presented in 
Figure 3. 

Fig. 2 Distribution of training data after data filtering. 

（（NN33））
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Fig. 3 Density histogram of the training data’s thermal 
conductivity, with x-axis limited to 20 W/mK.  

Categorization 
Predicting a material's thermal conductivity can be ap-
proached through regression or classification methods. In 
this study, we opted for classification to identify whether a 
uranium compound's thermal conductivity is comparable 
to UN/UC, exceeds UO2, or is equivalent to UO2. Our 
choice is driven by a primary focus on identifying potential 
ATF candidates rather than precisely quantifying their 
thermal conductivity, which can be achieved via experi-
ments. For classification, we have assigned the following 
classes to the thermal conductivity of each material within 
the training dataset: 

 Class 0: 0-5 W/mK (comparable to UO2)
 Class 1: 5-15 W/mK (exceeding UO2)
 Class 2: 15+ W/mK (rivaling UN/UC)

Grouping & Balancing   
It is important to note that the Starrydata2 database was 
initially curated for the exploration of thermoelectric ma-
terials, which predominantly include solid solutions char-
acterized by low thermal conductivity. These solid solu-
tions pose a risk of data leakage, where the model might 
be trained and subsequently tested on overly similar data, 
inflating its apparent performance. For instance, a model 
trained with data featuring Sn17.8In4.0As21.7I8.0 and then 
tasked to predict the thermal conductivity of a similar 
material, Sn15.1In8.0As21.5I8.0, would likely show excellent 
performance due to the data similarity, as illustrated in 
Figure 4. However, such a model typically underperforms 
with genuinely unseen data. To mitigate this, we intro-
duced a data grouping strategy based on the two principal 
elements of the compounds, ensuring that similar entries 
are exclusively allocated to either the training or testing 
set, but not both. With reference to the given example, 
both Sn17.8In4.0As21.7I8.0 and Sn15.1In8.0As21.5I8.0 would be 
classified into the [As Sn] group. 

Fig 4. Compounds grouped by their main elements. 

The prevalence of entries with low thermal conductivity 
within the Starrydata2 database, as highlighted by the den-
sity plot in Figure 3, poses a risk of biasing the model to-
wards underestimating thermal conductivities. To counter-
act this, achieving a balanced distribution of data across 
defined classes is crucial. In this work, we employed the 
Synthetic Minority Over-sampling Technique (SMOTE) 
[11] to augment data in the underrepresented classes. This
technique essentially enriches classes 1 and 2 by generat-
ing synthetic data points that are interpolations of existing
ones. However, it's important to note that while SMOTE
aids in balancing class representation, it unfortunately
does not introduce new data variations, which are vital for
a model's robustness. Table 1 presents the distribution of
data within each class before and after the balancing pro-
cess.

Table 1. Distribution of thermal conductivity class before 
and after data augmentation. 

Class 0 Class 1 Class 2 
Before 
After 

139,402 
139,402 

21,703 
139,402 

7,813 
139,402 

2.2 Feature engineering 
Features, serving as the independent variables in our 
model, are essential for capturing the characteristics of the 
compounds under study. For this initial investigation, we 
employed the pre-defined Magpie feature set [12], which 
aggregates a broad spectrum of descriptors related to the 
constituent atoms of a compound. This includes statistical 
measures such as the maximum, minimum, range, mean, 
mode, and average deviation of the atomic properties. Fig-
ure 5 displays the initial few Magpie descriptors for the 
compound PbTe. In addition to the 132 Magpie descriptors, 
we also included temperature as the 133rd feature. 

Fig. 5 Initial entries of the Magpie descriptors for PbTe. 

2.3 ‘Rule-discovery’ algorithm 
Upon finalizing data preparation, we chose the random 
forest classifier as our training algorithm, particularly for 
its capabilities in handling non-linear relationships 
through an ensemble of decision trees. A standard 10-fold 
cross-validation was conducted using the scikit-learn li-
brary to estimate the model's predictive accuracy on un-
seen data. This method divides the dataset into 10 equal 
subsets, where each cycle involves training the model on 
9 subsets and testing it on the remaining one. Before train-
ing, the 9 subsets are augmented using SMOTE, while the 
test subset remains unchanged. This procedure is repeated 
10 times, with each of the subsets used as the test set once. 
The results from these iterations are averaged, yielding a 
performance metric that is not biased by any particular 
data partition. Subsequently, the final model was trained 
on the complete dataset of 418,206 entries, including syn-
thetic data points, to ensure a thorough learning process 
and to address the class imbalance. 
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3. Results
3.1 Model’s performance metrics
The aggregated confusion matrix from the 10-fold cross-
validation is illustrated in Figure 6. Each cell's value in the
confusion matrix indicates the fraction of a true class pre-
dicted by the model as a particular class. For instance, for
materials classified as having low thermal conductivity
(true class 0), 89% are correctly identified (true positives),
while 10% are mistakenly classified as class 1 (false neg-
atives). Our particular focus here is on the model's recall
for class 2 (15+ W/mK), which represents materials with
high thermal conductivity that are potential ATF candi-
dates. The recall is a measure of the model’s ability at iden-
tifying a particular class and its value is shown along the
main diagonal. As shown in Figure 6, the model success-
fully identifies 71% of class 2 compounds with high ther-
mal conductivity during cross-validation. However, it
should be noted that the test sets used in cross-validation
are not predominantly composed of uranium compounds.
Consequently, additional validation should be performed
to confirm the model's performance on a uranium-specific
dataset.

Fig. 6 Confusion matrix of the trained random forest 
model. 

3.2 Predicting the thermal conductivity of uranium 
compounds 
To predict the thermal conductivity of uranium compounds 
not included in the training dataset, we obtained a list of 
783 uranium compounds from the Materials Project data-
base [8], each with an energy above hull of zero. After re-
moving 9 duplicates that overlapped with the training data, 
we converted each compound's composition into 132 
Magpie descriptors. Additionally, a temperature value 
ranging from 300 to 1000 K was incorporated as the 133rd 
feature. Out of the 774 unique uranium compounds evalu-
ated, the model predicted that 146 have a thermal 

conductivity exceeding 15 W/mK between 300 and 1000 
K. Table 2 lists 6 of these compounds in descending ura-
nium density order.

Table 2. Selected uranium compounds predicted to have 
high thermal conductivity (15+ W/mK) between 300 and 

1000K. 
 Uranium density Uranium density 
U3Si 
U2Ti 
U2CN 

15.6 
14.5 
13.1 

UCo 
U2C3 
UBN 

12.9 
12.0 
11.2 

3.3 Outlook 
This work developed a preliminary ML model that is able 
to predict the thermal conductivity of uranium compounds 
based on their compositions and temperature. Among an 
initial set of 774 entries, the ML model identified 146 can-
didates with high thermal conductivity, effectively reduc-
ing the need for follow-up sample fabrication by 80%. This 
result not only demonstrates the potential of ML to accel-
erate the development of ATFs but also highlights several 
avenues for future research. Currently, the model is limited 
to predicting pure compounds, constrained by the lack of 
comprehensive data on the composition of solid solutions. 
Moreover, the use of a classification approach means that 
the model cannot discern the precise thermal conductivity 
of compounds within a given class, something that could 
be captured with a regression approach. Overall, while it 
is evident that the development of ATFs poses substantial 
challenges, the integration of ML in the field of nuclear 
materials heralds a new age of innovation. 
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１．はじめに

数～数十 keV のエネルギー準位をもつ原子核は、

同種の放射性同位体（RI）線源からのガンマ線によ

る無反跳共鳴吸収の観測が可能な場合があり、メス

バウアー効果として知られている。これを用いたメ

スバウアー分光では、エネルギー準位の幅がガンマ

線のエネルギーに比べて非常に小さいことを用いて、

原子核周囲の電子状態を、原子核準位に及ぼす微細

な変化として観測できるため様々な分野で有用な分

析手法として用いられている。メスバウアー分光は、

ある特定の元素（核種）に対して選択的に電子状態

などの情報が得られるという特徴があるが、多くの

研究は、線源が容易に入手可能な核種に限られてい

る。一方、本研究所では研究炉(KUR)や電子線ライ

ナックを用いて、RI 線源を生成することが可能であ

り、多様な核種のメスバウアー分光を実施すること

ができる。

このプロジェクトでは、多様な核種のメスバウア

ー分光の確立と応用研究を目指すものであり、物質

を構成している特定の元素に着目した研究を行うこ

とでそれぞれの構成原子が果たす役割を明らかにし、

研究対象となる物質の新規な特性の理解や、未知の

メカニズムの解明研究を進展させることが可能にな

る。本プロジェクト内の課題では新規の核種のメス

バウアー分光の確立や、新たな実験技術の開発を行

い、プロジェクト内の他の研究手法にも活用して、

研究を推進させていくことを目指している。

プロジェクト内の各研究のテーマと分担代表者は

以下のとおりである。

○Ca含有量の低い単斜輝石の鉄 M席の電場勾配テン

ソル（篠田圭司）（R3）

○酵素反応中間体モデル化合物のメスバウアー分光

（藤井浩）(R3,4)

○メスバウアー分光法を用いた鉄系生成物の分析

（秋山庸子）（R3）

○鉄を含むケイ酸塩ガラスの超高圧その場電気伝導

度測定：地球内部進化におけるメルトの寄与の解明

（増野いづみ）（R3～R5）

○軽石のハロイサイト化における二価鉄の関与に関

する研究（松四雄騎）（R3）

○メスバウアー分光による担体に吸着した金硫化物

錯体の状態分析（大橋弘範）（R3）

○Au および Sn メスバウアー分光による新規材料の

研究（小林康浩）（R3～R4） 

〇Ni 系金属錯体磁性体および酸化物磁性体の Ni-61

メスバウアー分光（北澤孝史）(R3～R5)

〇メスバウアー分光による新しい鉄酸化物・ユーロ

ピウム化合物の価数測定（和達大樹）(R3)

〇新規近藤格子系の磁気秩序に関する研究（神原陽

一）(R3)

〇様々な核種でのメスバウアー測定のための小型冷

却条件下速度制御機構の開発（増田亮）(R3)

○多元素メスバウアー分光の線源開発と高度化研究

(北尾真司）（R3～R5）

〇Au-197メスバウアー分光を利用した不均一系触媒

の金属担体接合に関する状態分析（大橋弘範）（R4） 

〇初期地球形成メカニズムの解明：縞状鉄鉱層の形

成過程を模した鉄酸化物の状態分析（米津幸太郎）

（R3～R5）

〇57Fe メスバウワ分光法を用いた鉄およびニッケル

置換リチウムマンガン酸化物の充放電前後における

鉄の価数変化に関する研究（田渕光春）（R3～R5）

〇透輝石の M1 席の Fe2+のピーク強度テンソル測定

（篠田圭司）(R4)

〇水素ドープを施された鉄系高温超伝導体 SmFeAsO

のスピン電子状態の研究（神原陽一）(R4～R5)

〇希土類メスバウアー測定用の基準物質の探索 I（増

田亮）(R4)

〇ガラス中の微量鉄の核位置での磁性測定（岡田京

子）（R4～R5）

〇Au-197メスバウアー分光による金属酸化物表面へ

の金(III)イオンの接合に関する研究（大橋弘範）

（R5）

〇高温高圧合成鉱物ブリッジマナイトの単結晶メス

バウアースペクトル測定（篠田圭司）（R5）

〇磁性材料のメスバウアー分光測定と微細組織測定

のための技術開発（小林康浩）(R5)

〇希土類メスバウアー測定用の基準物質の探索 II

（増田亮）（R5）

令和 5 年度の研究は進行中であり、さらなる研究

成果の進展が予想されるが、次節以降にこれまでに

得られた研究成果の中から、代表的なものを紹介す

る。 

２．主な研究成果

1) 顕微メスバウアー分光による鉱物単結晶薄片の

（（PPJJ11））
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電場勾配テンソルの組成依存性（大阪公大 篠田圭

司）[1] 

本研究では、これまでに開発を行ってきた顕微メ

スバウアー分光装置を用いた応用実験を実施してい

る。顕微メスバウアー分光装置は、ガンマ線源をマ

ルチキャピラリーX 線レンズにより集光し、ピンホ

ールを通して試料に入射し半導体検出器を用いて測

定するものであり、鉄含有鉱物の微小な単結晶薄片

や、試料内の位置ごとのメスバウアー測定が可能で

ある。本研究では、岩石中の微小な造岩鉱物の単結

晶薄片として、Ca 含有率の高い輝石を対象に M1 席

の Fe2+、M2 席の Fe2+、および M1 席の Fe3+について、

四重極分裂ダブレット(Fig.1)の強度比の方位によ

る変化をもとに電場勾配テンソルを決定し(Fig.2)、

その組成依存性の評価を行った[1]。

 
 
 
 

 
 
 
 

2) 鉄およびニッケル置換リチウムマンガン酸化物

の鉄イオン価数変化（産総研 田渕光春）[2]

 鉄およびニッケル置換リチウムマンガン化合物は

高容量リチウムイオン二次電池の正極材料として期

待されているが、作製条件や充放電特性と、鉄イオ

ン価数との関連性については十分明らかにされてい

ない。本研究では作製条件の異なる 20% Fe 置換し

たLi2MnO3について鉄の価数変化をメスバウアー分

光から明らかにした。メスバウアー分光の温度変化

測定から、鉄のサイトが 200K 以下では 2 成分から 3
成分に変化することが明らかになった。これは、Fe4+δ

→Fe4+ + δFe5+ (0< δ<1)のような反応で価数の不均化

が生じていると考えられる。また、3K のスペクトル

では Fe3+、Fe4+、Fe5+の磁気分裂成分と Fe4+のシング

レット成分が観測され、各成分を同定し精査を行う

ことができた(Fig.3) [2]。

3) ペロブスカイト型高原子価鉄酸化物におけるス

ピン・電荷秩序相（兵県大 和達大樹）

 ペロブスカイト型鉄酸化物 SrFeO3 は高原子価鉄

Fe4+を持ち、トポロジカルらせん磁性を示す新奇な系

であるが、その類縁物質である BaFeO3の La 置換系に

おいて、メスバウアー分光の温度変化測定を行った。

メスバウアースペクトルは約 160K 以下において、明

瞭な磁気転移を示しており、スピン・電荷秩序相が

低温で発現していることの確証を得ることができた

(Fig. 4)。すなわち、低温相においては、Fe3+↑-Fe5+

↑-Fe3+↑-Fe3+↓-Fe5+↓-Fe3+↓の 6 倍周期のスピン・

電荷構造（↑および↓はスピンの向き）をしている

と考察される[3]。

Fig. 1. Mössbauer spectra of augite of (a)powder 
sample and (b) thin section with γ-rays parallel to b* 
axis.[1] 

Fig. 3. Mössbauer spectra measured at 300, 77 and 
3K of 20% Fe-substituted Li2MnO3 calcinated finally 
at 700°C [2] Fig. 2. Principal axes of electric field gradient ten-

sors of Fe2+ at the M2 sites of diopside(1) and au-
gite.[1] 
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4)鉄を含むケイ酸塩ガラスの地球内部進化における

メルトの寄与の解明(岡山大学 増野いづみ)[4]

 初期地球において超高圧下のメルトの存在が地球

内部進化の固化過程の理解のために重要であるが、

超高圧下のメルトの研究はほとんど行われていない。

本研究では、高温下でのメルトの類似物質として鉄

を含むケイ酸塩ガラスを対象とした高圧下での研究

を行っており、メスバウアー測定を用いて、Fe の価

数を同定し Fe 中の Fe2+の定量を行った(Fig.5)。メ

スバウアー測定による Fe2+の評価をもとに、高圧下

でのケイ酸塩ガラスの特性について定量的な議論を

進展させることができた[4]。

5)161Dy、166Er および 169Tm のメスバウアー線源の開発

（京大複合研 北尾真司）[5]

本研究では、KUR 照射や電子線ライナックにより

生成した短寿命線源を用いたメスバウアー分光法の

開発を行っており、さまざまな核種のメスバウアー

分光の手法を確立し、応用研究を実施している。 
166Er のメスバウアー分光では、Ho0.4Y0.6H2を圧気輸

送管にて KUR で中性子照射し、166Ho の線源を作成し

て 166Erのメスバウアー分光実験を行う手法を確立し

た。従来の HoAl2線源では 25～35K で磁気分裂を生じ

るため、測定は 40K 以上で行う必要があったが、

Ho0.4Y0.6H2 を用いることで、18K 程度の低温において

も磁気分裂が生じないことを確かめた（Fig.6）。こ

れにより、40K 以下の Er メスバウアー分光の実験も

可能となった。Ho0.4Y0.6H2は金属水素化物であり大気

中で劣化するため、長期間保管して繰り返し実験に

使用することができないが、水素化物を簡便に合成

する手法についても確立し、実用上支障なく実験が

可能であることを実証した。 

また 161Dy や 169Tm においても線源の作成手法を確

立し、応用実験が可能であることを実証した。 
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Fig. 6. 166Er Mössbauer spectra of ErH2 by using 
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Fig. 4. Temperature dependence of Mössbauer spec-
tra and Mössbauer parameters of Ba2/3La1/3FeO3[3]. 

Fig. 5. (a) Mössbauer spectrum of Fe2+-enstatite 
glass. (b) Variation of center shift and quadrupole 
splitting for Fe2+ and Fe3+ in silicate glasses. 
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Structual Evolution of Dynamically-compressed Amorphous Germanium Dioxide 
Hiroto Araga, Yuhei Umeda, Yusuke Seto, Yonosuke Tarutani, Takuo Okuchi  
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((PP11))  非非晶晶質質二二酸酸化化ゲゲルルママニニウウムムのの衝衝撃撃圧圧縮縮にによよるる構構造造変変化化

（京大複合研、大阪公立大院理
1
）○荒賀大翔、梅田悠平、瀬戸雄介

1
、樽谷洋之介、奥地拓生 

１．はじめに：ゲルマニウム酸化物の系は、地球惑

星物質の主成分であるケイ酸塩鉱物のアナログとし

て、高圧挙動の理解のために研究されてきた[1, 2]。

ケイ素とゲルマニウムは価電子配置に類似性をもつ

が、Si4+に比べて Ge4+のイオン半径が大きいために、

後者ではより低い圧力で配位数が増える方向の相転

移が引き起こされる。その構造変化過程の理解は、

ケイ酸塩の高圧挙動の理解と予測に重要である。

非晶質 GeO2の構造は常圧では Ge4+の配位数 4 の頂

点共有四面体からなり、静的高圧力下では約 23 GPa

までの圧力範囲で 4 から 6 へと徐々に配位数が増加

する[3]。一方で動的高圧力（衝撃圧縮）下でも、非

晶質と結晶の GeO2がともに 4 配位から 6 配位へと構

造変化すると考えられてきた[4]。だが非晶質状態か

らの衝撃圧縮回収試料の構造観察はあまり行われて

おらず、結晶との比較もされていない。そこで本研

究では、衝撃圧縮された非晶質 GeO2の構造を調べた。 

２．実験：出発試料の非晶質 GeO2は、純度 99.999%

の GeO2粉末を１気圧下 1400 ℃で 14 時間、1450 ℃

で 6 時間溶融した後に急冷して作成した。加熱には

大阪公立大学のシリコニット炉を用いた。回収試料

を WC 製の乳鉢と乳棒で粉末にした後、ペレット化し

た試料を SUS304 製の試料容器に封入した。衝撃回収

実験は物質・材料研究機構(NIMS)の一段式火薬銃を

用いて行った[5]。実験は 2 回、衝撃圧縮時のピーク

圧力を変えて行い、それぞれ 17 GPa、19 GPa であっ

た。回収試料容器を切断装置を用いて切断した後、

片側の試料を京都大学複合原子力科学研究所の粉末

X 線回折装置(Ultima IV)により X 線構造解析した。

もう片側の試料は同所の微小領域集光 X 線回折装置

(SmartLab)を用いて断面の位置分解観察を行った。 

３．結果と考察：Fig.1 に衝撃圧縮前後の試料の粉末

XRD 回折パターンを示す。17 GPa、19 GPa ともに非

晶質 GeO2 母相に加え、4 配位結晶であるα-quartz

型 GeO2と 6 配位結晶である rutile 型 GeO2のピーク

が見られた。同圧力での静的圧縮の先行研究の結果

と比較すると、衝撃圧縮では非晶質 GeO2からの結晶

GeO2の凍結が起こりやすいことが明らかとなった。 

また 19 GPa のほうがα-quartz 型のピーク強度が

大きいことがわかった。このことからα-quartz 型

は 17-19 GPa 間で粒成長が駆動されており、rutile

型と比較して圧力変化に敏感であると考えられる。

圧力変化に対する応答の違いから、構造変化の経路

としては、非晶質からα-quartz 型へと変化するも

のと、rutile 型へ変化するものが同時に起こると考

えられる。圧縮後の残留熱による核形成によりα

-quartz 型へ変化する場合のほか、圧縮に伴い原子

が移動し八面体構造となった部分で核形成が起きた

ものは、rutile 型へ変化すると考えられる。
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Fig. 1. Powder XRD diffraction patterns of the shock- 
recovered sample and an amorphous GeO2 before 
compression. 
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Fig. 1.  1H-15N HSQC spectra of amyloid-b(1–40)
peptide in the absence (A) and presence (B) of ex-
cess amount of fucoidan. 
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Study on the function and structure of Dpcd, the causative factor of primary ciliary dyskinesia 
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((PP33))  原原発発性性繊繊毛毛運運動動不不全全症症のの原原因因因因子子 Dpcd のの機機能能構構造造のの解解析析 

（東京農工大院工 京大複合研 1, 名大院理 2）○養王田正文、小枝日向子、野井健太郎、杉山正明 1、

井上倫太郎 1、守島健 1、菊本真人 2 

１．はじめに：繊毛は細胞小器官の一つであり、細

胞表面から生えた突起状の構造をしている。そのう

ちの運動性繊毛の機能が失われると原発性繊毛運動

不全症（PCD）を発症する。PCD の原因遺伝子の１

つとして Dpcd 遺伝子が報告されており、Dpcd 遺伝

子をノックアウトしたマウスでは運動性繊毛が正常

に機能しない（1, 2）。しかし、Dpcd 遺伝子がコード

する Dpcd タンパク質の機能の詳細は未解明である。

先行研究により、Dpcd 欠損マウスでは繊毛運動に必

須である細胞表層のアクチン束のネットワーク形成

が正常に行われないこと、試験管内において Dpcd
タンパク質はアクチン線維を束化する活性を有する

こと（Fig. 1）、が明らかになっており、Dpcd はアク

チン束形成に重要な因子であると考えられる。本研

究では Dpcd がアクチンに結合・束化するメカニズム

を解明する事を目的とした。

２．実験と結果：先行研究から Dpcd を濃縮した際の

到達濃度がアクチン束化活性の有無と相関している

事が分かっていた。この事は Dpcd のオリゴマー化が

活性の獲得に必要である事を示唆する。そこで、超

遠心分析法 （Analytical ultracentrifugation ; AUC）に

より、Dpcd の会合数の測定を行った(Fig. 2A)。野生

型 Dpcd（Dpcd_WT）では、2 量体に相当するピーク

が見られた。またアクチン束化活性を失う事が分か

っている DTT 存在条件では、2 量体以上のオリゴマ

ーのピークが著しく減少した。これらの結果から、2
量体以上のオリゴマー形成時には分子間ジスルフィ

ド結合が必要であること、および束化活性を有する

のは 2 量体であることが示唆された。Dpcd の３つの

Cys（C126、C164、C200）それぞれを Ser に変異す

るとアクチンの束化活性が失われた。これらの変異

の ２ 量 体 化 へ の 影 響 を 調 べ た （ Fig. 2 ）。

C126S/C164S/C200S 三重変異体では、２量体のピー

クがほぼ消失した。それぞれ単独の変異では、C200S
では 2 量体にピークが顕著に減少した。この結果か

ら、2 量体には C200 による分子間ジスルフィド結合

が特に重要であることが分かった。C126 と C164 は

変異の効果が小さいことから、他の段階で機能に関

わっていると示唆された。

先行研究において決定した X 線結晶構造では Dpcd
は表面に塩基性アミノ酸に富んだ領域を有する。一

般的には、アクチン線維表面は負電荷であるため、

Dpcd は静電相互左用で結合すると考えられる。Dpcd
表面の塩基性アミノ酸を酸性アミノ酸に置換した変

異体を作製し、それらのアクチン線維との共沈実験

を行った。Dpcd の中央と C 末端側の正電荷領域に注

目して検証を行った。Dpcd_WT の沈殿においてアク

チンと Dpcd のバンドが見られた。中央の塩基性アミ

ノ酸(K96、R107)を置換した変異体および C 末端側

の塩基性アミノ酸(K185、K188、K189、K191)におい

ては、WT とほぼ変わらずアクチンと結合した。一

方、中央と C 末端側の塩基性アミノ酸すべてを置換

した変異体においては、Dpcd のアクチン結合能が低

下した。また、水晶振動子マイクロバランス法(Quartz
Crystal Microbalance: QCM)によって、中央と C 末端

側の塩基性アミノ酸すべてを置換した変異体に関し

て、アクチンとの結合親和性を計測したところ、は

ほとんど結合しなかった。以上の結果より、Dpcd の

中央と C 末端側両方の正電荷領域がアクチン結合部

位であることが示唆された。

Fig. １ Dpcd のアクチン束化活性 

Fig. 2 Cys 変異体の２量体形成 

参考文献
[1] M. Zariwala et al., Am. J. Respir. Cell Mol. Biol. 30
(2004) 428-434.
[2] K. Shinohara I., Nat. Commun. 3 (2012) 622.
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�� SiO2の合成と����

（京大�� 1、京大複合研 2、���� 3、京大����� 4）������ 1,2、����� 3、���� 4、

���� 1,2

��は�めに� SiO2 を�成�と�る����の�の

���ま�方には、Si–O �合を��して���（OH）

となるものと、���（H2O）のまま���に��

��ものの 2 ��が�る。��の���の����

に�める��は、����で��に���るが、�

���では��かに���る�とが���ている[1]。
また、��（D2O）を�� SiO2 ���に対�る X ��

���回����ンでは、������の�対� Q
の�い��に����る First Sharp Diffraction Peak
（FSDP）[2]と���る�い回����が�����

と��して� Q�に����る。��は、SiO4 ��

�������が�成�る�����が、�が�る

�とによ���した��で�ると����ている[3]。
�研�では�のよ�な�� SiO2 ���の��を X

�����回����を���る�����ン�に

よって���し、������に�が���る��

���を���る�とを��と�る。そのために、

回���に���る�� SiO2 ���を、���ン�

�ン����を�いて合成し、その��を��した。

���������の SiO2 ����を 100 rpm、24
��の�������によって���した。その�、

Pt �に��した�と����を��、�����で

��した。���の����は、����をした�

���で 120 �で� 1 ������、����の�

�を��し、��の��がない�とを��した。�

�����は�て����イ�����を�いた�

� 3/4 インチの�を��た���ン��ン��で�

い、1400 �、1 GPa の��で�った。��は 3 回�

い、�����に�ま�る�の�合としてそ���

13, 7, 4 mol%の��を��した。����は 13 mol%
の�を������に対しては 1 ��、その�の�

���に対しては 5 ��とした。

�����合成���、�����を��し、��

���とに複�の���を�た。そ���の���

に対し、�� X �回��� SmartLab にて CuKα�に

よる X �回���を�った。Fig.1 に 13 mol%の�を

������か����た 7 �の���の�� 2 �

の���に対�る X �回����ンを��。���

の一部は Fig.1(a)のよ�にα-��の���が���、

���が���た。��に、���の����な�

��ンも���、���は部��なもので�った。

一方、Fig.1(b)に��よ�に、�の���に�いては

���を��回����が���なかった。また、

����で�る�����の回����ンと���

ると、FSDP の��が� Q �に��している�とが

����、�を������に��で�た�とを�

�で�た。���た�������に�いては、今

� SPring-8 の BL04B2 にて������X �回��

�を�い、その��に�いてよ���な��を��

��で�る。7, 4 mol%の�を������に�いて

も、合成した複�の���に対して��に X �回�

��を�った。その��、���の���ンを��

に��ものも�ったが、�ての���に対してα-�
�の���が���た。���が���た��とし

て、今回�った����では��した H2O が�な�、

SiO2 ���が H2O を��しなかったため、SiO2–H2O
�の���に�しなかった���が���た。
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Fig. 1. X-ray diffraction patterns for (a) partially 

crystallized and (b) fully vitrified specimens contain-
ing 13% water (synthesized at 1 GPa, 1400°C, 1 hour). 
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１０２番元素ノーベリウムの化学的性質解明に向けた２族元素の沈殿及び抽出実験

（阪大院理 、京大複合研 、理研 、��� 、大阪青山大 ）○板倉悠大 、笠松良崇 、高宮幸一 、金子政志 、
永田光知郎 、王瑞麟 、紺野未夢 、柴本恭佑 、渡邉瑛介 、大髙咲希 、中西諒平 、篠原厚

１．はじめに：1�2番元素ノーベリウムは、水溶液中

で��価が最安定であるアメリシウム以降のアクチノ

イド元素において唯一�2価を最安定にとり、性質は

2 族元素に類似している[1]。本研究グループでは、

これまでにキレート配位子に着目し、ノーベリウム

のシュウ酸カルシウム共沈実験を行い、ノーベリウ

ムはシュウ酸カルシウムとほぼ 1����共沈するとい

う結果を得た。今回はキレート配位子を変更した際

の共沈挙動を調べるため、新たにマレイン酸および

アセチルアセトンに着目し、2 族元素の挙動を調べ

るための沈殿実験を行った。また、スルホベンゾ基

をもつクラウンエーテルは、外圏静電相互作用によ

り、とくにランタノイドと強く錯形成することが知

られている[2]。このような相互作用は 2族元素には

みられず、ノーベリウムがどちらに似た振る舞いを

するのか興味が持たれる。そこで、同じく外圏静電

相互作用をすると考えられる ���カルボキシベンゾ

1� クラウン � エーテル���1����や ���ニトロベンゾ

1�クラウン �エーテル���1����に着目し、これを担

持した樹脂を作成し、2族元素の抽出実験を行った。

２．実験：������ターゲットに ���で 1時間中性子

照射を行い、���� を製造した。イオン交換により不

純物を除去し、以下の実験に使用した。

��� マレイン酸・アセチルアセトン沈殿実験
���� を含む溶液とマレイン酸カリウム水溶液、マレ

イン酸カリウムおよび ��� 水溶液またはアセチル

アセトンエタノール溶液を混合し、1�分または 2�時
間振とうしたのち、吸引ろ過により沈殿とろ液を分

離した。その後、沈殿、ろ液、反応容器のγ線測定に

より沈殿収率を求めた。

���� クラウンエーテルによる固液抽出実験

��1���または��1���を 1�オクタノールに溶解し、

��������� 樹脂を懸濁させた 1 � 塩酸に加え、�� 時

間攪拌することで樹脂にクラウンエーテルを担持し

た。こうして作成した樹脂と 2�塩酸系の ����溶液

または 1����溶液を一定時間振とうし、遠心分離した

のちに水相をγ線測定し、分配係数 K�を求めた。

３．結果：沈殿実験の結果を ������1に示す。今回実

験した条件では、いずれも沈殿形成は観測されなか

った。同族元素でも収率の高い条件は確認されなか

ったことから、マレイン酸系がノーベリウムの実験

に適さない可能性が示された。

固液抽出の結果を ������� 1 に示す。��1��� 担持樹

脂では、分配係数は � 前後となり、振とう時間 1 分

で平衡到達することが分かった。��1���では、安定

した分配係数を取得することができなかったが、そ

の値は ��1���より大きいことが分かった。�������2
に、同じ樹脂を水で 2 回洗浄する操作を挟んで繰り

返し抽出操作（振とう時間 1�分）を行った結果を示

す。分配係数は � 回の抽出で低下せず、樹脂の連続

使用が行えることが分かった。短い平衡到達所要時

間および連続使用が可能であることは、加速器オン

ライン実験に適用できる可能性があることを示して

いる。

Table 1 沈殿実験の収率

������� 1� ���� 固液抽出における分配係数の振とう時

間依存性

�������2 ����固液抽出での連続抽出実験の結果

参考文献
[1] �� �� ����� et al.� ������ ������ �1����22���22���
[2] ������������������������������������������1�����
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Development of neutron dosimeters for accelerator-based BNCT irradiation field
ZHAO LIANG, Nishiki Matsubayashi, Mai Nojiri, Naonori Ko, Takushi Takata, Hiroki Tanaka, 
zhao.liang.44i@st.kyoto-u.ac.jp 

加加速速器器 BNCT シシスステテムムににおおけけるる中中性性子子周周辺辺線線量量当当量量ササーーベベイイメメーータタのの開開発発 

（京大院工、京大複合研 、大阪医科薬科 ）〇 、松林錦 、野尻摩依、呼尚徳 1, 2、高田卓志 1、

田中浩基 1

１． はじめに：京都大学複合原子力科学研究所では、

世界初の加速器を用いたホウ素中性子捕捉療法

(Boron Neutron Capture Therapy: BNCT)システムの開

発に成功し、臨床試験を経て、2020 年 3 月に製造メ

ーカが医療機器としての製造販売承認を得た。2020
年 6月に関西BNCT共同医療センター、南東北BNCT
研究センターにおいて BNCT の保険診療が開始され、

BNCT は新たな時代へと進んだ。 
一方、国内外において様々な中性子発生方式によ

る加速器 BNCT システムの研究開発が進み、国際電

気標準会議(International Electrotechnical Commission: 
IEC)においてはシステムの安全性に関する国際規格

の策定が始まっている。陽子線治療装置の国際規格

では照射野外の中性子の周辺線量当量(Ambient dose 
equivalent) H*(10)を測定しており、BNCT システムで

も求められる可能性がある。しかし、従来の中性子

サーベイメータは線量率の測定範囲及び測定可能な

最大エネルギーが加速器 BNCT の照射場と異なる。

そのうえ、従来の中性子サーベイメータの中性子エ

ネルギー応答関数は ICRP74 勧告により定められた

中性子フルエンス―周辺線量当量 H*(10)換算係数曲

線と大きく乖離しており、熱外中性子が多い加速器

BNCT 照射場では正確な線量当量を測定することが

できない[1, 2]。そこで本研究では、加速器 BNCT シ

ステムに適した中性子周辺線量当量サーベイメータ

の開発を目的とした。

２．方法：本研究では、サーベイメータの中性子応

答関数が ICRP74 換算係数曲線と合うように、二種

類のサーベイメータを想定した。サーベイメータに

は微小の Eu: LiCaAlF6（LiCAF）シンチレータと石英

ファイバーを組み合わせた熱中性子検出器を使用し、

減速材としてポリエチレン、遮蔽材として B4C、高

速中性子に感度を持つようにタングステンを組み合

わせた[3]。本研究では、モンテカルロシミュレーシ

ョン PHITS(Particle and Heavy Ion Transport code Sys-
tem)を用いて、単色中性子を入射することで応答関

数を導出し、二種類のサーベイメータの体系を構築

した。一つ目の中性子サーベイメータは、LiCAF シ

ンチレータの周囲に 1.9cm 厚のポリエチレン球体を

囲んだ体系とした。二つ目は、内側から LiCAF シン

チレータ、0.5cm 厚のポリエチレン、0.2cm 厚の B4C
層、2.5cm 厚のポリエチレン層、5.0cm 厚のタングス

テン層、4cm 厚のポリエチレン層の順に構築した。

３．結果： Fig. 1 に示すように、二種類の中性子サ

ーベイメータ（Slow、Fast）について、それぞれ ICRP74
換算係数曲線に合うように応答関数を 0.2eV、1MeV
において規格化した。二種類を組み合わせたことに

よって、ICRP74 換算係数曲線と比較して 1~28 MeV
の範囲では 30%、10-4~10-2MeV の範囲では 2 倍程度

過大評価することを確認した。最大で 10 倍程度過大

評価して従来のサーベイメータよりも、本研究で提

案したサーベイメータの応答は ICRP74 換算係数曲

線により一致することを確認した。 

4. まとめ：本研究では二種類の中性子サーベイメー

タを使用し、ICRP74 換算係数曲線と一致する中性子

応答関数を得ることができた。今後は、実際にサー

ベイメータを製作し、様々な加速器 BNCT 照射場に

おいて照射試験を実施する。

参考文献 
[1] Conversion Coefficients for use in Radiological Pro-
tection against External Radiation, ICRP Publication 74.
Ann., ICRP 26 (1996), 3-4.
[2] N. Dinar et al., Radiation Measurements, 117 (2018)

24-34.
[3] H. Tanaka et al., Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. B,
267 (2009), 1970-1977

Fig. 1. A comparison between the ICRP74 flu-
ence-to-H*(10) conversion function and calculated 
responses of dosimeters. 
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がんの中性子捕捉療法を志向したGd(III)-チアカリックスアレーン錯体搭載
アルブミンナノ粒子の創製 — 搭載法の検討と in vitro評価

（東北大院環境，京大複合研 1）○大濱康平 、小宮未来、澤村瞭太、唐島田龍之介、鈴木実 1、壹岐伸彦

1．近年，新たながんの治療法としてガドリニウム中
性子捕捉療法(GdNCT)が注目されている．GdNCTで
使用される Gd薬剤には，Gdイオンを体内で安定に
保持しかつがん細胞に特異的

に集積させることが求められ

る．そこで，新規 Gd 薬剤と
して，Gdイオンとチアカリッ
クス[4]アレーン-p-テトラス
ルホン酸(TCAS)から形成さ
れる Gd3TCAS2 錯体に着目し

た(Fig. 1)．Gd3TCAS2は高い速

度論的安定性から生

体内でも安定だと期

待 さ れ る が 1) ，

Gd3TCAS2 そのものはがん細胞へ特異的に集積しな

い．そのため，10–200 nm のナノキャリアが腫瘍特
異的に集積する EPR(Enhanced Permeability and Re-
tention)効果を企図した．具体的には，生体適合性を
有するアルブミンのナノ粒子(SANP)をナノキャリ
アとした．本研究では，Gd3TCAS2錯体の SANPへの
搭載方法の検討と in vitroでの評価，中性子照射実験
を行った．

2．脱溶媒和法 2)により，SANP を合成し，SANP 表
面の Lys 残基のアンモニウム基との静電相互作用に
より Gd3TCAS2 を搭載した (shell 型 )．同様に
Gd3TCAS2錯体を SANPの内側，表面と内側にそれぞ
れ搭載した core 型，core-shell 型の Gd3TCAS2 搭載

SANPを合成した．

3．動的光散乱法(DLS)により shell，core，core-shell
型 SANPの平均粒径を調べたところ，それぞれ 172.3 
 3.8 nm，124.7  3.9 nm，147.5 nmとなり，EPR効
果に適した粒径だと分かった．次に，誘導結合プラ

ズマ発光分光分析(ICP-AES)により，SANP への
Gd3TCAS2の搭載容量を調査すると，shell，core，
core-shell型 SANPはそれぞれ 1.10  0.10 wt%，
1.44  0.02 wt%，4.32 wt% となった．Gd3TCAS2

の代わりに緑色発光を示す Tb3TCAS2 を用いた

SANP を含む培地でがん細胞(MCF-7)を培養し，蛍
光顕微鏡で観察したところ，MCF-7内から Tb由来
の緑色発光が観測され，細胞内に shell，core 型
SANPがそれぞれ取り込まれたことを確認した(Fig. 
2)．Gd3TCAS2 搭載 SANP を含む培地でがん細胞
(MCF-7)を培養したところ，細胞内への導入量は，
shell， core 型 SANP それぞれで 0.49  0.03 

nmol/106cells，0.42  0.06 nmol/106cells，Gd3TCAS2

(SANP不使用)で 3.68  0.17 nmol/106cellsであった．
各 Gd 薬剤を含む培地で培養した MCF-7 の中性子照
射後のコロニーアッセイにより，core-shell および
shell型 SANPでコロニー数の減少が大きいことが分
かった(Fig. 3)．一方で，Gd3TCAS2 (SANP不使用)は
細胞内への導入量は大きいものの，コロニー数の減

少は少なかった．これは，SANP とは細胞内での動
態が異なるためだと考える．

参考文献
[1] N. Iki, E. Boros, M. Nakamura, R. Baba, P. Caravan,
Inorg. Chem., 55, 4000 (2016).
[2] C. Weber, C. Coester, J. Kreuter, K. Langer, Int. J.
Pharm., 194, 91 (2000)

Fig. 1 Structure of Gd3TCAS2.

Fig. 2 Fluorescent images of MCF-7 cells incubated 
in the medium containing (a) shell SANP, (b) core 
SANP ([Tb] = 25 μM) for 24 h.

Fig. 3 Dependence of the colony formation rate for 
Gd-agents 1–5) and control 6) (n = 3) on neutron 
fluence, MCF-7 cells were irradiated with thermal 
neutron for 20 min after incubated in the medium 
containing Gd agents ([Gd] = 25 µM) or PBS for 24 
h.

-20-
−20−



Physics and engineering of unstable nuclei
Daisuke Niwa, Tomohiro Mishima, Koji Nakanishi, Kazuhiro Kanda, Naoki Fukumuro, Atsushi Kinomura, Atsushi Yabuuchi, Fu-
minobu Hori 
Tb18k084@lasti.u-hyogo.ac.jp 

　　　　　　低低速速陽陽電電子子線線をを用用いいたた高高水水素素化化 DDLLCC  膜膜中中のの自自由由体体積積昇昇温温温温度度依依存存性性のの観観測測
（兵県大高度研 

�
、兵県大工 

�、京大複合研 �、大阪公大工 �）○丹羽大輔 �、三嶋友博 �、中西康次 1、   
 福室直樹 �、木野村淳 �、薮内敦 �、堀史説 �、神田一浩 �

１．はじめに：高水素化ダイヤモンドライクカーボ

ン膜�H-DLC 膜�は、真空下で低摩擦係数という特性

���を持ち、人工衛星や真空槽内などで固体潤滑剤と

して利用が期待されている���。真空下で固体潤滑剤

として使用する際、熱が逃げにくいために摩擦熱や

太陽光の照射などによって膜の温度が上昇する。こ

れまでの研究で、H-DLC 膜の温度が���℃から ���℃

までの範囲で水素分子、���℃から ���℃の範囲で炭

化水素分子が脱離し、また、���℃以上になると膜厚

が減少することが分かっている���。今回の研究では、

温度上昇によって自由体積がどのように変化するか

を観測するため、いくつかの温度まで昇温した

H-DLC 膜を試料として、低速陽電子線を用いた陽電

子消滅分光�PAS�の測定を行った。

２．実験：PE-CVD 法により Si(100)基板上に成膜し

た H-DLC 膜を真空下において 200℃, 360℃, 400℃,
450℃, 550℃, および 700℃まで昇温速度 5℃/min で
昇温した。京都大学研究用原子炉(KUR)の B-1 孔に

設置された低速陽電子ビームシステムを用いて試料

に低速陽電子を照射し、陽電子消滅寿命法とドップ

ラー拡がり法にて陽電子の対消滅時のエネルギーの

拡がりの大きさを表す S パラメータを測定した。な

お、400℃以上に昇温した試料では十分な膜厚がなか

ったため S パラメータのみを測定した。

３．結果：図 1 に各昇温温度の H-DLC 膜の S パラメ

ータの入射陽電子エネルギー依存性を、図 2 に陽電

子消滅寿命と S パラメータの昇温温度依存性を示す。

図 1 において、低エネルギー側の S パラメータの小

さい部分が H-DLC 膜の S パラメータを示している。

図 1 より、膜厚は 400℃から減少を始め、S パラメ

ータは 450℃で大幅に増加することが分かる。図 2
より、200℃昇温の試料は昇温していない試料に比べ

陽電子消滅寿命と S パラメータが増加した。これは

H-DLC 膜に内包されていたメタンなどのガスの脱

離によって自由体積が増加したためと考えられる。

360℃から 400℃の間では S パラメータが減少した。

この温度の領域ではRBS/ERDAにて測定したように

膜厚と水素含有率が減少しており[3]、水素分子の脱

離によって生成した炭素原子のダングリングボンド

が再結合を起こすことによって自由体積が減少した

ためと考えられる。400℃から 450℃の間では、S パ

ラメータが増加した。これは膜から炭化水素が脱離

することで自由体積が増加していると解釈すること

ができる。450℃以上の高温域では S パラメータの値

に大きな変化は見られなかった。この温度領域では、

残存した膜はすでにグラファイト化をしており、昇

温にしたがって表面から脱離していると見られ、膜

内の自由体積の大きさは変化していないと考えられ

る。

参考文献
[1]  J. Fontaine, C. Donnet, A. Grill, T. Le Mogne: Surf.
Coat. Tech., 146-147, 286-291 (2001).
[2]  A.Wei, et al, Diam. Relat. Mater., 135, 1-10(2023).
[3] 丹羽他 , 第 70 回応用物理学会 15p-A408-4
(2023).

図 1 H-DLC 膜の S-E プロット 

図 2 S パラメータと陽電子消滅寿命の�

昇温温度依存性

（（PP99））
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����� Current status of new fabrication technique of absorption gratings for Talbot-Lau 
interferometer
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  関義親

1. Introduction:
Neutron Talbot-Lau interferometry (TLI) consists of three
gratings which are a source grating G0, a beam splitter
grating G1 and an analyzer grating G2. Three different
kinds of images (attenuation image, differential phase
image and scattering image) of the sample can be
simultaneously obtained by using the TLI [1]. It is also
very powerful to investigate magnetic materials and
magnetic domains. G0 is used to create an array of line
sources with enough spatial coherence, which are
incoherent mutually. G1 is used to create interference
patterns according to Talbot effect. Since the pattern
structure is too fine to be resolved directly by the neutron
detector, G2 is used as the analyzer grating located directly
before the detector. G0 and G2 are absorption gratings and
G1 is a phase grating. Gadolinium (Gd) is used in the
fabrication of absorption gratings due to its high
absorption cross section. The fabrication of absorption
gratings with Gd is essential to satisfy the required
performance of the TLI. Here the most challenging part
lies in the fabrication of G2 grating due to its smallest
period. Several fabrication methods to fabricate G2 grating
have been proposed based on different principles, such as
inclined Gd evaporation [1,2], Gd-based metallic glass
imprinting [3] and particle filling method [4]. Although the
inclined Gd evaporation method is attractive for attaining
a large-size grating (typically 64 mm ) [1], non-
uniformity is a remaining problem, which may reduce the 
visibility of the TLI [1,2]. In the Gd-based metallic glass 
imprinting method, the grating size is limited (10 mm
square) due to the fabrication condition at present [5]. In 
the particle filling method, low particle filling rate and 
nonuniformity issues exist [4]. In this study, we propose a 
new fabrication technique for the absorption gratings, such 
as G0 and G2.

2.Fabrication:
The G0 grating was fabricated by ultra-high precision
cutting machine at RIKEN and an ion beam sputtering
instrument (KUR-IBS) at KURNS. An Al substrate with a
radius of 3 inches was prepared, on which the thin films of
Gd and Ti was sputtered. Ti was used to cut the thin films
smoothly. After sputtering, the Gd/Ti multilayer was micro
cut by a cutting tool whose apex angle is 62 degrees within
a range of 50 mm square. The related fabrication
parameters are shown in Fig.1. Fig.2. shows an image of
the grooves around the center of the new 50 mm square G0
with a confocal laser microscope at RIKEN.

3. Neutron experiment:
The newly fabricated absorption gratings were tested at the
TLI installed to CN-3 port of KURNS [6]. Fig.3. shows
the visibility maps of the micro cut G0 and the powder
filled G0. The mean visibility of the pixels in the central
part obtained with the micro-cut G0 was 0.441, less than
that of the powder filled G0, 0.493. The reason for the poor
performance of the new G0 is considered as the less
effective thickness of Gd. The effective thickness of the
new G0 was estimated to be 13μm in terms of natural Gd.
Now the new G0 with Gd/Ti thin films of about double
thickness is being fabricated for the aim of improving the
visibility. he fabrication of G2 by micro cutting of which 
period is less than 10μm is also in process.
References:
[1] C. Grünzweig et al., Rev Sci Instrum., 79 (2008)

053703.
[2] T. Samoto et al., Japanese Journal of Applied

Physics., 58 (2019) SDDF12
[�] M. Sadeghilaridjani et al., Intermetallics., 78

(2016) 55-63
[�] A. Gustschin et al., Rev Sci Instrum., 89 (2018)

103702.
[�] A. Momose, et al., Quantum Beam Science, 4 (2020)
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[�] Y.Seki, et al., Rev. Sci. Instrum. 94, (2023) 103701
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Fig.1. Schematic draw of G0 grating

Fig.2. Depth of the grooves around the center of the 
new 50 mm square G0

Fig.3. Visibility maps of the micro cut G0 (left) and 
the powder filled G0 (right). The central part is 
marked by the yellow rectangle.
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1. Introduction:
Neutron Talbot-Lau interferometry (TLI) consists of three
gratings which are a source grating G0, a beam splitter
grating G1 and an analyzer grating G2. Three different
kinds of images (attenuation image, differential phase
image and scattering image) of the sample can be
simultaneously obtained by using the TLI [1]. It is also
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gratings with Gd is essential to satisfy the required
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lies in the fabrication of G2 grating due to its smallest
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have been proposed based on different principles, such as
inclined Gd evaporation [1,2], Gd-based metallic glass
imprinting [3] and particle filling method [4]. Although the
inclined Gd evaporation method is attractive for attaining
a large-size grating (typically 64 mm ) [1], non-
uniformity is a remaining problem, which may reduce the 
visibility of the TLI [1,2]. In the Gd-based metallic glass 
imprinting method, the grating size is limited (10 mm
square) due to the fabrication condition at present [5]. In 
the particle filling method, low particle filling rate and 
nonuniformity issues exist [4]. In this study, we propose a 
new fabrication technique for the absorption gratings, such 
as G0 and G2.

2.Fabrication:
The G0 grating was fabricated by ultra-high precision
cutting machine at RIKEN and an ion beam sputtering
instrument (KUR-IBS) at KURNS. An Al substrate with a
radius of 3 inches was prepared, on which the thin films of
Gd and Ti was sputtered. Ti was used to cut the thin films
smoothly. After sputtering, the Gd/Ti multilayer was micro
cut by a cutting tool whose apex angle is 62 degrees within
a range of 50 mm square. The related fabrication
parameters are shown in Fig.1. Fig.2. shows an image of
the grooves around the center of the new 50 mm square G0
with a confocal laser microscope at RIKEN.

3. Neutron experiment:
The newly fabricated absorption gratings were tested at the
TLI installed to CN-3 port of KURNS [6]. Fig.3. shows
the visibility maps of the micro cut G0 and the powder
filled G0. The mean visibility of the pixels in the central
part obtained with the micro-cut G0 was 0.441, less than
that of the powder filled G0, 0.493. The reason for the poor
performance of the new G0 is considered as the less
effective thickness of Gd. The effective thickness of the
new G0 was estimated to be 13μm in terms of natural Gd.
Now the new G0 with Gd/Ti thin films of about double
thickness is being fabricated for the aim of improving the
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  ((PP1111))    統統合合的的溶溶液液散散乱乱測測定定にによよるるママルルチチドドメメイインンタタンンパパクク質質のの溶溶液液構構造造及及びびダダイイナナミミククスス解解析析  

(京大院理、J-PARC1、京大複合研 2) 

○會澤直樹、小田隆 1、守島健 2、清水将裕 2、奥田綾 2、井上倫太郎 2、杉山正明 2

１．研究背景 

マルチドメインタンパク質 (MDP) は複数のドメ

インから構成されるタンパク質であり、高等真核生

物に数多く含まれる。生理条件下である溶液状態で

MDP の内部運動が観測され、その内部運動が MDP
の多彩な構造[1]の起源となっている。そのような内

部運動により、結晶構造解析やクライオ電子顕微鏡

のような高空間分解能手法を用いた MDP の平均構

造を決定することは非常に困難である。そこで、溶

液構造解析法が MDP の構造決定において重要な役

割を果たすと考えられる。溶液構造を捉える手法と

して X 線小角散乱法 (SAXS) が挙げられ [1]、特に

計算機解析と組み合わせることで詳細な溶液構造の

解明が可能となってきている。一方、MDP のような

内部運動の寄与が無視できないタンパク質からの溶

液散乱はドメイン間の距離相関に対応するピークが

観測されず、散乱強度に対して散乱ベクトルの単調

減少となるような散乱関数が観測される場合が多い。

このような散乱曲線のみから任意性なく溶液構造を

解明することは、非常に困難である。より信頼度の

高い溶液構造の解明には、SAXS に加え「別の実験結

果による拘束条件」が必要である。ドメインライゲ

ーション技術の向上により[2]、個別に調製された構

成ドメインを繋げ合わせて MDP を再構成すること

が可能となってきている。また、中性子小角散乱法

(SANS)では 75%重水素化したタンパク質は 100%重

水中で散乱的に不可視化できる。そこで、ドメイン

ライゲーションとタンパク質重水素化技術の組み合

わせにより 75%重水素及び軽水素化ドメインから構

成されるヘテロ重水素化MDP を作成し、本試料に対

して100%重水中で SANS 測定を行うことで軽水素化

ドメインのみからの散乱曲線を取得可能であり、こ

の散乱曲線が、新たな拘束条件となる。本研究では、

２つのドメイン(Helicase domain (Hel) と Nuclease do-
main (Nuc))と天然変性領域 (IDR) から構成される

Hef に注目し、SAXS、SANS及び計算機解析から Hef
の溶液構造解析を行った。

２．実験：
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つのモデルを得た(図２)。各モデルの存在比は、0.10、
0.10、0.10、0.20、0.10、0.10、0.10、0.20 であった。

EOM から得られたモデルと実験データの一致度を
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図1.軽水素化Hef(青丸)及びNuc+IDR (緑丸)のSANS

プロファイル。EOM から算出された軽水素化 Hef
(赤線)及び Nuc+IDR (黒線)の SANS プロファイル。 

図 2.EOM により得られた 8つのモデル集団

参考文献
[1] A. Okuda et al, Sci. Rep. (2021) 11:5655.
[2] A. Okuda et al, Angew. Chem.Int. Ed. (2022) 62,
e202214412.
[3] K. Morishima et al, Commun. Biol. (2020) 3, 294.
[4] P. Bernado et al, J. Am. Chem. Soc. (2007) 129, 5656.
[5] T. Giancarlo et al, IUCrJ  (2015) 2, 207.

-23-
−23−



Towards neutron imaging for oscillating magnetic field by using neutron spin interferometry
Ryuto Fujitani, Takaya Suzuki, Seiji Tasaki, Masahiro Hino, Masaaki Kitaguchi, Tatsuro Oda, Riichiro Nakamura 
fujitani.ryuto.85m@st.kyoto-u.ac.jp

 冷中性子スピン干渉計を用いた振動磁場イメージングの試み

（京大院工、京大複合研 
�
、名大素粒子宇宙起源研 

�，東大物性研 �� 理研 �）○藤谷龍澄、鈴木雄也，    
 田崎誠司，日野正裕 �，北口雅暁 �，小田達郎 �，中村吏一郎 �

１．はじめに：中性子は高い透過能力を持ち，磁場や

軽元素に対して高い感度を持っており，磁場の測定

にも利用される．中性子を利用すればケースの中な

どプローブを直接設置できないような場所でも非破

壊で測定が可能である．近年では，エネルギー効率

が重要視されており，モーターや変圧器等で発生す

るような振動磁場の測定がされている������．振動

磁場を測定する際はストロボスコピック的に測定す

るのが直接的であるが，高周波の磁場を測定するこ

とは時間スケールの問題で困難である．そこで本研

究では，連続ビームを用いた高周波振動磁場の測定

について中性子スピン干渉計を用い�検討を行った．

この過程で� 我々は中性子スピン干渉計で振動磁場

を測定した時の干渉パターンの定式化に成功�実験

と比較し，高周波振動磁場計測の可能性を検討した．

ここではその概要を示す����

２．実験：実験は JRR-3，C3-1-2-2 ビームポート，

MINE2（Multilayer Interferometer and reflectometer for 
NEutron）にて行った．ここでは波長 8.8Åの偏極連

続中性子が利用可能である．干渉計の体系は Fig.1.に
示す．サンプルコイルに印加する交流磁場の振動数，

振幅を変化させて干渉パターンを観測することで、

振動磁場イメージングの基礎原理の実験的確認を行

った．

３．理論：まず理論的な考察を簡単に述べる. サンプ

ルコイルに振動磁場を印加した時の中性子の検出確

率は，0次のベッセル関数𝐽𝐽𝐽𝐽0(𝑥𝑥𝑥𝑥𝑥𝑥を用いて

𝑝𝑝𝑝𝑝𝑜𝑜𝑜𝑜𝑜𝑜𝑜𝑜𝑜𝑜𝑜𝑜 =
1
2 {1 − 𝐽𝐽𝐽𝐽0 (

2|𝜇𝜇𝜇𝜇𝑛𝑛𝑛𝑛|
ℏ𝑣𝑣𝑣𝑣 |𝑏𝑏𝑏𝑏0(𝑘𝑘𝑘𝑘𝑥𝑥|) cos(𝜒𝜒𝜒𝜒 − 𝜒𝜒𝜒𝜒𝑥𝑥}

と表される���．ここでの𝜇𝜇𝜇𝜇𝑛𝑛𝑛𝑛は中性子の磁気モーメ

ント，𝑣𝑣𝑣𝑣は中性子速度，|𝑏𝑏𝑏𝑏0(𝑘𝑘𝑘𝑘𝑥𝑥|は磁場形状のパワー

スペクトル，𝜒𝜒𝜒𝜒は共鳴スピンフリッパーによって付

けられる位相差，𝜒𝜒𝜒𝜒はサンプル，共鳴スピンフリッ

パー以外による位相差である．また𝑘𝑘𝑘𝑘 = 2𝜋𝜋𝜋𝜋𝜋𝜋𝜋𝜋/𝑣𝑣𝑣𝑣であ

り，𝜋𝜋𝜋𝜋は振動磁場の振動数である．中性子の計数率

は検出確率に比例するため干渉パターンは式に示さ

れるコサインカーブのような曲線を描く．

４．結果： Fig. 2.に干渉パターンの一例を示す[3]．
Fig. 2.は横軸に位相差𝜒𝜒𝜒𝜒，縦軸に中性子計数率を示し

ており，振動磁場の周波数を変えて測定した．周波

数によらず干渉パターンの位相は変化しないことが

確認され，これらの干渉パターンの振幅についても

理論での予想をおおむね再現した．中性子スピン干

渉パターンの位相シフトは高感度で磁場を測定する

ことができるが，干渉パターンの振幅に着目するこ

とで振動磁場の振幅を測定できることが示された．

また，歪んだ振動磁場では位相シフトが起きること

が予想され，歪み度合いを評価するというアプロー

チも検討している．歪み度合いの評価とイメージン

グを組み合わせれば，磁場歪みの発生場所と度合い

からエネルギー損失の発生部位の特定をすることが

期待される．

参考文献
[1] K. Hiroi, T. Shinohara, H. Hayashida, J. Parker, K. Oi-
kawa, M. Harada, Y. Su, and T. Kai, J. Phys. Conf. Ser. 862,
012008 (2017).
[2] A. Tremsin, N. Kardjilov, M. Strobl, I. Manke, M.
Dawson, J. McPhate, J. Vallerga, O. Siegmund, and W.
Feller, New J. Phys. 17, 043047 (2015).
[3] T. Suzuki, R. Fujitani, S. Tasaki, M. Hino, M.
Kitaguchi, T. Oda, and R. Nakamura , submitted to J. Phys.
Soc. Japan.

Fig. 1. Experimental setup for neutron spin interfer-
ometer

Fig. 2. Spin interference pattern measured with oscil-
lating sample coil
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Mass balance of radioactive cesium and stable cesium accumulated in wild animal bodies living in difficult-to-return zones in Fuku-
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福��������に��する��動�の�内に��した������ムと

�����ムの�ランスの��

�����大��、京大複合研１、福�大�����２、福�������ン���）�福���子、��仁�、

����１、�大和、�原��２、�月��２、���、村�����、�����

１�は�めに�2011 年 3 月に��した福��一原子

����の��に��する�����に�る��で、

福��の一部には������が����た。�の

�の���動に��、2023 年 5 月 1 ���での��

����は �１に�す��に����た。

Fig.1 Difficult-to-return zones in Fukushima Prefecture.
https://www.pref.fukushima.lg.jp/uploaded/attachment/572065.pdf

������に��する��動�の�内に��する

������ムの�動の����ムを��するため

に、��動�として����を��し、��、��、

��の������ムを��した。�た、����

��ムと�����ムの�ランスを��するため、

��子�����で�����ムを��し、���

���ム��との��を��した。��の��を�

�����内�の����に��て��、��を�

�た。�らに、����の�内��の��を��、

���として��した���を��して、����

��ム���に��子�������とした。

２����(1)������ ������の��は

2023 年 5 月から 9 月に����た 24 ����ス 20
��, �ス���。��� 4 ��、��� 16 ��、

大�����、��村１��。）、��としての��

�����の��は 2021 年 12 月から 2023 年 2 月

に����で����た 21 ����ス 14 ��、�

ス 7 ��）とした。��、��、��を�����

に��にして、Cs-134 ��� Cs-137 の���を�

��、一部を��子�������とした。(2)��

��の�� ������内�で����た���

�の�内��の一部を Cs-134 ��� Cs-137 の��

�を���、�������した。�らに�の一部

を��して、����で��した。�の��をもと

にして、2023 年 7 月に����������で��

��の���に��した��を��し、����し、

������に��子�����とした。(3)��子

����� �����ムの��のためには、��

を 5MW で１����、1 月�の���に Cs-134 を

��した。�た、������内�の����の�

�を��するために、�����ムの��と��の

��での���に��、Cr, Fe, Co, Zn, Sc, Rb, Se の�

��も��を��た。

�����す�ての��に�する��子�����

が���で��して���が、�ら�た��の一部

として、�������で����た����の�

�に��て�ら�た�����ムと Cs-137 の��

�を� 2 に�す。��ら２�の��には��は�ら

��、�����内�の�����ムと Cs-137 の�

���には��が��と��る。

Fig.2 The relationship between stable cesium and 
Cs-137 of blood samples from Nihonnmatsu City, Fuku-
shima Prefecture.
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Properties of Photo-detector with micro vacuum electron sources under gamma-ray irradiation
Yasuhito Gotoh, Yoichiro Neo, Nobuhiro Sato, Masayoshi Nagao, and Tamotsu Okamoto 
Gotoh.yasuhito.5w@kyoto-u.ac.jp 

微微小小電電子子源源をを用用いいたた光光検検出出素素子子ののガガンンママ線線照照射射下下ににおおけけるる特特性性評評価価 

（京大院工、静大電研
1
、京大複合研

2、産総研 3、木更津高専 4
） ○後藤康仁、根尾陽一郎 1、佐藤信浩 2、

１．はじめに：筆者らはこれまで、福島第一原子力

発電所の廃炉作業のための耐放射線撮像素子の開発

を行ってきた[1]。この撮像素子は微小電子源を利用
した真空型のもので、半導体を利用した撮像素子と

比較して高い耐放射線性能を有するものと期待され

ている。素子の主な構成要素である微小電子源と光

電変換膜については、1 MGyまでのガンマ線照射後
であってもその性能は大きく低下しないことを示し

た。また、これらの構成要素からなる模擬撮像素子

は、1 MGyのガンマ線照射後も光検出性能を有する
ことも示した[1]。しかしながら、実際のガンマ線環
境下において、光検出ができるかどうかについては

調べることができていなかった。今回は、ガンマ線

環境下において撮像が可能かどうかを検証するべく、

微小電子源を用いた光検出素子のガンマ線照射下に

おける光検出特性を測定したので報告する。 

２．実験：微小電子源として、1,024-tip の電界放出
電子源アレイ (FEA)を用い、光電変換膜には
CdS/CdTe 太陽電池を用いた光検出素子[1]を構成し、
非蒸発ゲッタポンプを用いて真空を維持した真空容

器内に設置し光検出素子とした。この容器をガンマ

線環境下に置いた際の光検出素子の特性を評価した。

光検出素子の電極構造については、光電変換膜に十

分電子が到達することを事前に確認した[2]。ガンマ
線照射は京都大学複合原子力科学研究所コバルト 60
ガンマ線照射装置により行った。線量率は 50～450 
Gy h-1 の範囲である。線量率の測定には、InGaP 太
陽電池を検出器として利用した。光の導入はレーザ
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を、ガンマ線照射なし・光なし、ガンマ線照射なし・

光あり、ガンマ線照射あり・光なし、ガンマ線照射

あり・光ありにおいて行った。また、アノード電圧
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Fig. 1.  Anode current variation under gamma-ray 
irradiation. The dose rate of gamma-ray was ap-
proximately 50 Gy h-1 and laser power was 10 µW. 
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「「ももんんじじゅゅ」」ササイイトト新新試試験験研研究究炉炉のの概概要要とと実実験験装装置置のの検検討討

（京大複合研）○佐藤信浩、稲垣誠、高宮幸一、日野正裕、川端祐司、杉山正明

１．はじめに：KUR は国内の中性子利用研究の拠点

として幅広い研究分野において優れた実績を残して

きたが、2026 年に運転を停止することとなり、原子

炉による定常中性子源を用いた研究の機会が大きく

失われることとなった。一方、福井県敦賀市にある

高速増殖炉「もんじゅ」を廃止措置する旨の政府方

針が 2016 年に決定され、同時に「もんじゅ」サイト

に新しい試験研究炉を設置することが決まった。そ

の後の検討で、西日本における原子力研究開発・人

材育成の中核的拠点としてふさわしい機能の実現と

地元振興への貢献の観点から新試験研究炉の炉型と

して、中性ビーム利用を主目的とした熱出力 10MW
未満の中出力炉が最も適切であるとされた。

このような状況のもと、京大複合研は、2020 年度

から 2022 年度にかけて日本原子力研究開発機構や

福井大学ととともに中核的機関の 1 つとして文部科

学省の委託事業を受託し、「新型研究炉開発・利用セ

ンター」を組織して「もんじゅ」サイト新試験研究炉

（以下、新試験研究炉という。）の概念設計と運営の

在り方検討を進めてきた。京大は、「試験研究炉の幅

広い利用」として利用ニーズの整理や KUR の利用運

営経験を生かした利用運営の在り方検討を行ってき

たが、特に 10MW の性能を最大限に活かす冷中性子

源(CNS)や中性子ビーム実験装置群の検討、さらに新

試験研究炉の多目的利用を可能とする中性子照射実

験装置群やホットラボの検討を重点的に実施した。

また、実験装置の運用に関わる人員数や利用者数の

推計、付帯施設や実験支援環境の検討、さらには利

用支援体制や社会連携・産業利用推進、研究教育の

持続性確保など多岐にわたる検討を進めてきた。

 そこで、本発表においては、概念設計において取

りまとめられた新試験研究炉の概要と新試験研究炉

に設置を目指す実験装置の例について紹介するとと

もに、今後の実験装置整備の方針について報告する。 

２．新試験研究炉の炉心：安全性や稼働率などを考

慮しつつ最大限の性能を得ることができる炉心とし

て Ce20 と呼ばれる炉心をベースとして検討が進め

られることとなった。この炉心を用いることで 1014 
n/cm2/s の熱中性子束を確保しつつ、運転持続可能日

数 416 日、燃焼度 55%と効率の良い燃料の使用が可

能となる。コンパクトコアの炉型を構築することで

出力 20MW の JRR-3 に匹敵する熱中性子束が期待さ

れており、さらに高性能 CNS を設置することで一層

のパフォーマンスの向上を目指すことができる。

３．実験装置の検討：国内外の研究炉の利用状況や

関連学協会の要望等を考慮に入れて、汎用性や利用

頻度が高く幅広いユーザーの利用が見込める実験装

置として、我々は表 1 に示す 4 つのビーム実験装置

と 1 つの照射実験装置を新試験研究炉において優先

的に設置を目指す装置と位置づけた。さらに、多様

化や高度化を目的として、三軸分光装置や素粒子原

子核物理実験装置、あるいは研究用 RI 製造や材料照

射、陽電子ビーム、生物照射などの実験装置を後続

設置すべき装置として掲げた。

新試験研究炉が稼働を開始するまでの 10 – 20 年

の長期にわたってこれらの実験装置の整備を着実に

進めるためには、検討を行うための持続的な体制づ

くりが不可欠である。この課題に取り組むため、実

験装置ごとに検討整備を行うためのタスクフォース

を編成することを計画している。このタスクフォー

スにおいては、京大複合研の担当者が主体的な立場

で活動を統括するとともに、国内の大学や研究機関

などから専門家を招集し、協同で装置整備を進めて

いく。さらに、関連学協会や産業界、あるいは国際諮

問委員会などから適宜活動のレビューを受け、社会

や科学の進展に合わせた適切な計画の推進を進める

体制を構築する。

 我々は、以上の計画を着実に進めながら、新試験

研究炉における最先端科学技術の展開と使い勝手の

良い利用環境の実現を通じて、学術研究、産業振興、

人材育成、地域貢献に資する研究拠点の形成を目指

している。 
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「もんじゅサイトに設置する新たな試験研究炉の概
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表 1 優先設置を目指す実験装置の例 

ビーム実験装置 
中性子小角散乱装置 中性子イメージング装置 
中性子粉末回折装置 中性子反射率計 

照射実験装置 
中性子放射化分析 
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DNA damage with the neutrons from reactor 
Hiroaki Terato, Tadashi Hanafusa, Midori Isobe, Yoshinori Sakurai, Takushi Takata, Takeshi Saito 
hiroakiterato@okayama-u.ac.jp 

          中中性性子子線線にによよっってて生生じじるる DNA 損損傷傷のの特特異異的的解解析析 

（岡大自然生命セ、岡大中性子セ1、京大複合研2）○寺東宏明、花房直志1、磯辺みどり、櫻井良憲2、田中浩基2、

  齊藤毅2 

１．はじめに：電離放射線（以下、放射線）の生物

効果は主として遺伝物質 DNA に傷害を与えること
により表出することから、放射線誘発 DNA損傷につ
いて多くの研究がなされてきた。しかし、その研究

の多くは実験系の制約により、γ線やＸ線を使った

実験によるものがほとんどであり、それ以外の線質

による損傷様態は不明な点が多く残されてきた。こ

こでは、原子炉中性子によって生じる DNA損傷の分
析とその生物効果の分子機構の解明を目的に実験を

行った。

２．実験： 中性子によって生じる DNA損傷は、細
胞内で生じるものを分析するため、Chinese Ham-
ster Ovary（CHO）AA8株と V3株を用いた。AA8
はDNA修復の野生株であり、V3はAA8が親株で、
放射線に特異的なDNA損傷であるDNA二本鎖切断
（DSB）修復経路の一つである非相同末端結合
（NHEJ）を欠いた変異株である。これらの細胞を
培養後。トリプシン処理して細胞ペレットとしてポ

リプロピレン製マイクロチューブに回収した。この

細胞ペレットを京都大学複合原子力研究所研究炉の

重水素装置、ならびに近畿大学原子力研究所研究炉

のサンプル挿入孔に挿入し原子炉中性子を照射した。 
中性子線の線量率は金箔の放射化により、原子炉中

性子線に混入するγ線の寄与率は熱蛍光線量計によ

って推定した。照射した細胞は、二つに分け、一つ

は DNA 損傷分析用、もう一つは生物効果解析用と
した。前者はドライアイスで素早く凍結し、分析時

まで保管した。DNA損傷の分析は、塩基損傷につい
ては質量分析で［1］、DNA鎖切断については電気泳
動法で行った［2］。 
後者はすぐにフレッシュな培地に希釈しなおし、シ

ャーレに再播種して、10日間 CO2インキュベータで

培養し、固定、染色してコロニーを計数し、生存率

を算出した。

３．結果：AA8株の酸化塩基損傷の分析の結果、中
性子照射によってグアニンの酸化損傷である 8-オキ
ソデオキシグアノシン（8-OHdG）が線量依存的に
増加することが示された（data not shown）。また、
同じく DSB については 1 Gy の照射で有意に DSB
が増加したが、それ以降は線量依存的な損傷増加は
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いては今後の検討が必要であるが、中性子線の間接
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する活性酸素が飽和している可能性が示唆される。
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Fig. 1.  Survival curves of CHO AA8 (left) and V3(right) strains irradiated by the neutrons of reactor. 
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１．はじめに：近年、地球温暖化への解決策として

再生可能エネルギーによる発電に注目が集まってい

る[1]。しかし、再生可能エネルギーの発電方法は天
候に依存するため、電力供給の安定性に課題があり、

大型で長寿命な蓄電池の活用が重要とされている。

バナジウムレドックスフロー電池(VRFB)は、バナジ
ウムの酸化還元反応を利用した蓄電池の一種であり、

次世代の大型電力貯蔵システムとして有力視されて

いる[2]。現在、VRFB の電解液は硫酸が主流である
が、溶存化学種の安定性や電極の腐食などの課題が

あり、より適した電解液の開発に向けて研究を行う

必要がある[3]。先行研究[3]からカルボキシ基の添加
剤の有効性が確認されたため、本研究では電解液の

添加剤として安息香酸に着目し、分光学的手法と電

気化学的手法を用いて安息香酸共存下でのバナジウ

ムイオンの酸化還元挙動について調査した。

２．実験：硫酸バナジル四水和物、安息香酸ナトリ

ウム、硫酸を用いて 2.5 mM バナジウム及び 0, 2.5
mM安息香酸ナトリウムを含む 0.5 M硫酸溶液を調
製し、サイクリックボルタンメトリー(CV)で安息香
酸バナジウム溶液の酸化還元挙動を解析した。CVの
作用電極、参照電極及び対極には白金(Pt)ディスク電
極、Ag/AgCl 電極、白金ワイヤーを用いた。また、
定電流バルク電解と吸光分光分析を利用して、電解

前後における 4価と 5価バナジウムの溶存状態につ
いて調査した。定電流バルク電解の作用電極、参照

電極及び対極には白金メッシュ、Ag/AgCl 電極、白
金メッシュを用いた。定電流 5 mAで 1930秒間の酸
化電解後に吸光分析を行い、バナジウムの溶存状態

を確認した。

３．結果と考察：安息香酸バナジウム溶液の CV 結
果を図 1、電解前後の吸光スペクトルを図 2に示す。
安息香酸ナトリウムの添加により、バナジウムの酸

化ピーク電位が 1.35 Vから 1.24 Vへシフトし、バナ
ジウムの酸化還元反応の可逆性が向上することが確

認された(図 1)。また、定電流バルク電解と吸光分光
分析より、酸化電解後に 765 nm付近の吸光ピークの
減少が確認された(図 2)。4価バナジウムに起因する
吸光帯は 765 nm付近にピークがあるため[4]、酸化電
解によって溶液中の 4 価バナジウムが酸化し、5 価
バナジウムが生成したと考えられる。添加剤がシュ

ウ酸であるとき、電解酸化された 5 価バナジウムは
シュウ酸によって還元されたが[3]、安息香酸では 5
価バナジウムは安定に溶存した。

図 1. 安息香酸共存下でのバナジウムの CV

図 2. 電解前後のバナジウムの吸光スペクトル
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減少が確認された(図 2)。4価バナジウムに起因する
吸光帯は 765 nm付近にピークがあるため[4]、酸化電
解によって溶液中の 4 価バナジウムが酸化し、5 価
バナジウムが生成したと考えられる。添加剤がシュ

ウ酸であるとき、電解酸化された 5 価バナジウムは
シュウ酸によって還元されたが[3]、安息香酸では 5
価バナジウムは安定に溶存した。
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アザクラウンエーテルを用いた化学交換法における亜鉛の同位体分別

（阪大院工、阪大工 1、京大複合研 2、JAMSTEC 高知コア 3、(株)マリン・ワーク・ジャパン 4、国立歴史民

俗博物館 5）○赤松星哉、加藤千図、麻生陸也、岡田一輝 1、福谷 哲 2、中田亮一 3、永石一弥 4、  

若木重行 5、藤井俊行

１．はじめに：沸騰水型軽水炉では中性子照射によ

り 58Coと 60Coが発生する。放射性コバルトは一次系
統を構成する機器や配管の内表面のクロマイト酸化

被膜中に取り込まれ、それにより機器・配管の線量

当量率が上昇する。線量当量率低減に有効な対策と

して亜鉛注入が挙げられている[1]。亜鉛イオンはコ
バルトイオンよりもクロマイト酸化被膜と高い親和

性を持ち、優先的に酸化膜層中に取り込まれるため、

コバルトイオンとの置換、或いは新たな取り組みを

阻害可能である。しかし亜鉛同位体中で最も存在度

が高い 64Zn（存在度 49.2%） が中性子に照射される
と、放射性同位体である 65Zn が生成され、放射線源
が発生してしまう。これを解決するために、64Zn の
存在度が天然と比較して少ない減損亜鉛の需要が高

まっている[1]。本研究では 64Zn の減損を目的とし、
ア ザ ク ラ ウ ン エ ー テ ル 1-Aza-15-crown5-ether
(1A15C5) (図 1) による化学交換法を用いた亜鉛の同
位体分別を行った後、試料中の Zn 同位体比を調べ、
濃縮度を評価した。

２．実験：水相は Zn を 0.1M , HClを 0.5、1、 2、3、
5 M に調製し、有機相は 1, 2-ジクロロエタン (DCE) 
を使用し、抽出剤の 1A15C5 を 0.01 M に調製した。
30分間正抽出を行い、遠心分離後に有機相を取り出
し 0.1 M HClで 30分間逆抽出を行った。その後、カ
ラムクロマトグラフィーを用いて出発物質である

ZnCl2 溶液と溶媒抽出実験を行った試料から Zn を
単離し、海洋研究開発機構高知コア研究所のマルチ

コレクター型誘導結合プラズマ質量分析計

(MC-ICP-MS) で Zn 同位体比を測定した。同位体比
の評価には式(1)の δ66Zn を使用し、標準試料は出発
物質である ZnCl2 溶液 100 ppbを使用した。

３．結果と考察：δ66ZnはHCl 2M の時に最大となり、

0.12 ‰ であった（図 2）。δ66Zn値が正であるため、
有機相に 66Znが、水相に 64Znが濃縮したことを示し、
1A15C5は 66Znを抽出した。HCl 3M以外では HCl 濃
度による同位体比の差異は見られなかった。HCl 3M
では 1A15C5を含む有機相と水相の酸性溶液の界面
上でクラウンエーテルの錯形成能が低下する反応が

起こったと考えられる[2]。

図 1 1A15C5の構造式

図 2 Zn同位体比と HCl濃度
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納納豆豆菌菌由由来来水水溶溶性性ビビタタミミンン�� K2のの研研究究 

（京大複合研、千科大薬
1
）○茶竹俊行、柳澤泰任 1、髙田匠、奥田綾、守島健、井上倫太郎、杉山正明 

１．はじめに：納豆は日本の伝統的な発酵食品であ

り、発酵の過程で人体に有用な様々な物質を作るこ

とが知られている。特に、ナットウキナーゼ [1] と
ビタミン K2 [2] は、その効能が良く知られている。

本研究では後者を研究対象とした。納豆はビタミン

K2 の一つであるメナキノン-7 (MK-7) を多く含んで

いる。MK-7 を含むビタミン K 群は、骨形成や血液

凝固に不可欠な栄養素であり、特に前者の効果は、

疫学的調査により骨粗鬆症への医学的な応用が期待

されている [3]。納豆菌由来の MK-7 には、通常のビ

タミン K2 単体でとは違う構造と性質がある。ビタミ

ンKは全て脂溶性の物質である一方、納豆菌のMK-7
はペプチドと水溶性粒子 (natto-MK-7) を形成する

のである [4]。「「natto-MK-7 ががどどののよよううににししてて水水溶溶性性粒粒
子子をを形形成成すするるかか」」を明らかにすれば、天然物を利用し

た脂溶性ビタミンの可溶化機構が明らかにでき、さ

らにこれを利用した医薬・食品衛生に重要な難容性

物質を可溶化が期待でされる。 我々はこれまでの研

究で、natto-MK-7 を納豆培養液から抽出して、高純

度精製する手法を確立して、粒子の大きさを動的光

散乱法で求めることに成功した [5]。本研究では、こ

の大型粒子がどのような分子によって構成されるか

を明らかにする。従来の研究では、K-binding-factor
(KBF) と呼ばれるペプチドがnatto-MK-7の構成成分

であることが報告されいる [4]。我々は、natto-MK-7
からの KBF の抽出と精製を行い、MALDI-TOF-MS
(TOF-MS)で分析して、KBF の詳細な検討を行った。 
２．実験：natto-MK-7 の生産と精製は以前確立した

方法で行った [5]。納豆菌宮城野株を培養した液体培

地を濃縮して、高速タンパク質液体クロマトグラフ

ィーによって natto-MK-7 を精製した。精製後、

natto-MK-7からKBF成分を逆相高速液体クロマトグ

ラフィー (RP-HPLC) によって抽出した。natto-MK-7
を 0.1%TFAを含んだアセトニトリルで平衡化した逆

相カラムに打ち込み抽出物を回収した。回収したフ

ラクションを TOF-MS で分析した。

３．結果：図 1 に natto-MK-7 の RP-HPLC で得られ

たチャートを示す。溶出時間 41.8min と 43.2min で

KBF と予想されるピークが得られた。これらの溶出

物は、クロマトグラフィーの条件と溶出時間から疎

水性のペプチド成分と考えられる。また、先に行っ

た natto-MK-7 の TOF-MS から、KBF は複数の種類の

ペプチドであることが示されており、KBF がそのペ

プチドの種類により、二つに分画されたことがわか

る。溶出時間 41.8min の TOF-MS の結果を図 2 に示

す。比較のために、natto-MK-7 全体の TOF-MS の結

果  (点線) を重ね

合 わ せ た 。

natto-MK-7 に含ま

れる KBF の中の一

部  (m/z = 1030.4, 
1063.6, 1076.4, 
1080.4) が 41.8 min
で溶出しているこ

とがわかる。残り

の KBF は 43.2min
で観測された。今

回 の 実 験 で 、

natto-MK-7 か ら

KBF 成分を抽出する

ことができた。そし

て、TOF-MS の m/z 値とアミノ酸分析の結果 [6] か
ら、KBF は親水性のアミノ酸と疎水性のアミノ酸か

らなる鎖数 9 のペプチドであると予想される。 

Fig. 2.  The results of TOF-MS of the RP-HPLC frac-
tion at 41.8min and natto-MK-7.  
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1. Introduction
In order to obtain high neutron flux in test and research

reactors (TRR), the plate-type fuel elements with narrow 
coolant flow channels are utilized to generate high power 
density (i.e., high power per unit volume) and to enable 
the single-phase coolant to effectively remove the heat 
under normal operational conditions. In the anticipated 
operational transients and primary coolant effluent acci-
dents, the TRR possibly enters the state, in which the 
coolant is heated to boil in the plate-type fuel elements 
and the core is cooled by the resultant boiling two-phase 
flow. So, the behaviors of the boiling two-phase flow 
have a great influence on the safety of the TRR in the 
transients and accidents. In order to meet the TRR safety 
analysis needs for the interfacial transport models in the 
boiling two-phase flow in the plate-type fuel elements, 
this paper made an experimental study on local interfacial 
parameters in the gas-liquid two-phase flows within a 
vertical narrow flow channel by using a high-speed cam-
era and the state-of-the-art image-processing method [1] 
[2] and systematically established a database of the inter-
facial parameters.

2. Experiment

Fig. 1 Experimental loop and measuring tools 

In this experiment, an adiabatic air-water two-phase 
flow loop in Fig. 1 was employed to investigate the be-
haviors of the bubbles. Water, sourced from a reservoir 
tank, was circulated through a transparent acrylic resin 
narrow rectangular duct of dimensions 0.07 m × 0.001 m 
in inner cross-section and 1 m in height (z), yielding a 
hydraulic equivalent diameter (Dh) of 0.00197 m. To 
maintain a consistent water temperature, a heat exchanger 
was integrated into the reservoir tank, and water quality 
was ensured by a water purifier. The flow rates of the air 
and water were measured with a mass flow meter and 2 
impeller flow meters, respectively. High-speed cameras 

recorded bubble behaviors at three axial locations (z/Dh = 
101, 254, 406), and the interfacial parameters of the ris-
ing two-phase flows were obtained by the subsequent 
image processing. The systematic measurements and 
comprehensive analyses were conducted for 45 flow 
conditions with superficial liquid velocities (<jf>) rang-
ing from 0.00 to 2.00 m/s and superficial gas velocities 
(<jg>) ranging from 0.11 to 1.62 m/s. 

3. Results and discussion
Figures 2a) and 2b), respectively, present the axial

evolutions of void fraction (<α>) and interfacial area 
concentration (IAC, <ai>) from z/Dh = 101 to z/Dh = 254, 
406 under the flow conditions with low <jf> (= 0.206) 
and the flow conditions with high <jf> (= 2.00 m/s). 
There are 9 <jg> flow conditions ranging from 0.109 to 
1.61 m/s for <jf>= 0.206 m/s and 9 <jg> flow conditions 
from 0.107 to 1.61 m/s for <jf>= 2.00 m/s in Figs. 1a) and 
1b), respectively. In both of the low and high <jf> flow 
conditions, the void fraction and IAC keep the different 
axial evolving features under the low and high <jg> flow 
conditions. The void fraction and IAC show slightly in-
creasing trends along the flow development under the 
low <jg> flow conditions due to the pressure reduction 
along the flow and the less coalescence of the bubbles. 
On the other hand, the void fraction and IAC show 
slightly decreasing trends along the flow development 
under the high <jg> flow conditions due to the prevalence 
of the bubble coalescence resulting from the high void 
fraction concentration and the resultant drift velocity in-
crease of the gas phase.  

a) low <jf> flow conditions  b) high <jf> flow conditions
Fig. 2 Axial variations of void fraction and IAC 
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[1] V. S. Chalgeri, J. H. Jeong, Int. J. Heat Mass Transfer,�
132 (2019) 802–816.
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1. Introduction: The rod bundle fuel assembly provides
a physical structure for holding the pellet-filled fuel rods
and removing the heat generated in these rods through the
passage of the coolant in the cores of pressurized water
reactor (PWR) and boiling water reactor (BWR). The
boiling of the coolant and the resultant two-phase flow in
the assembly are favorable phenomena since the gener-
ated bubbles greatly contribute to the transport of the heat
from the hot rod surface to the cold liquid coolant. So,
they are utilized in the normal operation of BWR and
happen in the anticipated operational transients and pri-
mary coolant effluent accidents of PWR and BWR. In
order to know the mechanism and reflect it in the math-
ematical models, this study performed an experiment to
measure void fraction () and interfacial area concentra-
tion (IAC, ai) of the two-phase flow in a simulated rod
bundle by using a state-of-the-art four-sensor optical
probe [1] [2] and established their database over wide
flow conditions.

2. Experiment: The experiment was performed in adia-
batic air-water two-phase flows in a vertical test section
with a 100mm×100mm (a×a) channel box and 6×6 alu-
minum rods (rod diameter: 10mm, rod pitch: 16.7mm).
Besides several off-the-shelf measuring instruments, a
self-made four-sensor optical probe was used in the local
measurements. In view of the symmetrical geometry of
the test section, an octant triangular region ((-1<x/a<0,
0<y/a<1) with -x/a>y/a) in each cross-section is selected
as the measuring target. A total of 22 points in the select-
ed octant triangular measuring region were measured at
the axial position with a height-to-diameter (hydraulic) of
149 under 18 flow conditions in this study.

3. Results and discussion: The selected results of the
measured local interfacial parameters are shown in Figs.
1, 2, 3 and 4. The measuring parameters at the center
points of the subchannels and the edge points of the sub-
channels (namely, at the rod-to-rod gap center or the
rod-to-wall gap center) are represented by the subscripts
of c and e respectively in these figures. The local void
fraction () demonstrates a significant core-peaking pro-
file with high void fractions in the channel box center
region and low void fractions in the wall region in the
cross-section under the selected relatively high ar-
ea-averaged superficial gas velocity (<jg>) flow condi-
tions in Fig.1. With the increase of the area-averaged su-
perficial liquid velocity (<jf>), the local void fraction
shows a decrease in the channel box center region and an
increase in the wall region. After comparing with the lo-
cal void fraction distributions in Fig.1, the measured local
interfacial area concentration (ai, IAC) (Fig. 2) shows a
similar feature in the cross-sectional profile, but the IAC
decrease with the increasing <jf> in the channel box cen-

ter region is not obvious. This can be attributed to the 
coalescence behavior of the large bubbles prevailing in 
the channel box center region, through which a lot of 
small bubbles disappear, in these selected flow conditions. 
Fig. 3 also shows that the bubble diameters (Db) in the 
center regions are greater than those in the wall regions 
and the large bubbles are moving in the center region. 

Fig. 1 Cross-sectional profiles of local void fraction 

Fig. 2 Cross-sectional profiles of local IAC 

Fig. 3 Cross-sectional profiles of local bubble diameter 

Fig. 4 Cross-sectional profiles of local bubble velocity 
As shown in Fig. 4, the local bubble velocity component 
in the main flow direction (Vgz) keeps a cross-sectional 
core-peaking profile with high velocity in the center re-
gion and low velocity near the channel box wall in all 
flow conditions. This means that the channel box with the 
compactly inserted rods (rod bubble) can still keep the 
typical power-law velocity profile in each cross-section. 

Reference 
[1] X. Shen, H. Nakamura, Int. J. Heat Mass Transfer, 67�
(2013) 843-852.
[2] X. Shen, H. Nakamura, Int. J. Multiph. Flow, 60�
(2014) 11-29.
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the channel box center region, through which a lot of 
small bubbles disappear, in these selected flow conditions. 
Fig. 3 also shows that the bubble diameters (Db) in the 
center regions are greater than those in the wall regions 
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１．はじめに：水和は蛋白質が正しい立体構造を形

成して機能を発現するために必須の現象であるが、

溶液状態では分子単位での観測は非常に困難である。

これに対して、結晶解析は結晶中の各原子の位置を

決定できるため、水和を分子単位で観測できる。蛋

白質結晶は蛋白質が密に並んだ状態であるが、低分

子の結晶と違い、結晶中で蛋白質の占める割合はお

よそ 70~30%程度で隙間の領域には水分子が存在し

てる。この水分子には流動性があり、蛋白質結晶に

含まれる水は液体の水に近いと見做される。一方で、

蛋白質の表面には強く結合した水分子が存在してお

り、このような水分子は動きが小さい。つまり、水

分子の運動性は異なっており、これは蛋白質の水和

水と符合すると考えられる。したがって、蛋白質結

晶の水分子は、”溶液中に近い流動性を持ち”、”結晶

解析により水分子の原子位置が決定できる”、蛋白質

の水和の研究に適した手法と考えられる。しかしな

がら、結晶解析をもってしても流動性を持つ水和の

解析は難しく、高分解能 X 線結晶解析でも水和構造

中の水分子をすべて決定することは至難である。こ

の問題を解決すべく、中性子結晶解析を実施した。

中性子は原子核との相互作用により散乱するため、

電子により散乱する X 線と比べて、水分子の水素原

子の検知能が X 線結晶解析と比べて増大する。さら

に、中性子散乱では軽水素と重水素の中性子散乱長 
(bH, bD = −3.8, 6.7 fm) は符号が反転するため、この差

分をとればフーリエ図上で水素原子の位置で大きな

コントラスト密度 (D/H コントラスト) が観測され

る。本研究では、蛋白質中性子結晶解析用の実空間

D/H コントラスト法を開発して [1]、水和水の分子レ

ベルでの構造解析を行った。

２．実験：鶏卵白リゾチームの重水溶媒と軽水溶媒

の大型単結晶を準備して、J-PARC の生体分子茨城県

生命物質構造解析装置 (iBIX) [2] で中性子回折デー

タの収集を 1.8Å 分解能で行った [3]。構造決定では

実空間 D/H コントラスト法 [1] を利用して、2.0Å 分

解能で R 値と Rfree 値がそれぞれ 16.8%、21.2%の構造

を決定した [3]。 D/H コントラスト図 (D/H contrast
2m|Fo|–D|Fc| Fourier map) を 1.8Å 分解能で作成して、

解析プログラム CCP4 の Peakmax を用いて閾値以上

の密度ピークを水分子の水素原子 (D/H 原子: 重水

溶媒では D 原子、 軽水溶媒では H 原子) として同

定した。D/H 原子は、蛋白質内の原子からの距離が

1.6Å 以内もしくは D/H 原子間の距離が 1.2Å 以内の

場合には衝突原子として除外し、D/H コントラスト

図を再描画して閾値を下回った場合にも除外した。

これを D/H 原子の増減が収束するまで繰り返した。 
３．結果：表 1 に閾値を 1σ、1.5σ、そして 3σ から

1.5σ まで段階的に変化えて D/H コントラスト図の密

度ピークを探索した結果を示す。ピーク探索前には

89 個の水分子が固定された水分子としてモデルに含

まれていたが、段階的に閾値を変えた探索の結果、

222 個の密度ピークをモデルに導入することができ

た。これは、結晶内の溶媒領域のおよそ 7 割以上と

見積もられる。導入されたピークは図 1 に示すよう

に、構造化学的に許容されている。今後、得られた

ピークの配置を分子動力学シミュレーションによる

水和水の配置と比較するなどして妥当性について検

証を行う。 
Table 1. The increase of peaks durring peak search 

Fig. 1. Water molecules before and after the peak seach 
(threshold 3σ ⇒ 2.5σ ⇒ 2σ ⇒ 1.5σ). D/H contrast 
2m|Fo|–D|Fc| Fourier map is superimposed on the model 
after the peak search. 

参考文献 
[1] T. Chatake & S. Fujiwara, Acta Crystallogr., D72
(2016) 71–82.
[2] K. Kusaka et al., J. Synchrotron Rad. 20 (2013)
994–998.
[3] (a) I. Tanaka et al., Method in Enzymol., 634
(2020) 101–123. (b) T. Chatake et al., Acta Crystal-
logr., D78 (2022) 770−778.
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 超超好好熱熱性性古古細細菌菌由由来来天天然然変変性性タタンンパパクク質質のの高高温温下下ででののココンンパパククトト化化 

(J-PARC1, 京大複合研 2, CROSS3, JAEA4, 横浜市大 5, 九大 6 ) 
○小田隆 1, 井上倫太郎 2, 富永大輝 3, 中川洋 4, 守島健 2, 岩瀬裕希 3, 小沼剛 5, 池上貴久 5, 石野園子 6, 

石野良純 6, 奥隆之 1, 佐藤衛 3,5, 杉山正明 2

１１．．研研究究背背景景

タンパク質はポリペプチド鎖が一定の構造に折れ畳

まれることで機能するとされてきたが、生体内には
折れ畳まれていない領域(天然変性領域)を持つタン

パク質が多数あることが明らかになった。天然変性

領域を持つタンパク質を天然変性タンパク質と呼ぶ。

天然変性タンパク質は折れ畳まれた固い領域のみか

らなるタンパク質とは異なり、柔軟な構造が機能に

重要である。従って、その動的構造(水溶液中で取り

得る構造)やダイナミクスに機能と結びつく特徴が

あるものと推測される。本研究では、超好熱性古細

菌由来の DNA 損傷の修復に関わるタンパク質 Hef
の天然変性領域について構造とダイナミクスを
SAXS, CD スペクトル,及び QENS で解析した。超好

熱性古細菌の生育温度は 333~363K であるため、 
283~363K の範囲で温度変調して測定し、比較した。 
２２．．実実験験
超好熱性古細菌 Thermococcus kodakarensis 由来の

Hef は 2 つのドメイン(ヘリカーゼおよびヌクレアー

ゼドメイン)とその間の天然変性領域(IDR)からなる

[1](図 1A)。本研究では IDR のみのタンパク質を実験

に用いた。CD スペクトル測定は JASCO J-720W を使
用した。SAXS 測定は高エネルギー加速器研究機構

の BL10C で行った。QENS 測定は J-PARC の BL02
で行った。

３３．．結結果果

SAXS データから Guinier plot により慣性半径(Rg)を
算出した結果、昇温に伴い Rgが小さくなり、コンパ

クト化することを発見した(図 1B)。通常、折れ畳ま

れたタンパク質は高温で構造が破壊され粒子サイズ

が大きくなるが、Hef IDR は通常のタンパク質とは

異なる挙動を示すことがわかった。高温は超好熱性

古細菌の生理的温度であることも興味深い。次に、

CD スペクトル測定を行ったところ、222nm の CD 値

は昇温に伴い低下したため(図 1C)、昇温に伴い、α-
helix が形成されることが予想された。一方、Hef と
は異なる天然変性タンパク質で、同様の CD スペク

トル変化を昇温によるポリプロリンヘリックス II
(PPII) の崩壊によるものと議論している報告もある

[2]。Hef IDR が PPII を形成するか調べるために、プ

ログラムCIDER[3]により PPII propensity を計算した

結果、比較的高い確率(43%)で PPII を形成すると判

定された。次に、温度変調して QENS 測定を行い、

各温度でのポリペプチド鎖の運動性を緩和速度 Г と

して見積もった。QENS 測定で得られる動的散乱則

S(Q, ω)から Г を抽出するために、溶液中での Hef IDR 
分子全体の並進拡散、回転拡散の S(Q,w)への寄与を

見積もる必要がある。そのため、まず SAXS データ

から、Hef IDR が水溶液中で取り得る構造をアンサ

ンブルとして決定し、得られた構造から Hydropro を

用いて並進及び回転拡散定数を見積もり、Г を抽出

することに成功した。結果、観測された全ての Q レ

ンジにおいて、昇温に伴い、Г は増加したことが示さ

れた。さらに、SAXS データからポリペプチド鎖の持

続長 Lp を計算したところ、昇温に伴い、持続長が短

くなることが示された。以上の結果を総合すると、

温度上昇に伴い、α-helix が形成されたのではなく、

低温では PPII 形成により伸びた固い構造をとってい

た Hef IDR が、高温で PPII が崩壊したことによりコ

ンパクト化したものと考えられる。高温での IDR の

コンパクト化はヘリカーゼドメインとヌクレアーゼ

ドメインを接近させ、Hef 全長が機能するための適

切な配置に関わると推測された。

図 1.昇温に伴う Hef IDR の構造・ダイナミクス変

化. (A)Hef のドメイン構成, (B)SAXS で見積もられ

た Rg, (C)CD スペクトル, (D) QENS データから算出

された緩和速度 Г, (E)SAXS データから算出された

持続長 Lp 
参考文献
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KUR-IBS にによよるる最最近近のの研研究究展展開開 

（京大複合研）○日野正裕

中性子ビーム利用は、生命・物質科学研究から素

粒子物理研究、産業利用等まで多岐にわたる。近年、

J-PARC や米国 SNS に代表されるの加速器中性子源

利用の発展は著しく、ヨーロッパにおける ESS も稼

働が間近である。これらは瞬間的に高輝度なパルス

中性子源であるが、時間平均中性子強度で考えると、

J-PARC MLF の中性子源でも熱出力 20MW の研究

用原子炉 JRR-3 と同程度となる。そのため、中性子

イメージングや中性子小角散乱等、比較的幅広い波

長分布やフレームオーバーラップが問題となる冷中

性子ビーム利用をする場合、原子炉のような定常中

性子源が適していることが多い。

KUR も良い定常中性子源であるが、現在冷中性

子源（CNS）は動いておらず、使用済み燃料の返還期

限の問題から、2026 年 5 月頃に停止する。ただ KUR
の後継も意識した福井県敦賀市「もんじゅサイト」

に設置する新たな試験研究炉（以下 新試験研究炉）

の建設計画も進んでおり、KUR での研究開発は新試

験研究炉の発展につながる。熱出力 10MW 未満の新

試験研究炉は、JRR-3 に迫る熱中性子束を持ち、かつ

冷中性子源の性能を高めることで、高輝度の冷中性

子ビームを得て、世界に伍する中性子ビーム施設と

することを目標としている[1]。そのため如何に効率

的に必要な冷中性子ビームだけ輸送し、計測に利用

するかが非常に重要になる。

多層膜中性子ミラーはビームの輸送、整形、偏極

等、冷中性子ビームの性能向上に必須なデバイスで

あり、特により中性子波長が長くなるほどその性能

は向上する。京大複合研のイオンビームスパッタ装

置(KUR-IBS)は、世界で初めて m=5 中性子スーパー

ミラーを実現し、現在に至るまで常に最高レベルの

多層膜中性子ミラーの成膜を行っている（m=5 とは

Ni の全反射臨界角に対して 5 倍の入射角で全反射で

きる性能を表す指標）。

高性能なスーパーミラーの実現には、層間の拡散

だけでなく、まず基板の表面粗さを 0.3nm 程度以下

に抑える必要がある。この制約のため金属基板の使

用が難しかったが、理化学研究所・光量子工学研究

センター・先端光学素子開発チームとの共同研究か

ら、表面粗さ 0.2nm 以下を実現し、この問題を解決

した。金属を母材することで、機械加工用の NC 加

工機での製作が可能となり、劇的な製作期間短縮と

コス削減が可能となる。また耐放射線にも優れ、分

割して組み合わせ、構造材、例えばミラー自体を真

空チャンバーや遮蔽材としてもなど利用できる等、

新試験研究炉はもとより、J-PARC MLF の第 2 ター

ゲットステーション等への利用が期待されている。

現在は J-PARC MLF BL06(VIN ROSE)スピンエコー

分光器[3]の位相補正集光ミラーとしてm=6のNiC/Ti
スーパーミラー成膜の量産を行っている。

鉄（Fe）等の強磁性層とその強磁性層の↓スピン

中性子が感じるポテンシャルと同じ大きさの各ポテ

ンシャルを持つ非磁性層を組み合わせた多層膜では、

↑スピン中性子は周期ポテンシャルを感じて反射し、

↓スピン中性子は一つのポテンシャルのみを感じて

透過する、偏極デバイスとして利用できる。より低

磁場で機能する超冷中性子用[4]から JRR-3 C3-12-
(MINE)ポートに設置してある中性子スピン干渉計

の偏極ミラー[5]を始め、面間隔の非常に薄い偏極モ

ノクロメーターミラーまで広く開発も行っている。

さらに最近では中性子ミラー以外の展開も多くなっ

ている。例えば、名古屋大学、理化学研究所等と共同

研究している原子乾板型中性子検出器開発では、中

性子と 10B の反応の秘跡を読み取ることで、カメラ

等の電子デバイスより数段高い高空間分解能を実現

している [6]. ここで 10B膜を含む多層膜の成膜を行

った。

また近年 KUR CN-3 ビームラインに常設した Tal-
bot-Lau 干渉計[7]の性能向上を目指した中性子吸収

格子制作のための Gd/Ti 多層膜成膜[8]等、中性子吸

収膜においても利用展開が広がっている。

その他中性子反射率法による摩擦研究用の金属薄膜

成膜[9,10]や、水素脆化研究のための水素雰囲気中で

の Fe/Ti 多層膜成膜等、反応性ガスの導入をはじめ成

膜プロセスとしても新たな試み行っている。当日は

これらの進展の概要を紹介したい。
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中中性性子子位位相相イイメメーージジンンググ法法にによよるる金金属属 3D 造造形形試試料料のの観観察察 

（東北大多元研、京大複合研 ）○関義親、日野正裕 、Mugeng Li

１．はじめに：3 枚の回折格子から構成されるタル

ボ・ロー干渉計 [1, 2] は，白色ビームに対しても適

用可能である，結晶を用いた光学系と比較してアラ

インメントが容易であり外部擾乱に対しても堅牢性

が高い，などの特徴を有するため，中性子位相イメ

ージングに広く利用されるようになってきている。

位相格子と吸収格子の組み合わせによって，空間的

な強度分布（モアレ縞）を生成し，これを中性子波

面の基準とする。試料によって中性子波に引き起こ

される吸収・屈折・小角散乱の効果を，モアレ縞の

平均強度・位相・ビジビリティー（鮮明度）の変化

として同時に検出することができる。特に，ビジビ

リティーコントラスト像からは，光学系の空間分解

能以下の微小構造の情報を抽出できることから活発

な応用研究が行われている。

本研究では，この中性子位相イメージング法を金

属 3D 造形試料に対して適用することを試みた。金

属 3D 造形では，レーザーまたは電子ビームを用い

て金属粉末を溶融・凝固させ，層状構造を積み上げ

ながら立体形状を製作するため，造形体内部に数 μm
～数十 μm 程度の欠陥（空隙）が生じやすい。この

ような空隙は疲労強度の低下をもたらすことから，

空隙を抑制する造形プロセスに加えて，空隙の非破

壊検査手法が必要とされている。タルボ・ロー干渉

計によるビジビリティー像では，空隙と金属との散

乱長密度差によって生じる小角散乱強度を可視化す

ることができる。

２．実験：測定は京都大学複合原子力科学研究所研

究用原子炉（KUR）CN-3 ポートにおいて行った。

本ポートには設計波長 2.7 Å に最適化したタルボ・

ロー干渉計イメージングシステムが常設されている

[3]。試料はレーザー粉末床溶融法によって 3D 造形

された INCONEL 718，SUS 316L，Ti64，AlSi10Mg
のキューブ（10 × 10 × 10 mm3）である。それぞれ

2 個ずつ製作され，あらかじめ X 線 CT によって空

隙率が評価されている。各試料の照射時間は原子炉

熱出力 5 MW 時に 80 s であった。このとき，干渉計

が検出感度をもつ空隙のサイズ（自己相関長）は 3.8
μm に設定された。

３．結果：図 1 にタルボ・ロー干渉計による中性子

イメージングで取得された各試料の吸収像とビジビ

リティー像を示す。各素材とも吸収像では 2 つの試

料間のコントラストはほぼ同一であった。一方，ビ

ジビリティー像では，明瞭なコントラスト差が観測

された。ビジビリティー値が低い部分ほど，空隙率

が高く，小角散乱強度が大きいことを示している。

また，各素材ビジビリティー値の大小関係は，X 線

CT で評価された空隙率の大小関係とよく一致した。

中性子タルボ・ロー干渉計では X 線 CT と比較して

より厚い（> 1 cm）造形物をより広い視野（～数 cm 
× 数 cm）で観察できることから，空隙の非破壊観

察手法として有望と考えられる。

参考文献 
[1] I.S. Anderson, R.L. McGreevy, and H.Z. Bilheux,

“Neutron imaging and applications”, Springer Sci-
ence+ Business Media (2009) Chapter 8.

[2] A. Momose et al., Quantum Beam Sci. 2020, 4(1), 9
(2020).

[3] Y. Seki et al., Rev. Sci. Instrum. 94, 103701 (2023).

Fig. 1.  Absorption and visibility images of IN-
CONEL 718, Ti64 (top), AlSi10Mg, and SUS 316L 
(bottom) fabricated by the laser powder bed fusion 
process. 
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中中性性子子位位相相イイメメーージジンンググ法法にによよるる金金属属 3D 造造形形試試料料のの観観察察 

（東北大多元研、京大複合研 ）○関義親、日野正裕 、Mugeng Li

１．はじめに：3 枚の回折格子から構成されるタル

ボ・ロー干渉計 [1, 2] は，白色ビームに対しても適

用可能である，結晶を用いた光学系と比較してアラ

インメントが容易であり外部擾乱に対しても堅牢性

が高い，などの特徴を有するため，中性子位相イメ

ージングに広く利用されるようになってきている。

位相格子と吸収格子の組み合わせによって，空間的

な強度分布（モアレ縞）を生成し，これを中性子波

面の基準とする。試料によって中性子波に引き起こ

される吸収・屈折・小角散乱の効果を，モアレ縞の

平均強度・位相・ビジビリティー（鮮明度）の変化

として同時に検出することができる。特に，ビジビ

リティーコントラスト像からは，光学系の空間分解

能以下の微小構造の情報を抽出できることから活発

な応用研究が行われている。

本研究では，この中性子位相イメージング法を金

属 3D 造形試料に対して適用することを試みた。金

属 3D 造形では，レーザーまたは電子ビームを用い

て金属粉末を溶融・凝固させ，層状構造を積み上げ

ながら立体形状を製作するため，造形体内部に数 μm
～数十 μm 程度の欠陥（空隙）が生じやすい。この

ような空隙は疲労強度の低下をもたらすことから，

空隙を抑制する造形プロセスに加えて，空隙の非破

壊検査手法が必要とされている。タルボ・ロー干渉

計によるビジビリティー像では，空隙と金属との散

乱長密度差によって生じる小角散乱強度を可視化す

ることができる。

２．実験：測定は京都大学複合原子力科学研究所研

究用原子炉（KUR）CN-3 ポートにおいて行った。

本ポートには設計波長 2.7 Å に最適化したタルボ・

ロー干渉計イメージングシステムが常設されている

[3]。試料はレーザー粉末床溶融法によって 3D 造形

された INCONEL 718，SUS 316L，Ti64，AlSi10Mg
のキューブ（10 × 10 × 10 mm3）である。それぞれ

2 個ずつ製作され，あらかじめ X 線 CT によって空

隙率が評価されている。各試料の照射時間は原子炉

熱出力 5 MW 時に 80 s であった。このとき，干渉計

が検出感度をもつ空隙のサイズ（自己相関長）は 3.8
μm に設定された。

３．結果：図 1 にタルボ・ロー干渉計による中性子

イメージングで取得された各試料の吸収像とビジビ

リティー像を示す。各素材とも吸収像では 2 つの試

料間のコントラストはほぼ同一であった。一方，ビ

ジビリティー像では，明瞭なコントラスト差が観測

された。ビジビリティー値が低い部分ほど，空隙率

が高く，小角散乱強度が大きいことを示している。

また，各素材ビジビリティー値の大小関係は，X 線

CT で評価された空隙率の大小関係とよく一致した。

中性子タルボ・ロー干渉計では X 線 CT と比較して

より厚い（> 1 cm）造形物をより広い視野（～数 cm 
× 数 cm）で観察できることから，空隙の非破壊観

察手法として有望と考えられる。

参考文献 
[1] I.S. Anderson, R.L. McGreevy, and H.Z. Bilheux,

“Neutron imaging and applications”, Springer Sci-
ence+ Business Media (2009) Chapter 8.

[2] A. Momose et al., Quantum Beam Sci. 2020, 4(1), 9
(2020).

[3] Y. Seki et al., Rev. Sci. Instrum. 94, 103701 (2023).

Fig. 1.  Absorption and visibility images of IN-
CONEL 718, Ti64 (top), AlSi10Mg, and SUS 316L 
(bottom) fabricated by the laser powder bed fusion 
process. 
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Crystal structure of dephospho-coenzyme A kinase from archaea.
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Effect of interfacial drag term on pressure drop in gas-liquid two-phase flow within a packed bed of spheres." 

Tomohiro Mizuno, Naoya Odaira, Daisuke Ito, Kei Ito, Yasushi Saito 

mizuno.tomohiro.28a@st.kyoto-u.ac.jp 

球球充充填填層層内内気気液液二二相相流流のの圧圧力力損損失失にに及及ぼぼすす界界面面抗抗力力項項のの影影響響

（京大院、京大複合研 1）○水野知紘、大平直也 1、伊藤大介 1、伊藤啓 1、齊藤泰司 1 

1. はじめに：ナトリウム冷却高速炉で想定されるシ

ビアアクシデントとして炉心損傷事故が挙げられる。

炉心損傷事故では事故の影響を原子炉容器内に保持

する為、燃料デブリを安定的に冷却することが求め

られる。炉心に残ったデブリは高温であり、図 1 の

ように冷却材と接触すると沸騰して気液二相流が発

生する。その際気液二相流特性はデブリの冷却性を

考慮するうえで重要な要素である。また、圧力損失

はデブリ内への冷却材の流入出を評価するときに重

要な指標であるが、現象が複雑なので未だ十分では

ない。そこで本研究ではデブリ内の気液二相流圧力

損失評価のために、実験的に取得した充填層内気液

二相流の圧力損失と流動様式に関して、モデルとの

比較および考察を行い、界面抗力の影響について検

討する。

Fig. 1. Gas-liquid two-phase flow within the debris bed 

2. 実験： 充填層内気液二相流の圧力損失、ボイド

率を得るために図のような球充填層実験体系におい

て気液二相流の計測を行った。試験部は内径 50mm
のアクリル製の円管内に単一球径のガラス球を充填

したものであり、充填する粒子の径は 3,5,7,10mm で

ある。図 2 のように作成した試験部を鉛直上昇流の

ループにつなぎ試験部を水で満たしたのち、空気を

試験部の下部から導入し、試験部内に上向きの二相

流を形成します。本実験では液相見かけ流速をゼロ

とし、気相見かけ流速を 0.01m/s から 0.6m/s まで増

加させ計測を行った。また、ボイド率については静

電容量法により測定を行った。得られた実験結果か

ら、Lipinski 型のモデル式[1]を用いて界面抗力を導出

し、比較を行った。

3. 結果：図 3 は粒子径 3,5,7,10mm での jL=0.0 m/s に
おける実験から得られた圧力損失を示している。粒

子径の小さいほうが圧力損失が大きくなっており、

Fig. 2. Packed bed experimental system 
粒子径 3mm と 5,7,10mm では気相見かけ流速 jG に対

する圧力損失の変化の傾向が異なっている。このこ

とは流動様式による違いにより起こていると考えら

れる。また、この結果から界面抗力を求め比較する

と、粒子径の大きいほど界面抗力が大きくなること

がわかった。

Fig. 3. Result of pressure drop measurement at various 
particle sizes for jL=0.0 m/s. 

4. おわりに：球充填層内気液二相流の界面抗力を実

験的に求めるため、各粒子径での jL=0.0 m/s において

圧力損失とボイド率を求めた。今後は、界面抗力は

流動様式に大きく影響を受けるため流動様式に着目

した解析を行う必要がある。

参考文献
[1] Lipinski R. J., A model for boiling and dry-out in par-

ticle beds, U.S. NUREG/CR-2646, SAND82-0765 R7
(1982)
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Solvent extraction characteristics of Europium using new extractants, and separation and recovery by extraction chromatography
Kosuke Otsu, Chizu Kato, Masaya Ikeno, Chuya Saiga, Yuya Nihei, Satoshi Fukutani, Tatsuro Matsumura, Toshiyuki Fujii
otsu1@qc.see.eng.osaka-u.ac.jp

１．はじめに：日本原子力研究開発機構(JAEA)で
は、原子力発電における使用済み核燃料の分離変

換技術の開発を進めている。これまで用いられて

いた Tetradodecyldiglycolamide(TDdDGA)は 3価の
マイナーアクチノイドMAに高い選択性を示すの
に対し、そのMAと共に抽出されるイットリウム
(Y)やユーロピウム(Eu)の逆抽出が困難であるこ
とが課題の 1つとなっていた[1]。本研究では、
TDdDGAと分子骨格が同じで側鎖に枝分かれ構造
を持つ新規抽出剤 Tera-2-ethylhexyldiglycolamide

(TEHDGA)(図 1)を用いて溶媒抽出法と抽出クロ
マトグラフ法により Euの抽出挙動を分析し、
TEHDGAの基本性能を評価することを目的とし
た[2]。

２．実験：水相として Euが溶存する 1.5 M HNO3溶
液を、有機相として TEHDGAが 0.01~0.10 M溶存す
る 20 vol%オクタノール 80 vol%ドデカン溶液を調製
した。溶媒抽出後の Eu濃度を京都大学複合原子力科
学研究所の誘導結合プラズマ質量分析装置

(ICP-MS)を用いて測定し、Euの分配比(式 1)を求め
その抽出挙動を評価した。TEHDGA 0.001 Mと樹脂
のスチレンジビニルベンゼン 1.0 g を物理吸着させ
吸着剤を作製し、内径 1.0 cmのカラムを用いて抽出
クロマトグラフ法により抽出性能についての評価を

行った。

  (1)

３．結果：図 2に TEHDGA濃度と Eu分配比の関係
を示す。図 2から Eu分配比の抽出剤濃度依存性が確
認でき、その傾きが 2 になっていることから硝酸系
において Eu：TEHDGA＝1：2 で錯体を形成してい
ると考えられる。予想される抽出反応式は以下の通

りである。

Eu3++3NO3-+3TEHDGA⇄Eu(NO3)3・3TEHDGA

図 3に抽出クロマトグラフ法によって得た回収溶液
の体積と原液に対する Euの相対濃度の関係を示す。
図 3から破過曲線が確認できた。破過曲線から、カ
ラムの理論段数 N及び理論段相当高さ HETPを決
定した。実験結果として N = 12.23、HETP = 2.53

図 1：TEHDGAの構造

図 2：Eu分配比の抽出剤濃度依存性

図 3：溶離液総量と溶出した Eu濃度の相対値

参考文献

[1] 鈴木ら, 原子力学会秋の大会, 2K08 (2017)
[2] Y. Ban et al. Solvent Extr. Ion Exch. 37 7, 27-37 
(2019)

が得られた

（阪大院工、阪大工1、京大複合研 2、原子力機構 3）○大津公亮、加藤千図、池野将矢、齋賀忠也、二瓶佑哉1、
福谷哲2 、松村達郎 3、藤井俊行
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Gallium concentrations in GSJ standard materials 
Chizu Kato, Satoshi Fukutani, Toshiyuki Fujii 
chizu@see.eng.osaka-u.ac.jp 

岩岩石石試試料料中中ののガガリリウウムム濃濃度度

（阪大院工、京大複合研 1）○加藤千図、福谷哲 1、藤井俊行 

１．はじめに：産業技術総合研究所地質調査総合セ

ンター(GSJ)が発行している岩石標準試料は、日本各

地のさまざまな岩石種類を標準試料として制定し、

公式な元素濃度値が発表されている[1]。この公式元

素濃度値は地球化学の研究だけではなく、さまざま

な材料開発の分野などでも用いられているが、全て

の岩石標準試料中の元素濃度値が制定されておらず、

今だ空白となっている元素濃度値の試料が多数ある。

濃度が未制定の元素は微量元素であることや測定が

困難な元素が多く、これまではあまり必要性が高く

なかった。しかし、近年分析装置の精度向上により、

微量元素の高精度分析が可能となり、岩石標準試料

の利用が高まっている。微量元素のうち、本研究で

はガリウム(Ga)に着目する。ガリウムは地球の地殻

中におよそ 18 ppm[2]存在する。近年では地球岩石[3, 
4]の他に隕石[5]や月試料[6]の分析が行われている。

本研究では、Ga 濃度が未知の試料と公式値が発表さ

れている試料中の Ga 濃度を測定した。

２．実験：本研究では、8 つの火成岩由来の岩石標

準試料の JA-1a(安山岩)、JB-2a(玄武岩)、JB-3a(玄武

岩)、JB-1b(玄武岩)、JF-1(長石)、JG-1(花崗閃緑岩)、
JMn-1(マンガンノジュール)、JSy-1(閃長岩)を 0.1 g
秤量した。フッ酸と硝酸を加え、100℃のホットプレ

ート上で 1 週間静置したのち、蒸発乾固し、塩酸を

加え再度ホットプレート上で 3 日間静置し溶解した。

試料を京都大学複合原子力科学研究所の誘導結合プ

ラズマ質量分析装置(ICP-MS)と大阪大学の誘導結合

プラズマ発光分光分析装置(ICP-OES)を用いて Ga 濃

度測定を行った。

３．結果と考察：先行研究では ICP-MS を用いて試

料中の Ga 濃度測定し、以下のとおりであった[7]。
JA-1a: 27 ppm、JB-2a: 27 ppm、JB-3a: 32 ppm、JB-1b: 
26 ppm、JF-1: 31 ppm、JG-1: 31 ppm、JGb-1: 32 ppm、

JSy-1: 37 ppm。公式値が制定されている試料と本研

究の結果を比較すると、全ての試料において本研究

での Ga 濃度が高い結果が得られた。そのため、今回

はそれらの試料を再度測定する。また、新規試料と

して JMn-1 の結果を発表する。今後は他の分析方法

を用いた測定や複数回、独立したバッチを分析する

ことでより精度が高い値を求めていく。

参考文献
[1] N. Imai et al., Geostand. newsl., 19 (1995) 135-213.
[2] H. Palme and H. St. C. O’Neill, in Treatise on Geo-
chemistry, edited by A. M. Davis (Elsevier Press, New
York, 2003), Vol 2.
[3] C. Kato et al. Chem. Geol. 448 (2017) 164-172.
[4] Y. Zhang et al., Geosci. Front. 12 (2021) 101137.
[5] C. Kato and F. Moynier, Earth Planet. Sci. Lett. 479
(2017) 330-339.
[6] C. Kato and F. Moynier, Sci, Adv. 3 (2017) e1700571.
[7] 加藤ほか., 第 57 回京都大学学術講演会, A-2,
(2023)
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3 価価ラランンタタノノイイドド水水酸酸化化物物・・酸酸化化物物のの固固相相状状態態にに基基づづくく溶溶解解度度のの解解釈釈 

（京大院工）○小林大志、佐々木隆之

１．はじめに：放射性廃棄物処分の安全評価では、

処分環境における放射性核種の移行挙動を定量的に

予測することが求められる。Am(III)や Cm(III)、ラン

タノイドなど水溶液中で 3 価金属イオンとなる核種

は、加水分解反応が強く、中性からアルカリ性 pH
領域において、難溶性の水酸化物沈殿（M(OH)3(s)）
を形成する。このため、これら核種の移行挙動を予

測するためには、M(OH)3(s)の溶解度を把握する必要

があり、加水分解定数や溶解度積など熱力学データ

の整備が進められている［1,2］。M(OH)3(s)と同様、

難溶性の 4 価金属イオンの酸化物（MO2(s)）に対し

て、近年、溶解度積の値が MO2(s)の粒子サイズに反

比例して大きくなる粒子サイズ効果が実験的に確か

められており[3]、M(OH)3(s)に対しても固相の結晶構

造だけでなく、粒子サイズを考慮した溶解度積の評

価が重要である。そこで、本研究では、過飽和法お

よび不飽和法により、 La(III) の水酸化物固相

（La(OH)3(s)）の溶解度を測定し、結晶構造や粒子サ

イズなどの固相状態に基づく溶解度の解釈を行った。 

２．実験：過飽和法および不飽和法によって La(III)
固相を含む試料溶液を調製した。過飽和法では、0.01 
mol/L の La(III)の硝酸溶液を母溶液として作成、

NaOH を滴下することにより pH を pH 7～12 まで調

整し、水酸化物沈殿固相を含む試料溶液とした。一

方、不飽和法では、La2O3(cr)を予め pH 7～12 に調整

した試料溶液に固相として添加した。それぞれの方

法により作成した試料溶液を 25℃または 90℃の恒

温器において 1 か月間、静置した。恒温器から取り

出した後、pH を測定し、上澄み液を分画分子量 3kDa
のフィルターで限外ろ過した。ろ液中に含まれる La
濃度は ICP-MS により定量した。また、それぞれの

試料溶液に含まれる固相を懸濁状態のまま分取し、

厚さ 1mm のカプトン膜セルに充填した。これら試料

をあいちシンクロトロン光センターの小角散乱

（SAXS）用ビームライン（BL8S3）にて測定した。

測定に用いた X 線波長は 0.92Å であり、3 つのカメ

ラ長（0.21 m、1.23 m および 3.97m）で試料によって

散乱される X 線を、大面積型ピクセル検出器

（PILATUS 2M 検出器）を用いて検出した。

３．結果：図 1 に過飽和法により調製した La(III)固
相の散乱 X 線強度（I(q)）を散乱ベクトル q（q＝
4πsinθ/λ, θ は散乱角）の関数として示す。q > 10 (nm-1)
の範囲では、回折ピークが表れ、ピーク位置より

La(OH)3(cr)と同定された。不飽和法では、La2O3(cr)
が La(OH)3(cr)へと変化することが見出されている

[4]が、La(III)母溶液から沈殿させた場合も同じ結晶

構造の固相が確認された。一方、0.06 < q < 4 (nm-1)
の領域では、 25℃で試料溶液を静置した場合

（LAO25-8, LAO25-12）は、q = 0.8 (nm-1)付近、90℃
で試料溶液を静置した場合（LAO90-9, LAO90-12）
は、q = 0.25 (nm-1)付近に I(q)の傾きが変化する箇所

（図中矢印）が存在することが分かった。両固相は

同じ結晶構造を有するが、それぞれの一次粒子の大

きさは、8 nm および 25 nm と異なることが示唆され

た。このとき、90℃で静置した La(OH)3(cr)の溶解度

は、25℃で静置した値より 2 桁程度低い値を示す結

果となり、溶解度を把握する上で 1 次粒子の大きさ

が大きな役割を果たしていることが分かった。
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図 1 過飽和法による La 水酸化物固相の SAXS プロ

ファイル (LAO90-9: pH 7.6, LAO90-12: pH 12.0,
LAO25-8: pH 8.5, LAO25-12: pH 12.05)

参考文献
[1] I. Grenthe et al., Chemical Thermodynamics Vol. 14,
OECD-NEA (2020).
[2] P.L. Brown and C. Ekberg, Hydrolysis of Metal Ions,
Volume 1, Wiley-VCH, Weinheim (2016).
[3] M. Rand et al., Chemical Thermodynamics Vol. 11,
OECD-NEA 7500 (2009).
[4] Md. Moniruzzaman, et al., J. Nucl. Radiochem. Sci.,
20, 32 (2020).
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Plan for the equipments related to neutron activation analysis at the new research reactor to be constructed on the "Monju" site 
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ももんんじじゅゅササイイトト新新試試験験研研究究炉炉ににおおけけるる放放射射化化分分析析関関連連設設備備のの計計画画

（京大複合研）○稲垣誠、高宮幸一、日野正裕、杉山正明、川端祐司、佐藤信浩

１．はじめに：福井県敦賀市の「もんじゅ」サイト

を活用し、新たな試験研究炉を設置されることとな

った。その設置に向け、日本原子力研究開発機構、

京都大学、福井大学が連携し、新たな試験研究炉の

設計とその利用に関する検討を進めている。新たな

試験研究炉は、中性子ビーム利用を主目的とした出

力 10 MW 程度の中出力炉として計画されており、約

50 m×120 m の敷地に、原子炉本体施設、中性子ビ

ームを用いて実験を行うビームホール、中性子を照

射した試料等の放射性同位体（RI）を取り扱うホッ

トラボラトリ、原子炉管理棟などを配置することを

予定している。本発表では、これらのうち、ホット

ラボラトリの規模と備えるべき設備等について検討

を行ったので報告する。 

２．検討内容：既存の類似施設を参考に、新たな試

験研究炉におけるホットラボラトリについて検討を

行った。ホットラボラトリの必要面積については、

京都大学研究用原子炉（KUR）のホットラボラトリ

を参考にし、最低限必要な実験室及び管理用の設備

の種類及び面積を検討した結果、約 2 千平方メート

ル程度が必要であると見積もった。現在の施設レイ

アウト案においてホットラボの占める範囲は 23 m
×34 m 程度であるので、必要面積を確保するために

はホットラボラトリを多層階化する必要がある。ホ

ットラボラトリには、放射化分析や RI 製造のための

照射試料の研究炉への挿入と取り出しを行うための

各照射ポート、照射物を取り扱うためのフードやグ

ローブボックスを備えた実験室及び各種検出器を備

えた測定室が必要となる。短寿命の核種を速やかに

化学処理し、測定を行うような場合を考えると、照

射ポート、実験室、測定室は安全かつ速やかに作業

者が移動あるいは照射試料を移送できるよう配置す

る必要がある。基礎化学研究、検出器開発、少量核

燃照射、トレーサー製造などの実験研究の需要もあ

り、それらに必要な設備を備える必要がある。また、

ユーザーの休憩室や非放射線作業のための部屋など

として、非管理区域の部屋が必要である。以上のこ

となどを勘案し、図 1 のようなホットラボラトリの

構成案を作成した。

Fig. 1.  Plan for the hot laboratory at the new research reactor. 
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（京大複合研）○稲垣誠、高宮幸一、日野正裕、杉山正明、川端祐司、佐藤信浩
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試験研究炉は、中性子ビーム利用を主目的とした出

力 10 MW 程度の中出力炉として計画されており、約

50 m×120 m の敷地に、原子炉本体施設、中性子ビ

ームを用いて実験を行うビームホール、中性子を照

射した試料等の放射性同位体（RI）を取り扱うホッ

トラボラトリ、原子炉管理棟などを配置することを

予定している。本発表では、これらのうち、ホット

ラボラトリの規模と備えるべき設備等について検討

を行ったので報告する。 

２．検討内容：既存の類似施設を参考に、新たな試

験研究炉におけるホットラボラトリについて検討を

行った。ホットラボラトリの必要面積については、

京都大学研究用原子炉（KUR）のホットラボラトリ

を参考にし、最低限必要な実験室及び管理用の設備

の種類及び面積を検討した結果、約 2 千平方メート

ル程度が必要であると見積もった。現在の施設レイ

アウト案においてホットラボの占める範囲は 23 m
×34 m 程度であるので、必要面積を確保するために

はホットラボラトリを多層階化する必要がある。ホ

ットラボラトリには、放射化分析や RI 製造のための

照射試料の研究炉への挿入と取り出しを行うための

各照射ポート、照射物を取り扱うためのフードやグ

ローブボックスを備えた実験室及び各種検出器を備

えた測定室が必要となる。短寿命の核種を速やかに

化学処理し、測定を行うような場合を考えると、照

射ポート、実験室、測定室は安全かつ速やかに作業

者が移動あるいは照射試料を移送できるよう配置す

る必要がある。基礎化学研究、検出器開発、少量核

燃照射、トレーサー製造などの実験研究の需要もあ

り、それらに必要な設備を備える必要がある。また、

ユーザーの休憩室や非放射線作業のための部屋など

として、非管理区域の部屋が必要である。以上のこ

となどを勘案し、図 1 のようなホットラボラトリの
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Fundamental experiments for the formation of radionuclide endohedral fullerenes 
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放放射射性性核核種種内内包包フフララーーレレンンのの生生成成にに向向けけたた基基礎礎実実験験

（京都大、東京都立大
1
）○稲垣誠、中田拓希、秋山和彦 1、大槻勤 

１．はじめに：近年、放射性同位体（RI）は医学的

診断や治療に広く用いられ、悪性腫瘍などの早期診

断や治療に成果を上げている。RI を診断や治療に用

いるにあたり、正常組織の被ばく低減などの観点か

ら、体内で RI を運搬し患部に集積させる技術（ドラ

ッグデリバリーシステム；DDS）が求められている。

RI の DDS を実現するためには、RI を保持し、かつ

患部に集積する機能を持つような分子が必要となる。 
RI を保持する構造を持つ分子には様々なものがある

が、その一つにフラーレンがある。フラーレンはそ

のかご状構造内に金属原子などを内包できることが

分かっており[1]、また、フラーレンはその外側を化

学的に修飾することが可能である[2]。したがって、

フラーレンを化学的に修飾し、患部に集積するよう

な機能を持たせることができれば、フラーレンは

DDS において RI を運搬する分子となり得ることが

期待される。実際に、ヒドロキシ基で修飾したガド

リニウム内包フラーレン（Gd@C82(OH)n）が従来の

MRI 造影剤である Gd-DTPA よりも高い造影効果を

示すことが知られているなど[3]、フラーレンの医療

分野における応用研究が進んでいる。

そこで、本研究では、RI の DDS への応用に向けた

基礎研究として、RI を内包したフラーレンの簡便な

生成法の開発を目指すこととした。RI を内包したフ

ラーレンの生成は既に報告されているが[4]、従来の

方法は比較的大規模な装置を必要とし、RI による汚

染を考えると取り扱いが難しい。RI 内包フラーレン

を簡便に作成することができれば、RI 内包フラーレ

ンを用いた研究の発展に寄与することが期待される。 

２．実験：石英容器内のグラファイト粉末に連続波

赤外線ファイバーレーザーを照射することによりフ

ラーレンの生成を試みる実験を行った。石英容器に

グラファイトを約 60 mg 入れ、容器内を真空に引い

たのち、60 kPa のアルゴンガスで置換した。その後、

石英容器内の試料に対しレーザーを照射した。用い

たレーザーは波長 1080 nm、出力 300 W の連続波フ

ァイバーレーザーである。レーザー照射後、容器内

の試料に o-ジクロロベンゼン（o-DCB）を 2.0 mL 加

え、超音波洗浄機にかけ可溶成分を抽出した。抽出

した溶液および固形分をメンブレンフィルター

（PTFE、孔径 0.50 μm）でろ過し、ろ液を高速液体

クロマトグラフィー（HPLC、GL Sciences GL7700
series）により分析した。用いたカラムは COSMOSIL
5PBB、移動相は o-DCB、検出は UV 350 nm である。 

３．結果と考察：アルゴンガス 60 kPa の条件で行っ

たフラーレン生成実験において得られた溶液の

HPLC によるクロマトグラムを図 1 に示す。図に示

すように、C60 フラーレンおよび C70 フラーレンのピ

ークが明確に観測された。すなわち、今回の手法に

より、波長 1080 nm のファイバーレーザーによりフ

ラーレンの生成が可能であることが示された。今後、

装置の改良を行うとともに、RI を内包したフラーレ

ンの生成を目指す。

参考文献
[1] Y Chai et al., “Fullerenes with metals inside”, J. Phys.
Chem. 95 (1991) 7564–7568.
[2] T. Akasaka et al., “Exohedral adducts of La@C82”,
Nature 374 (1995) 600–601.
[3] M. Mikawa et al., “Paramagnetic Water-Soluble
Metallofullerenes Having the Highest Relaxivity for MRI
Contrast Agents”, Bioconjugate Chem. 12 (2001)
510–514.
[4] K. Akiyama et al., “Study of Metallofullerenes En-
capsulating Actinides”, J. Nucl. Radiochem. Sci., 3
(2002) 151–154.

Fig. 1.  The HPLC chromatogram of extracts from 
the laser-irradiated graphite. 
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Effect of fin arrangement on pressure drop characteristics of two-phase flow in a finned rectangular channel.
Shori Okunaka, Naoya Odaira, Daisuke Ito, Kei Ito, Yasushi Saito  
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フィン付き流路内気液二相流の圧力損失に及ぼすフィン配置の影響

（京大院エネ、京大複合研 ）○奥中勝利、大平直也 、伊藤大介 、伊藤啓 、齊藤泰司

１．はじめに：フィン付きヒートシンク内の流動

に関しては、これまで単相流を対象として様々な条

件下で実験的に研究され、実験式やモデルが提案さ

れている。しかしながら、フィンの配置パターンや

形状が異なることから、フィン構成の最適化は困難

であった。既往研究[1]において、適応範囲が広い球

充填層モデルである Ergun 式[2]を用いて、フィン型

ヒートシンクの液単相における圧力損失の評価を行

い、碁盤配置におけるフィン間距離と圧力損失の関

係性を明らかにした。また、Ergun 式を拡張した

Lipinski モデル[3]を用いた二相流評価も行い、その

適用性を調べた。しかしながら、フィン型ヒートシ

ンクにおいては、フィンの配置やフィンサイズ、フ

ィンピッチといった様々な形状パラメータが存在し、

圧力損失に対するフィン配置の影響については未だ

明らかになっていない。

そこで本研究は、フィン群の一般的性質を統一的に

扱える圧力損失モデルの構築を目的とし、様々なフ

ィン配置のフィン型ヒートシンクを用いて液単相及

び気液二相流において圧力損失の計測を行った。加

えて、異なるフィン配置のフィン型ヒートシンクに

対して単相流のPIV計測を行い、フィン配置による

フィン部の流れ場の変化を確認した。そして、単相

流計測やPIV計測の結果を用いて修正したErgun式を

Lipinskiモデルなどの気液二相流圧力損失モデルに

適用し、圧力損失の予測精度について検討した。

２．実験：図 1 に実験装置の概略図を示す。試験部

は矩形流路で、流路幅 30 mm、流路高さ 8 mm、流路

奥行 640 mm となっている。フィン形状は直径 2
mm の円柱ピンフィンであり、フィンピッチ 4 mm、

フィン高さ 8 mm となっている。

Fig. 1 Experimental apparatus

フィン配置は碁盤配置（sqr）と碁盤配置を基準にズ

レ方 オフセット がそれぞれ 0.5 mm（1/4 stg）、1.0
mm（1/2 stg）、1.5 mm（3/4 stg）、2.0 mm（stg）の千

鳥配置 4 種類の計 5 つである。 また、フィン部の真

上に高速度カメラを設置しフィン部の流れを撮影し

た。撮影した画像を”PIVlab”を用いて解析を行った。

３．結果：図 2 に液相見かけ速度 jL=0.417m/s の時の

PIV による速度分布の結果を示す。PIV の結果をも

とに流れを単純化し、フィン配置の違いを屈曲度と

して表した。また、液単相流の圧力損失の計測値を

用いて Ergun 式における動的損失項の係数をフィッ

ティングにより求めた。各フィン配置の屈曲度およ

び動的損失項の係数を表 1 に示す。これらを用いて

修正した Lipinski モデルと気液二相流におけるフィ

ン部の圧力損失の計測値の比較を図 3 に示す。図か

ら、修正を加えることでどのフィン配置の場合も元

の Lipinski モデルに比べ実験値を良好に予測できる

ことが分かる。しかし、特に気相見かけ速度が高い

条件では実験値と計算値の差が大きい。したがって、

今後は気液二相流条件でフィン部における流れ場の

変化や気泡の挙動などを検討する必要がある。

Fig. 2 Velocity distribution for stg fin arrangement. 
(jL=0.417m/s)

Table 1 Tortuosity and the coefficient.
Finned heat sink The coefficient Tortuosity 𝜏𝜏

Square 0.46 1
1/4 staggered 0.49 1.007

Half-staggered 0.65 1.028
3/4 staggered 0.84 1.062

Staggered 0.95 1.109

Fig. 3 Comparison of measured data and calculated data.
(jL=0.417m/s)
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�学���における同���別研究

（大�大、��大���
1
、�大� 2、京大複合研

3、�大 RCNP 4
）����、����、Kumsut Pantiwa, Rittirong 

Anawat 4、����� 1、���� 2、福谷哲 3、���� 3

��はじめに��������の����に��同

���別研究と�て、同���果���す���い

����同���の�����������を用い

て、�����により、大��������（��

ク�������）�による�-�����学���

に�する同���別�果の��を��ている [1]。今
�、����に�する���での����の���

�、����(D)を報告する。

����� 6Li+( �� )✚7Li+L( ��� ) � 7Li+( �
�)✚6Li+L(���): (L はク�������)
上記、�学��により���に���(6Li)�ク��

������に����、0.07M ��の DC18C6 ク

���ク���������と、30%（���）�

�の���������を��� 20�200mL（���

���）で�����を���。����は、��

�、�� 1 �、1、10、30、60 �、�� 10 �で��

�、�� 10mL での�����の����の�� Li
��、�����の��� Li ��を、������

�（�� AA-6800)、同�����を大�大学の��

ク����� ICP-MS（Agilent 7900）で��を��

�（� 1）[2]。

Fig 1.  Distribution coefficient (D) of Li isotope on 
various extraction time using DC18C6 crown-ether: Pre-
liminary.

上記、�����の�果、����における��

��(D)は 0.0292±0.001 と���（� 1）、���で�

��の報告(0.0029)[3]と���、� 1 �大�い�果と

���（� 2）。い����������る�、��

�����り、���は、����と�て、20mL、
0186M の B15C5 を用い、8.0M ���������

は同じ��� 20mL(�������1�1)で��を�

い、��の 200mL ���� 0.07M DC18C6 ��、

20mL、8.4M ���������(�������1�
10)と、用いるク����������の��と、�

�����の������る。

Fig 2. Comparison between our result and K. Nishizawa 
et al. [3] on the isotope separation of lithium using 
B15C5 crown-ether: Preliminary.

���果�今�の����(D)の���果��、�学

���における���とク��������の��

��は、�����による��により、���と�

� 1 �で����に��、�の�果は、���の�

果と�およ���する。���の報告では、���

��による��により、�学��には 5 �、同��

�の����には 30 �で��[3]、� 1 より、1 �と

1 �の�（30 �）は���で�る�、1 ��て��

�で�る�とは����い。�の�果に�を�て、

今�、���において、�大������(S/V)によ

る����の���の�����い����による

����(T)の���の�大��を����、��の

い��る�����では������� 0.3 �の�

��[4]を�に、����������による大��

�����の��を��。

����
[1] A. Rittirong, Doctor Thesis, OSU (2022).
[2] A. Rittirong et al., J. Phys.: Conf. Ser. 2022, 2147,
012015
[3] K. Nishizawa et al., Journal of Nuclear Science and
Technology 1984, 21.9: 694
[4] R. Hazama et al., KURRI Progress Report 2018, 252,
KURRI Progress Report 2019
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コ��ト 60 �ン������を�った�ンチ�ータ��とその�用

���大 NICHe1、��大�研 2、�大�ー�ー研 3、京大複合研 4、��大� 5、��大�� 6������ 1,2,3、

田中浩基 4、�田�� 4、��大� 2,5、���� 2,5、���� 2,5、���� 1,2、���� 6

��は��に�われわれは��第�������(1F)
の��� 1 Sv/h ����の������で�、��

����������、������の���を�

�する����を�����る。���には、�ン

チ�ータを用�����に���ある���に�報

を����、�����ーを�������で��

�る��である。�����ーを用�る��は、�

�����では、�����������に���

���に������れ�あるた�である。

ここでの����は�ンチ�ータの����であ

る。���には、����の���では�����

ー���チ��ンコ������に�る�ンチ�ー

��ン��に�る����で�るた�、これを��

するた�の���������650 nm ���を��

��の��である。��にで�る�����を��

すことである。

そこでわれわれは、Cs2HfI6 ��の����の��

[1,2,3]に����、これ�の�����での����

�を京�大学複合����学研���複合研�のコ

��ト 60 �ン������で��を����た[4]。
�回は�����ー��の��に������、そ

の���を�����は��る��に�����す

る。

�����コ��ト 60 �ン������に�、�ン

��をコ�� 600 µm、�� 20 m の�����ー��

����、� OH�に���������、CCD �

��を�����ー�で����た。

���の�����ーは��を中�と��、��

20 ��� 30 cm のとこ�に��� 1�5 回���、

そこ������の������で�����ーを

�はわ���、CCD ���で����た。��、�

� 20��� 30 cmの���での�������はそ

れ�れ 496 ��� 214 Gy/h であった。

������ 1 には���と������のと�の

�����ーの�����ト�を���ある。��

���ーに���れる�ン��は、��の��に�

��に��た����、す�わ�、������で

の�で��ン������れる�、大��は���

に��た���での�ン����に��する��で

ある。この���で���れ��る�����ーの

��を�����と��すると、���と����

�の�と����との�には�����あ�、��

��を��する、���は���を大��すること

で、���は大���ること���った。

この����ーの���報の�を�っ�、���

に���の���で�る����、��を����

る。講演会では��を��する�、�����ーの

��での���を���た������は� 1 の�

ータ�������れること����れた。

��に、� 1 の�����ト�の 720 nm ��にあ

る�����ー��に�る���ン�の����、

���の����を��で������を����

る。�講演では、これ������ー��の���

���れる�報に����と��報�するとと�に、

これ�でに�ンチ�ータを�����れた�ータ�

その��に����と����を��。

��文�
[1] S. Kodama, S. Kurosawa, et al., Applied Physics Ex-
press, 13 (2020) 047002.
[2] S. Kodama, S. Kurosawa, et al., Radiation Measure-
ments, 124, (2019) 54-58.
[3] S. Kodama, S. Kurosawa, et al., Journal of Crystal
Growth, Vol. 492, (2018) 1-5.
[4] ���、第 57 回学術講演会報文 2023 年 1 月

Fig. 1. Emission spectra of the optical fiber irradi-
ated with gamma rays from a 60Co source. 
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Fig. 1. Emission spectra of the optical fiber irradi-
ated with gamma rays from a 60Co source. 
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オーステナイトステンレス鋼の照射欠陥における重水素とヘリウムとの相互作用

（京大院工、京大量子理工センター
１、京大複合研

2
）○花光剛、土田秀次 1、徐虬 2

１．はじめに：オーステナイトステンレス鋼 316L
（SUS316L）は優れた耐放射線性と耐腐食性をもつ

ため、核破砕中性子源のターゲット容器として用い

られている。核破砕反応では、大量の中性子が発生

するとともにそれらの中性子の核反応により、水素

とヘリウムが生成する。そのため、ターゲット容器

窓近傍では陽子や中性子の照射による損傷だけでな

く、核反応によって生じた水素やヘリウムが照射欠

陥に捕獲され、脆化や体積変化を引き起こす [1]。そ

のため、ターゲット容器は定期的な交換が必要にな

り、既存の材料照射データによってターゲット容器

の寿命は決定されている [2]。一方、SUS316L の照

射欠陥と水素・ヘリウム、特に水素とヘリウム間の

相互作用に関する研究データは未だ十分ではない。

そこで本研究では、SUS316L に重水素とヘリウムの

単独照射と逐次照射を行い保持量を昇温脱離ガス分

析法(TDS)により評価することで、照射欠陥における

重水素とヘリウムの相互作用を解明することを目的

とした。 

２．実験：本研究では、市販の SUS316L を 0.1 mm
に圧延し、5 mmφに打ち抜いた後、1050 ℃で 0.5 h
熱処理して試料を作成した。照射の直前に試料の表

面に電解研磨を行った、照射にはオメガトロン社製

のイオン銃を用い、重水素とヘリウムの単独照射と

逐次照射を行った。加速エネルギーは 5keV、照射量

はすべて 1×1020 ions/m2 であり、照射温度は室温で

行った。照射終了後、TDS を行った。試料を加熱し

放出されたガスの量を四重極型質量分析装置で電流

値として測定した。TDS は室温から 1423K まで測定

し、加熱速度は 1 K/s で行った。試料を加熱する前に、

真空ポンプを用いて TDS チャンバー内の圧力を 1×
10-5 Pa 以下に維持した。

３．結果：図 1(a)に質量数 4、(b)に質量数 3 の TDS
スペクトルを示す。図１(a)から重水素を照射した試

料からは 500 K 付近に単一のピークが現れ、ヘリウ

ムを照射した試料からは 1100 Kから 1400 K付近に

3 つのピークが現れた。500 K 付近のピークは図 1 
(b)より質量数 3 でも同じ温度にピークが観測される。

質量数 3での脱離は主にD-H分子に起因すると考え

られ、このことから 500 K 付近での質量数４での脱

離ピークは主に重水素によるものであると考えられ

る。このピークは SUS316L の単空孔と水素の結合

エネルギーが約 0.6 eV [3]であることを考慮すると、

試料内部の欠陥ではなく、表面の酸化膜へのトラッ

プであると考えられる。質量数4の1100 Kから1400

K での熱脱離は、質量数 3 のスペクトルからピーク

が観測されないことから、ヘリウムの脱離によるも

のと考えられる。1100 K 付近のピークは格子間原子

型転位ループ、1250 K 付近のピークは単空孔、

1400K 付近のピークは空孔クラスターに捕獲された

ものであると考えられる。重水素とヘリウムの単独

照射と逐次照射の脱離スペクトルを比較すると、ほ

とんど同じであり重水素とヘリウムとの相互作用は

ないことがわかった。従って、SUS316L においては、

水素によりヘリウムバブル形成・成長を促進しない

ことが示された。 
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Fig. 1.  Thermal desorption spectra of mass 4 (a) 
and mass 3 (b) after irradiations separately He and 
D2, and combination of He + D2  
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KURNS-LINACをを利利用用ししたた低低速速陽陽電電子子ビビーームムラライインン線線源源部部のの高高効効率率化化 

（京大複合研 1、京大院工 2）○川上勇一郎 1,2、木野村淳 1

１１．．ははじじめめにに：：現在、京都大学複合原子力科学研究

所では、研究用原子炉(KUR)を用いた低速陽電子ビ
ームラインを利用した実験を行っているが、KURが
2026年に運転停止になるため、新たなビームライン
が必要となる。そのため、電子線型加速器である

KURNS-LINACを用いたビームラインの開発を進め
ている。低速陽電子ビームラインにおいては、陽電

子の発生・輸送効率が重要となる。先行研究[1, 2]で
は、原子炉を用いたビームラインでの陽電子発生効

率と陽電子の輸送過程における損失の原因に関して、

放射線挙動と陽電子光学系の観点から解明した。本

研究では、電子線型加速器を利用した高効率な低速

陽電子ビームラインを実現することを目標に、電子

線型加速器特有の陽電子発生過程や陽電子時間構造

を考慮し、ビームラインの構成要素のうち線源部と

蓄積部に着目し調査を行った。  

２２．．電電子子線線型型加加速速器器：：本研究で用いる KURNS-LINAC
は 2本の加速管を Lバンド（1.3 GHz）高周波で駆動
する電子線型加速器である。典型的な運転条件とし

て、加速エネルギー30 MeV、パルス幅 4 μsのビーム
を 100 ppsでターゲットに照射することができる。ま
た加速管 1本だけの駆動で 10MeV前後の低エネルギ
ー加速も可能である。過去に KURNS-LINACを使っ
た陽電子発生実験も行われている。[3]  

３３．．陽陽電電子子発発生生部部：：陽電子発生部では、高エネルギ

ー電子線をコンバータに照射して得られる制動放射

X線で電子-陽電子対生成を起こして陽電子を生成し、
モデレータにより低速化する。この陽電子発生部の

構造を最適化するために、モンテカルロ計算コード

である PHITSを利用した放射線挙動のシミュレーシ
ョンを行った。このとき、モデレータの陽電子減速

効率として 10-4を仮定した。このシミュレーション

により、コンバータ-モデレータ間の距離が近いほど、
距離の逆二乗測に近い形で、発生する低速陽電子数

が増加することを確認した。さらに、照射する電子

線のエネルギーに最適なコンバータの厚みを計算し

た。図 1に陽電子強度のコンバータ-モデレータ間の
距離依存性を示す。

４４．．陽陽電電子子蓄蓄積積部部：：電子線型加速器で発生する陽電

子ビームは、パルス状になる。陽電子蓄積部（スト

レージ）は、パルス  徐々に放出することで、陽

電子ビームを準直流化することを目的としている。

先行研究[4]では、ストレージによる直流化と放出さ
れる陽電子の時間構造について報告しているが、ス

トレージ通過後にビーム径が広がることも報告され

ている。そこで、構造や電場・磁場の最適化による

ビーム径が広がりを防ぎ、その結果として蓄積効率

を向上させることを目的にシミュレーションを行っ

た。ストレージの両端に設置する電極の形状として、

メッシュと円筒で比較した結果、ビームの広がりと

透過効率を併せて検討すると、円筒電極の方が優れ

ていることが分かった。図 2にシミュレーションで
用いたメッシュ電極と円筒電極のモデルと陽電子軌

道を示す。
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状の陽電子を直線状のトラップに閉じ込めた後、 

Fig. 1. Positron intensity as a function of convert-
er-moderator distance for an electron energy of 12MeV 

Fig. 2. Positron trajectories calculated for two types of 
storage sections using mesh (a) and cylindrical electrodes 
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（N4）低エネルギー系精密測定による素粒子標準模型の検証

（京大複合研）〇樋口 嵩

１．はじめに：

現在の素粒子物理学は、標準模型と呼ばれる基本

粒子とその間の相互作用を記述するゲージ理論によ

って理解されている。標準模型は 20 世紀に確立され、

数々の成功を収めたが、未だ解決されていない問題

も残っている。そのうちの最も重要なものの一つが

宇宙の物質優勢についての問題である。現在観測さ

れている宇宙は反物質に対して物質の存在が圧倒的

に優勢であるが、標準模型ではこの大きな非対称性

を説明できない。1967 年に A.D. Sakharov が、バリ

オン数の非保存や CP 対称性の破れなどに基づいて、

この物質・反物質非対称を説明するシナリオを提案

した[1]。しかし、現在知られている標準模型の範疇

にある CP 対称性の破れだけでは、観測されている

物質と反物質の比を説明するのに 10 桁以上も足り

ない[2,3]。そこで、様々な標準模型を超えた理論が

提案されており、その検証が各方面で行われている。

これらの理論を検証する一つの方法は、高エネルギ

ー加速器によって、これらの新理論が予言する新粒

子を直接探索する方法である。それと相補的なもう

一つの方法は、低エネルギー領域の精密実験によっ

て、これまでに見つかっていない標準模型の綻びを

探す方法である。後者の方法は、測定対象と精度に

よっては現在および近未来の加速器技術では直接生

成不可能な高エネルギーの粒子や未知相互作用への

制限をかけることもできる。現在最高エネルギーの

加速器 LHC では、未だに標準模型を超える物理の兆

候が確認されておらず、近年、このような低エネル

ギー系によるアプローチの重要性が増している。本

講演では、そのような実験研究の例として、私がこ

れまで関わってきた反陽子の基礎物理量測定実験と

中性子の電気双極子モーメント測定実験について紹

介する。

２．反陽子の基礎物理量測定実験

一つ目に紹介する研究は、CERN 研究所の反陽子

減速器(Antiproton Decelerator, AD)を拠点とする、

Baryon Antibaryon Symmetry Experiment (BASE)共同

研究である[4]。BASE は、ペニング・トラップを用

いた陽子と反陽子の基礎物理量の精密測定による粒

子・反粒子間の対称性の検証を行っている。ペニン

グ・トラップは、静磁場と四重極静電ポテンシャル

の組み合わせによって構成される荷電粒子トラップ

であり、その中で振動する単一粒子のサイクロトロ

ン周波数、およびスピン歳差周波数の測定から、粒

子の質量電荷比および磁気モーメントなどの基礎物

理量を高精度で測定することができる。質量、電荷、

磁気モーメントなどの基礎物理量は、CPT（荷電・

空間・時間反転）対称性の帰結として粒子と反粒子

の間で符号を除いて等しいと予言される。そこで、

これらの陽子と反陽子の間でこれらの物理量を比較

することで、CPT 対称性を検証することができる。

CPT 対称性は素粒子物理学の最も基礎的な対称性の

一つであり、その破れは未だに観測されていない。

もし、CPT 対称性の破れが見つかれば、これまで提

案されているのとは全く異なる機構による物質優勢

宇宙の説明が可能になる。

CERN/AD に位置する BASE のペニング・トラップ

装置は、AD から供給される運動エネルギー5.3 MeV
の反陽子を捕獲・冷却し、最終的には、数ケルビン

の温度で、1 年以上蓄積することができる。我々は、

蓄積トラップから単一粒子とり出す技術を開発し[5]、
反陽子の磁気モーメント測定、陽子と反陽子の質量

電荷比の比較などの精密測定実験を行った[6,7,8]。
以下、特に陽子と反陽子の質量電荷比比較につい

て説明する。磁場 B 中での粒子のサイクロトロン周

波数 ωc は、

と表され、同じ磁場中で測定された 2 種の粒子のサ

イクロトロン周波数の比から質量電荷比 q/m の比

が求められる。本測定では、電極電場の極性を反

転させることによる系統誤差を抑えるために、陽

子の代わりに水素負イオン(H− )を用いる。なお、

陽子と H− イオンの質量比 mH− /mp は十分な精度で

知られている。測定手順を Fig. 1 に示す。蓄積用ト

ラップから、単一反陽子と単一 H− イオンをとり出し

て測定用トラップと待機用電極に保管し、電極に印

可する電圧操作によって粒子を輸送することでサイ

クロトロン周波数を交互に測定する。

Fig. 1  Measurement scheme of the proton-to-antiproton 
charge-to-mass-ratio comparison conducted in 2014. (a)
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The measurement procedure. The antiproton and the H−

ions are alternately loaded into the measurement trap and 
their cyclotron frequencies are measured by detecting the 
two eigenfrequencies. (b,c) The configurations of the 
electric potential during the measurements. A single anti-
proton and a single H− ion are extracted from a cloud of 
particle reservoir. During the frequency measurements, 
one of them is transported to the center of the measure-
ment trap while the other is stored in one of the park 
electrodes. Reproduced from Ref. [6].    

2014 年に初めて AD でこの測定を行った際の系統

誤差 2.6×10− 11 の主要因は、反陽子と H−イオンの

測定の間で、粒子の振動を検出する共鳴回路の周波

数に粒子の振動周波数を合わせるためにポテンシャ

ルの調整を行う必要があったために生じた、粒子間

の位置の違いによるものであった[6]。そこで、2 つ

の粒子の間のポテンシャル調整を不要にする、周波

数可変な検出システムを開発、系統誤差の大幅な改

善に成功した。また、統計精度を改善するために、

加速器施設中の磁場変動を約 225 分の 1 に抑制する

超伝導磁気遮蔽システムを開発するとともに[9]、実

験エリアや超伝導磁石の容器圧力などの環境要因を

安定化させることで、周波数安定性を 3 倍以上改善

した[10]。2018 年にデータ収集を開始した直後の、

反陽子・H− イオン間のサイクロトロン周波数比の分

布を Fig. 2 に示す。この状態で、2018 年から 2019
年にかけて 2 つのサイクロトロン周波数測定手法に

よる計 4 回のデータ収集ランを行い、最終結果とし

て、

= −1.000 000 000 003(16)

の結果を得た[11]。これは、2014 年の測定結果か

らの 4.3 倍の精度向上にあたり、1.97×10－27 GeV
の過去最高感度でのバリオン・セクターにおける

CPT 対称性の破れの検証である。また、この結果

から、反陽子における重力の弱等価原理の検証を

することもできる。特に、2 年間にわたる測定デ

ータから、地球の公転に伴う重力ポテンシャル変

動の物質と反物質との間の等価性を、世界で初め

て検証した。

３．中性子電気双極子モーメント測定に向けた超冷

中性子源と測定装置の開発

二つ目に紹介する研究は、中性子電気双極子モー

メント(neutron electric dipole moment, nEDM)に関す

るものである。有限の値の nEDM は時間反転対称性

を破り、CPT 対称性を仮定すれば、それは、CP（荷

電・空間反転）対称性の破れと等価である。CP 対称

性の破れは、物質優勢宇宙の起源として重要であり、

nEDM は、特に強い相互作用の CP 対称性の破れの敏

感なプローブである。最先端の nEDM 測定には、超

冷中性子(Ultracold neutrons, UCN)とよばれる運動エ

ネルギー約 300 neV 未満の中性子が使われる。

Fig. 2 Comparison of the distribution of the antiproton-
H− cyclotron frequency ratio between the 2014 run and 
the 2017 run. The improved magnetic shielding and ame-
lioration of environmental stability led to more than a 
factor of 3 narrower width of the distribution. Adapted 
from Ref. [12]. 

UCN は速度に由来する系統誤差が小さいうえ、物

質容器に数 100 s の間閉じ込められるという特長

を持ち、精密測定に適している。nEDM dn が存在

すれば、中性子のスピン歳差周波数が、電場に依

存する。そこで、 UCN 蓄積容器に約 1 µTの弱い

磁場と約 10 kV/cm の強い電荷を印可したうえで、

Ramsey 共鳴法 [13]によって歳差周波数を測定し、

異なる電磁場の向きの歳差周波数の差から nEDM
を測定する。

現在の実験による精度を主に制限しているのは、

実験に使用できる UCN 数による統計的限界であ

る[14]。我々は、主に日本とカナダの研究機関か

らなる TRIUMF Ultracold Advanced Neutron (TU-
CAN)共同研究を形成し、過去の測定よりも 100 倍

以上高い測定中の UCN 密度を可能にする高強度

UCN 源を TRIUMF 研究所に建設し、現在の上限

値の 10 倍の精度向上にあたる 10－27 ecm の精度で

nEDM を測定することを目指している。現在の

TUCAN における主な研究課題は、新 UCN 源の開

発と nEDM 測定装置の要素開発である。

TUCAN の新 UCN 源は、加速器ビームによる核破

砕反応による中性子生成と、超流動ヘリウム中での

非弾性散乱を利用した冷中性子から UCN への変換

を用いる[15,16]。ここで鍵となるのは、加速器ビー

ムによる熱負荷(約 10 W)のもとで超流動ヘリウムを
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約 1 K の温度に維持する高性能冷凍機である。この

ために専用のヘリウム冷凍機を日本で開発し、天然

ヘリウムを使った性能試験を行った(Fig. 3)[17,18]。
その結果、目標とする冷却効率を達成するのに十分

な予冷効率と低い熱負荷を確認した。最低温部のヘ

リウム-3 熱交換器については、複数の形状の小型の

プロトタイプで試験を行い、その結果に基づき実機

を製作した。現在、ヘリウム冷凍機は TRIUMF のビ

ームラインに設置され、ヘリウム-3 を使った性能試

験の準備を行っている。

Fig. 3  Photograph during a cryogenic test of the helium 
cryostat, one of the critical components of the TUCAN 
UCN source. Adapted from Ref. [18].

UCN 源の開発と並行して、nEDM 測定装置の要素

開発も進めている。nEDM 測定には、サイクル当た

り安定度 10 pT という極めて安定な磁場環境が要求

される。そこで、4 層のミューメタルと 1 層の銅か

らなる大型磁気シールドとそれに付随する環境磁場

補償システムの製作を行ってきた(Fig. 4) [19]。また

J-PARC のパルス UCN 源[20]と、JRR-3 MINE2 ビー

ムラインを活用し、UCN 輸送導管や UCN スピン解

析器などの要素評価実験を行っている[21, 22, 23]。

現在、2024 年中に、現在開発している UCN 源に

よる初めての UCN 生成を目指して TRIUMF でのコ

ミッショニング作業を進めている。その後数年間か

けて、nEDM 測定装置全体の完成を目指す。

Fig. 4 Photograph of a magnetically shielded room in-
stalled in the experimental area at TRIUMF. The shield 
consists of four layers of mumetal sheets and a single
layer of copper plates. 

参考文献
[1] A.D. Sakharov, Pisma. Zh. Eksp. Teor. Fiz. 5, 32

(1967).
[2] W. Buchmüller et al., Nucl. Phys. B 643, 367 (2002).
[3] L. Canetti et al., New J. Phys. 14, 095012 (2012).
[4] C. Smorra et al., Eur. Phys. J. S.T. 224, 1 (2015).
[5] C. Smorra et al., Int. J. Mass Spec. 389, 10 (2015).
[6] S. Ulmer et al., Nature 524, 196 (2015).
[7] H. Nagahama et al., Nat. Comm. 8, 14084 (2017).
[8] C. Smorra et al., Nature 550, 371 (2017).
[9] J.A. Devlin et al., Phys. Rev. Appl. 12, 044012 (2019).
[10] T. Higuchi et al., Hyperfine Interact. 239, 27 (2018).
[11] M. Borchert et al., Nature 601, 53 (2022).
[12] T. Higuchi, PhD thesis, University of Tokyo (2019).
[13] N.F. Ramsey, Phys. Rev. 78, 695 (1950).
[14] C. Abel et al., Phys. Rev. Lett. 124, 081803 (2020).
[15] Y. Masuda et al., Phys. Rev. Lett. 108, 134801 (2012)
[16] S. Ahmed et al. (TUCAN Collaboration) Phs. Rev. C

99, 025503 (2019)
[17] S. Kawasaki, et al. IOP Conf. Ser.: Mater. Sci. Eng.

755 012140 (2020).
[18] R. Matsumiya et al., JPS Conf. Proc. 37, 020701

(2022).
[19] T. Higuchi et al., EPJ Web. Conf.  262, 01015

(2022).
[20] S. Imajo et al., Prog. Theo. Exp. Phys. 2016,

013C02 (2016).
[21] S. Imajo et al., Phys. Rev. C 108, 034605 (2023)
[22] H. Akastuka et al., JPS Conf. Proc. 37, 020801

(2022).
[23] H. Akatsuka et al., Nucl. Inst. Meth. A 1049, 168106

(2023).

Confronting the Standard Model of particle physics by precision measurements of low-energy systems.
Takashi Higuchi 

higuchi.takashi.8k@kyoto-u.ac.jp 
－53－−53−



生体分子の高時空間分解能計測を目指した高速原子間力顕微鏡装置の開発

（京大複合研）○清水 将裕

１．はじめに：生体分子構造の解明は、その細胞内

における役割を明らかにするうえで非常に重要であ

る。X 線及び中性子結晶構造解析やクライオ電子顕

微鏡を用いた実験による構造決定に加え、近年は深

層学習を用いた高解像度構造予測も可能となってき

ている[1]。それに加えて、多くの生体分子は機能発

現にナノスケールの分子運動を伴うことが明らかに

なりつつあり、生体分子研究の研究標的として、生

体分子の構造に加え、生体分子ダイナミクス、つま

り時間軸を加えた時空間構造解析のウェイトが年々

高まっている。高速原子間力顕微鏡(HS-AFM)は生体

分子の水溶液中のダイナミクス直接観察する研究手

法である。マイカ等の観察基板に吸着させた生体分

子の形状を探針でなぞることにより、水溶液中の生

体分子の表面構造を直接観察することが可能である。

特に“高速”原子間力顕微鏡と名付けられている通

り、壊れやすい生体分子に対して一秒間に 10 フレー

ム程度の分子像の撮影を可能としており、その結果

生体分子の分子動画を直接計測できることが強みで

ある[2-4]。しかしながら、現行の撮影速度では捉えき

れない、より時間スケールの小さな生体分子ダイナ

ミクスは非常に多く存在する。そのため HS-AFM 装置

を更に改良し、撮影速度を向上させることは重要な

課題となっていた。本研究では、HS-AFM 装置の撮影

速度の律速段階となっていた試料ステージの駆動装

置に着目し、より周波数帯域の広い駆動装置の開発

を行った[5]。

２．高速原子間力顕微鏡の制御機構：HS-AFM 装置
は大まかに、試料表面形状を計測するための探針、

探針の振幅計測器、試料ステージ及びその駆動装置、

制御回路から構成される。これらの要素からなる装

置は、損傷しやすい生体分子の低侵襲計測を目指し

ている。生体分子の HS-AFM では、タッピングモー
ドと呼ばれる測定法が採用されている。タッピング

モードでは、上下に振動する探針が生体分子の表面

形状を計測する。分子表面走査時、探針の振幅が自

由振動振幅と同等であれば、探針は高さ(Z)が最も小
さくなる一瞬のみで試料に接しているため、試料損

傷を抑制できる。一方、探針の振幅が自由振動振幅

よりも明らかに小さい状況は、探針が試料を強く叩

いていることを示しており、試料損傷の恐れがある。

一方で、探針が試料から完全に離れてしまった場合、

探針は完全に自由振動振幅で振動し、かつ試料表面

形状測定が達成できない。そこで HS-AFMでは、低
侵襲な計測を維持するために、試料ステージを絶え

ず上下させ、探針と試料表面の位置関係を一定に維

持している。そのステージ制御のため、探針の振幅

情報を利用した PID フィードバック回路が利用され
ている。フィードバック信号は試料ステージを接着

している駆動装置へと伝えられ、試料ステージが上

下する。

３．高速原子間力顕微鏡の高速化：単純に X 方向、
あるいは Y方向の探針の走査速度を向上させれば分
子画像の撮影速度は向上するが、生体分子を壊さず

に撮影できることを保証しない。言い換えれば、XY
方向への走査速度を向上するためには、上述のフィ

ードバック応答速度をさらに向上させ、測定試料へ

の低侵襲性を高める必要がある。研究開始当時

HS-AFMのステージを上下するための Z（高さ方向）
駆動装置がフィードバック制御の律速段階である、

つまりフィードバック信号を受け取っても素早く応

答できないことが見出されていた。そこで、高速な

応答が可能な新たな Z駆動装置の開発に着手した。

４．高速 Z 駆動装置のデザイン：まず、駆動装置に
用いる圧電素子として、共振周波数が可能な限り高

いものを採用した (PA2AB, Thorlabs, USA)。加えて、
圧電素子の固定法も工夫した。既存の HS-AFMステ
ージの駆動装置では、圧電素子の一面が土台に接着

されているが、この方式で接着した場合、圧電素子

の共振周波数がもとの半分に低下することが知られ

ている。そこで本研究では、圧電素子ブロックの 4
頂点のみを土台に接着する 4 点固定方式を採用した。
そのために、土台としてすり鉢状のくぼみを有する

部品を用いた。また、利用した圧電素子は小型であ

るため、既存の HS-AFMの駆動装置のようにガラス
ロッドと観察基板を載せることができない。そこで

この小型の圧電素子そのものに観察基板を接着する

設計とした。圧電素子が浸水するのを防ぐため、防

水加工を検討した結果、圧電素子と土台をフィルム

で覆った。図 1Aには Z駆動装置の作成手順の概略、
図 1Bには Z駆動装置の構造を示した。

Fig. 1. Structure of the ultrafast Z-scanner for 
HS-AFM. A. components of the scanner. B. Over-
view of the Z-scanner.
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生体分子の高時空間分解能計測を目指した高速原子間力顕微鏡装置の開発

（京大複合研）○清水 将裕

１．はじめに：生体分子構造の解明は、その細胞内

における役割を明らかにするうえで非常に重要であ

る。X 線及び中性子結晶構造解析やクライオ電子顕

微鏡を用いた実験による構造決定に加え、近年は深

層学習を用いた高解像度構造予測も可能となってき

ている[1]。それに加えて、多くの生体分子は機能発

現にナノスケールの分子運動を伴うことが明らかに

なりつつあり、生体分子研究の研究標的として、生

体分子の構造に加え、生体分子ダイナミクス、つま

り時間軸を加えた時空間構造解析のウェイトが年々

高まっている。高速原子間力顕微鏡(HS-AFM)は生体

分子の水溶液中のダイナミクス直接観察する研究手

法である。マイカ等の観察基板に吸着させた生体分

子の形状を探針でなぞることにより、水溶液中の生

体分子の表面構造を直接観察することが可能である。

特に“高速”原子間力顕微鏡と名付けられている通

り、壊れやすい生体分子に対して一秒間に 10 フレー

ム程度の分子像の撮影を可能としており、その結果

生体分子の分子動画を直接計測できることが強みで

ある[2-4]。しかしながら、現行の撮影速度では捉えき

れない、より時間スケールの小さな生体分子ダイナ

ミクスは非常に多く存在する。そのため HS-AFM 装置

を更に改良し、撮影速度を向上させることは重要な

課題となっていた。本研究では、HS-AFM 装置の撮影

速度の律速段階となっていた試料ステージの駆動装

置に着目し、より周波数帯域の広い駆動装置の開発

を行った[5]。

２．高速原子間力顕微鏡の制御機構：HS-AFM 装置
は大まかに、試料表面形状を計測するための探針、

探針の振幅計測器、試料ステージ及びその駆動装置、

制御回路から構成される。これらの要素からなる装

置は、損傷しやすい生体分子の低侵襲計測を目指し

ている。生体分子の HS-AFM では、タッピングモー
ドと呼ばれる測定法が採用されている。タッピング

モードでは、上下に振動する探針が生体分子の表面

形状を計測する。分子表面走査時、探針の振幅が自

由振動振幅と同等であれば、探針は高さ(Z)が最も小
さくなる一瞬のみで試料に接しているため、試料損

傷を抑制できる。一方、探針の振幅が自由振動振幅

よりも明らかに小さい状況は、探針が試料を強く叩

いていることを示しており、試料損傷の恐れがある。

一方で、探針が試料から完全に離れてしまった場合、

探針は完全に自由振動振幅で振動し、かつ試料表面

形状測定が達成できない。そこで HS-AFMでは、低
侵襲な計測を維持するために、試料ステージを絶え

ず上下させ、探針と試料表面の位置関係を一定に維

持している。そのステージ制御のため、探針の振幅

情報を利用した PID フィードバック回路が利用され
ている。フィードバック信号は試料ステージを接着

している駆動装置へと伝えられ、試料ステージが上

下する。

３．高速原子間力顕微鏡の高速化：単純に X 方向、
あるいは Y方向の探針の走査速度を向上させれば分
子画像の撮影速度は向上するが、生体分子を壊さず

に撮影できることを保証しない。言い換えれば、XY
方向への走査速度を向上するためには、上述のフィ

ードバック応答速度をさらに向上させ、測定試料へ

の低侵襲性を高める必要がある。研究開始当時

HS-AFMのステージを上下するための Z（高さ方向）
駆動装置がフィードバック制御の律速段階である、

つまりフィードバック信号を受け取っても素早く応

答できないことが見出されていた。そこで、高速な

応答が可能な新たな Z駆動装置の開発に着手した。

４．高速 Z 駆動装置のデザイン：まず、駆動装置に
用いる圧電素子として、共振周波数が可能な限り高

いものを採用した (PA2AB, Thorlabs, USA)。加えて、
圧電素子の固定法も工夫した。既存の HS-AFMステ
ージの駆動装置では、圧電素子の一面が土台に接着

されているが、この方式で接着した場合、圧電素子

の共振周波数がもとの半分に低下することが知られ

ている。そこで本研究では、圧電素子ブロックの 4
頂点のみを土台に接着する 4 点固定方式を採用した。
そのために、土台としてすり鉢状のくぼみを有する

部品を用いた。また、利用した圧電素子は小型であ

るため、既存の HS-AFMの駆動装置のようにガラス
ロッドと観察基板を載せることができない。そこで

この小型の圧電素子そのものに観察基板を接着する

設計とした。圧電素子が浸水するのを防ぐため、防

水加工を検討した結果、圧電素子と土台をフィルム

で覆った。図 1Aには Z駆動装置の作成手順の概略、
図 1Bには Z駆動装置の構造を示した。

Fig. 1. Structure of the ultrafast Z-scanner for 
HS-AFM. A. components of the scanner. B. Over-
view of the Z-scanner.
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実際の HS-AFM装置への実装に当たっては、既存の
HS-AFMの Z駆動装置に接着して用いることとした。
PID フィードバック信号は、既存の Z スキャナの代
わりに、本研究の高速 Z 駆動装置に繋ぎ変えた。
HS-AFM 装置に連結した場合の概略図及び写真を図
2A, Bに示した。

５．周波数応答特性の測定結果：開発した Z 駆動装
置の大気中における周波数応答特性の評価結果を図

3に示した。図 3A (vertex)に示した通り、今回開発し
た Z 駆動装置では 1.1-1.2 MHz の共振周波数を示し
た。これは既存の HS-AFM 駆動装置での値（~200 
kHz）の 5 倍以上となった。また、同様の圧電素子

を単に金属板に固定しただけの条件(surface)では共
振周波数は 700 kHz程度であることから、今回採用
した頂点固定法が有効に機能していることが分かっ

た。更に実際の測定条件に近づけるため、作製した

Z駆動装置を HS-AFM装置に組み込み、実際の測定
と同様の水溶液中での周波数応答特性も調べた。図

3Bにはその結果が示してあるが、期待通り、大気中
と同様の共振周波数を示した。つまり、防水性能を

備え、かつ高速応答可能な Z 駆動装置の作製に成功
した。また、装置の周波数は圧電素子に載っている

観察基板に影響を受ける可能性が考えられたため、

観察基板であるマイカのへき開を繰り返しながら、

それぞれ共振周波数を計測した。その結果、マイカ

のへき開は共振周波数に影響を与えないことが示唆

された。

６．高速 Z 駆動装置を用いた生体分子計測試験：高
速Ｚ駆動装置の生体分子の計測試験として、アクチ

ンフィラメントの撮影を実施した。アクチンフィラ

メントは生体分子複合体の中でも壊れやすく、

HS-AFM 装置の生体分子への低侵襲性を評価するの

に適している。通常よりも大幅に高速な撮影条件と

して、200 nm × 200 nmの範囲を、100 pixel × 100 pixel
の解像度、50 ms/frameの撮影速度で撮影を実施した。
その結果、通常の HS-AFM装置ではこの撮影条件で

B

surface vertex

50nm

A B

Fig. 2. Implement the ultrafast Z-scanner into the 
HS-AFM. A. Schematic illustration of the Z-scanner 
mounting. B. Photograph of the entire HS-AFM 
scanner with our Z-scanner installed.

A B

Fig. 4. HS-AFM imaging of actin filament. A. A 
snapshot of actin filament observed with the ultrafast 
Z-scanner. B. A snapshot of actin filament observed
by conventional HS-AFM system. The scale bar
shows 50 nm

Fig. 3. Response of the ultrafast Z-scanner. A. 
Frequency response of the scanner in air. Our ultra-
fast Z-scanner with four vertex support is shown as 
“vertex”, and the response the same piezo actuator 
with one face fixed to a metal plate is shown as 
“surface”. The resonance frequency of conventional 
HS-AFM Z scanner (200 kHz) is indicated as a dot-
ted line. B. Frequency response of the ultrafast 
Z-scanner in water which is mounted on the
HS-AFM system.
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10秒以内にアクチンフィラメントが分解する例が多
かったが、高速 Z駆動装置を用いた場合には、10秒
以上、あるいは 1 分近くの間、アクチンフィラメン
トを分解させずに観察を続けることが可能であった。

従って、開発した高速 Z 駆動装置は生体試料への低
侵襲性を大幅に向上させ、それによって生体高分子

の高速撮影が可能となったことが示された。加えて、

HS-AFM 装置の高速化は本質的に低侵襲化であるこ
とから、非常に壊れやすく、これまで HS-AFM観察
が実現できていなかった生体高分子も、本研究で開

発した高速 Z 駆動装置を利用することで撮影可能と
なることも期待される。

参考文献 
[1] J. Jumper, et al., Nature 596, (2021) 583-589.
[2] T. Ando, N. Kodera, E. Takai, D. Maruyama, K. Saito,
and A. Toda, Proc. Natl. Acad. Sci. U. S. A. 98, (2001)
12468-12472.
[3] T. Ando, T. Uchihashi, and T. Fukuma, Prog. Surf.
Sci. 83, (2008) 337-437.
[4] N. Kodera, D. Yamamoto, R. Ishikawa, T. Ando, Na-
ture, 468 (2010) 72-76.
[5] M. Shimizu, C. Okamoto, K. Umeda, S. Watanabe, T.
Ando, N. Kodera, Rev. Sci. Instrum. 93, (2022) 013701

Development a fast scanner for bioimaging by HS-AFM
Masahiro Shimizu  
shimizu.masahiro.3n@kyoto-u.ac.jp 

-56-
−56−



10秒以内にアクチンフィラメントが分解する例が多
かったが、高速 Z駆動装置を用いた場合には、10秒
以上、あるいは 1 分近くの間、アクチンフィラメン
トを分解させずに観察を続けることが可能であった。

従って、開発した高速 Z 駆動装置は生体試料への低
侵襲性を大幅に向上させ、それによって生体高分子

の高速撮影が可能となったことが示された。加えて、

HS-AFM 装置の高速化は本質的に低侵襲化であるこ
とから、非常に壊れやすく、これまで HS-AFM観察
が実現できていなかった生体高分子も、本研究で開

発した高速 Z 駆動装置を利用することで撮影可能と
なることも期待される。

参考文献 
[1] J. Jumper, et al., Nature 596, (2021) 583-589.
[2] T. Ando, N. Kodera, E. Takai, D. Maruyama, K. Saito,
and A. Toda, Proc. Natl. Acad. Sci. U. S. A. 98, (2001)
12468-12472.
[3] T. Ando, T. Uchihashi, and T. Fukuma, Prog. Surf.
Sci. 83, (2008) 337-437.
[4] N. Kodera, D. Yamamoto, R. Ishikawa, T. Ando, Na-
ture, 468 (2010) 72-76.
[5] M. Shimizu, C. Okamoto, K. Umeda, S. Watanabe, T.
Ando, N. Kodera, Rev. Sci. Instrum. 93, (2022) 013701

Development a fast scanner for bioimaging by HS-AFM
Masahiro Shimizu  
shimizu.masahiro.3n@kyoto-u.ac.jp 

-56-

酵素を用いた多段階プロテインライゲーションの実現

（京大複合研）○奥田綾

１．はじめに：プロテインライゲーションは、2 つ
以上のペプチドやタンパク質断片を人工的にペプチ

ド結合等で繋ぎ合わせる技術である。この技術を使

うことにより、安定同位体標識や蛍光標識、非天然

アミノ酸などの様々な生物物理学的・生化学的プロ

ーブをタンパク質に組み込むことも可能である。さ

らに、ペプチドやタンパク質の環状化、全長では合

成が困難なタンパク質の生産など、様々なペプチド

およびタンパク質工学へと展開が可能な技術である。

特徴的な機能と構造を持つ複数の領域 (ドメイン)が
連なったマルチドメインタンパク質(MDP)において
は、特定ドメインを安定同位体標識することで中性

子散乱測定や NMR、FRETなどの構造解析手法によ
り、各ドメインの空間配置や動的構造を測定するこ

とが可能である。特に三つ以上のドメインを持つ

MDP について区分標識試料を作製するには多段階
のライゲーションが必要であり、それを実現するた

めに高効率のプロテインライゲーション技術の開発

が求められている。

タンパク質のライゲーション法は複数知られてお

り、スプリットインテインを介したタンパク質トラ

ンススプライシング(Fig. 1a)、酵素反応によるライゲ
ーション (Fig. 1b)、化学ライゲーション(Fig. 1c)の大
きく三つに分類される[1]。どのライゲーション手法
を用いるかはライゲーション産物の利用目的次第で

ある。構造解析の目的においては、複数のドメイン

を「非変性条件下」で「多段階」で「効率よく」タ

ンパク質をライゲーションする必要があるが、その

技術は十分に確立していない。また、ライゲーショ

ンには連結末端に認識配列など特定のアミノ酸配列

が必要とされることが多く、ライゲーション産物に

もこれらの配列が残ることとなる。そのため、Native
な配列のライゲーション産物を作製することは非常

に困難である。

そこで、タンパク質の変性を伴わずにライゲーシ

ョン反応が可能な酵素 (Fig. 2)のうち、必要な認識配
列の付加が少なく活性の高い OaAEPに着目し、高効
率ライゲーション技術の開発を進めた。

２．実験：ライゲーション酵素 OaAEPタンパク質試
料は大腸菌発現系を用いてリコンビナントタンパク

質として発現させ、Ni アフィニティカラム(Roche)、
陰イオン交換カラム (Resource Q, GE Healthcare)、ゲ
ルろ過カラム (Superdex 200 Increase 10/300GL, GE
Healthcare)を用いて精製した。OaAEP は低 pH 下に
おける自己活性化が必要なため、精製した OaAEP
試料を 150 mM NaCl, 1 mM EDTA, 0.5 mM TCEPを含
む 100 mM クエン酸ナトリウム緩衝液 (pH 4.0)緩衝
液で 4℃、overnightインキュベートした。
適切なライゲーションサイトの選定のため、ター

ゲット MDP とする酸化的フォールディング酵素
ER-60 に対してアミノ酸変異が最小限となるようラ
イゲーションサイトを複数選択し、各ライゲーショ

ンサイトに対応したドメイン断片を大腸菌発現系を

用いてリコンビナントタンパク質として発現させた。

そして、Niアフィニティカラム、陰イオン交換カラ
ム、ゲルろ過カラムを用いて精製した。

ライゲーション反応は 10 µM N-side domain と 10
µM C-side domainを 200 mM Tris-HCl (pH8.0), 150 
mM NaCl緩衝液中で混合し、0.2 µM OaAEPを添加
することで開始した。ライゲーション産物は経時的

に分取し、SDS-PAGEに供試した。

３．結果：Fig. 3に示すように、OaAEPのリコンビ
ナントタンパク質は多段階の過程により精製を行っ

た。さらに、pHを下げることで Cap domainを切断
する自己活性化を起こし、活性型OaAEPとした (Fig.
4)。

Fig. 1.  The schematic diagram of the protein ligation 
methods: protein trans-splicing (a), enzyme-mediated 
ligation (b) and chemical ligation (c).

Fig. 2. Ligation Enzymes, Sortase, OaAEP and 
Butelase.
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ライゲーションのターゲットとして選択された

MDPの一つ ER-60は、タンパク質の酸化的フォール
ディングを担う酵素群 PDIファミリーに属しており、
活性中心システインペアを持つドメイン a、a’と、シ
ャペロン会合ドメイン b、b’が a-b-b’-a’の順に並ん
だ構造を持つマルチドメインタンパク質である[2, 3]。
活性中心が酸化型の場合は酸化反応を、還元型の場

合は還元反応を担い、これらの反応を駆使して基質

の酸化的フォールディングを行う。機能と相関した

コンフォメーション変化が示唆される結果が得られ

ている[3]ため、各機能を担うドメインに着目した構
造解析を行うことを見据え、a-b間、b’-a’間で二段階
のライゲーション反応を行うこととした (Fig. 5)。
適切なライゲーションサイトの選定のため、アミノ

酸変異が最小限となるよう a-b 間、b’-a’間にライゲ
ーションサイトを複数選択し (Fig. 6)、ライゲーショ
ン反応効率の比較を行った。

Fig 7に示すように、ライゲーションサイトごとに
反応効率が異なり、全く反応が進まないサイト

(S(a:b)-2, S(b’:a’)-1)、反応が進むが高効率ではないサ
イト (S(b’:a’)-2)、高反応効率のサイト (S(a:b)-1,
S(b’:a’)-2, S(b’:a’)-3)が見られた。各サイトの設計位
置から、高効率のライゲーション反応にはライゲー

ション末端が構造の表面に露出している必要がある

事が示唆されるとともに、高効率のライゲーション

反応には適切なサイトの選定が重要であることが明

らかとなった。

これら効率の良いライゲーションサイトを利用し

て、中性子の小角散乱測定に用いる区分同位体修飾

試料の調製を試みた。中性子では軽水素と重水素の

散乱長密度が大きく異なるため、75%重水素化タン
パク質と 100%重水溶媒の散乱長密度の差分、散乱コ
ントラストがゼロになり、タンパク質を散乱データ

上で不可視化することが可能である。一方、軽水素

化タンパク質は 100%重水溶媒中でも散乱コントラ
ストがつくため可視となる。プロテインライゲーシ

ョンにより、75%重水素・軽水素で塗り分けたタン
パク質を用意できれば、軽水素化したドメインのみ

を観察することが可能である。この手法をドメイン

選択-逆転コントラスト同調 SANS (DS-iCM-SANS)

Fig. 5. Schematic diagram of OaAEP-mediated ER-60 
domain ligation. The first process is ligation of bb’
domain and a’ domains followed by tag cleavage with 
SUMO protease. Second process is ligation of a do-
main and bb’a’ domain followed by tag cleavage. A 
His x6-smt3 tag was added to the domain fragments to 
protect the fragments from self-ligation during the re-
action. 

Fig. 6. Schematic representation of the ER-60 domain 
structure and locations of the ligation sites. S(a:b)-1 and 
S(a:b)-2 were set between the a and b domains. 
S(b’:a’)-1, S(b’:a’)-2, S(b’:a’)-3, and S(b’:a’)-4 were 
between the b’ and a’ domains. As shown in parenthe-
ses, the OaAEP recognition motif, N-G-L, was created 
by mutation, except for S(b’:a’)-2 of which the motif 
was created by insertion. S(b’:a’)-1 and S(b’:a’)-2 were 
designed at the overlapping positions.

Fig. 4.  Activation of OaAEP. SDS-PAGE of activated 
OaAEP in pH 7.4~ 3.4 with auto-cleavage of cap do-
main.

Fig. 3.  Expression and purification of recombinant 
OaAEP. Recombinant OaAEP expressed in E. coli
(lane 1) was purified by the His affinity column chro-
ma-tography (lane 2) followed by cleavage of His tag
(lane 3), ion-exchange chroma-tography (lane 4) and 
gel-filtration chromatography (lane 5). Proteins in 
each fraction were separated by SDS-PAGE and 
stained with CBB.
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法[4]と呼ぶ。酸化的フォールディング酵素 ER-60の
活性中心が存在する a, a’ドメインに着目した構造観
察を行うために、軽水素化 a, a’ドメインと 75%重水
素化 bb’ドメインをライゲーションした区分重水素
化試料を作製した。ライゲーションには反応が進行

し、かつ反応産物の精製が容易なサイト(S(a:b)-1, 
S(b’:a’)-2)を利用した。Fig. 8に示す通り、一段階目
の 75%重水素化 bb’ドメインと軽水素化 a’ドメイン
のライゲーション反応が進行した。このライゲーシ

ョン産物に対してタグ切断および精製を行い、二段

階目の軽水素化 a ドメインとのライゲーション反応
を行った。a-bb’-a’ドメインが再構成され、非変性条
件下での二段階ライゲーション反応により、区分重

水素化試料の調製に成功した。また、各ドメインを

約 10 mgずつ準備しライゲーション反応と精製を行
うことで、最終産物が約 1 mg得られ、中性子小角散
乱実験に供試できる量の試料調製にも成功した。
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Fig. 7.  SDS-PAGE of ER-60 for single-site ligation by 
OaAEP under several conditions, reaction times of 16 
and 64 h, and reaction temperatures of 4, 20 and 30°C. 
SDS-PAGE gels (15% acrylamide) were stained with 
Coomassie Brilliant Blue R-250. The ligations were 
performed at the two sites between the a and b domains 
(Figure 6), (a) S(a:b)-1 and (b) S(a:b)-2, and at the four 
sites between the b’ and a’ domains (Figure 6), (c) 
S(b’:a’)-1, (d) S(b’:a’)-2, (e) S(b’:a’)-3, and (f) 
S(b’:a’)-4, respectively.

Fig. 8. SDS-PAGE of ligation products in the two-sites 
ligation of ER-60 by OaAEP (reaction times of 64 h at 
25°C). (a) The first step: 75% deuterated bb’ and hy-
drogenated a’ domains were ligated at S(b’:a’)-2. (b)
The second step: hydrogenated a domain and the ligated 
bb’-a’ domain were ligated at S(a:b)-1.

Multi-step protein ligation with the ligation enzyme, OaAEP
Aya Okuda
Insititute for Integrated Radiation and Nuclear Science, Kyoto University, Kumatori, Osaka, Japan,
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    哺哺乳乳動動物物ミミトトココンンドドリリアア FoF1ATP 合合成成酵酵素素のの新新規規精精製製方方法法のの確確立立とと構構造造解解析析 

（京大複合研、京産大 
1
、阪大蛋白研 2、理研放射光 

3
）○慈幸千真理、中野敦樹 

1
、三角裕子 2、山下栄樹 2、

栗栖源嗣 
2
、森本幸生、月原冨武 

2、横山謙 
1、ゲーレ・クリストフ 

3 

１．はじめに：近年、電子顕微鏡による構造解析技

術の進歩によって、より複雑な系の構造研究が大き

く進展し、生命現象の理解に大きく貢献している。

こうした方向での構造生物学の進歩はしばらく続く

ことが予測できる。一方、構造生物学のもう一つの

重要な役割は、タンパク質等の生体分子の働きを精

密に捉えてその働きの仕組みを化学的に解明するこ

とである。そのためには X 線結晶構造解析や中中性性子子

結結晶晶構構造造解解析析が必須である。本研究では大きなタン

パク質の中性子結晶構造解析に道を開くことを目指

して実施する。また、タンパク質が細胞内で離合集

散して機能する仕組みを理解するためには、クライ

オ電子顕微鏡（クライオ電顕）や結晶構造解析によ

る原子レベルでの構造解析に加えて、溶液中での動

態を解析する必要がある。そのためにタンパク質を

生理機能を保つ溶液のまま、中中性性子子溶溶液液散散乱乱法法によ

って解析し、固体状態では見ることのできなかった

挙動をみたい。

本研究で取り上げる研究対象は、ヒト、ウシのミミトト

ココンンドドリリアア FFooFF11AATTPP 合合成成酵酵素素であり、創薬研究を視

野に入れて機能する全体構造を解明する。

FoF1ATP 合成酵素は、29 サブユニットからなる分子

量 60 万の膜蛋白質複合体で、ミトコンドリアの内膜

に存在し、プロトンポンプを駆動力として生命活動

に必要なエネルギーである ATP 総量の 90%以上を生

産する。また近年の研究によってミトコンドリア膜

透過性遷移孔（PTP）として機能することも明らかに

なってきている。 

本酵素は、ダイナミックな動きによって化学反応を

制御し、また、単量体（モノマー）、二量体（ダイマ

ー）、四量体（テトラマー）、多量体（オリゴマー）

に形態を変化させることによってミトコンドリアの

活動を制御している。即ち、高次の形態変化と共に

精緻な化学反応によって生命活動を支えている。本

研究では、まずクライオ電顕による単粒子構造解析

と結晶構造解析によって高次の形態変化と原子レベ

ルの構造の両面を追求する。

本酵素は、50 年以上にもわたって研究がなされて

きた。近年の目覚ましいクライオ電顕技術とスー

パーコンピュータの発展により哺乳動物本酵素の

大まかな構造は明らかにされてきたが、正確な原

子位置は決定されておらず、特に膜結合ドメイン

Fo で行われるプロトンポンプを含む重要なメカニ

ズムについては、現在もよくわかっていない。ま

た生体膜構成要素である脂脂質質が本酵素の働きに関

与している可能性が高いが、脂質が可視化された

構造も報告されていない。 

現在、報告されている本酵素全長の構造は、クライ

オ電顕を用いた内在性 ATP 加水分解活性阻害蛋白質

IF1(アイエフ・ワン)が結合した哺乳動物（豚）

FoF1ATP 合成酵素テテトトララママーーの構造である(Gu et

al., Science, 2019)。この構造は、分解能 6Åの単

粒子構造解析で、部分的には約 3.4Åの精度がある

とされているが原子レベルの構造には遠い。しかし、

生体膜内で本酵素は高次集合体（オリゴマー）を形

成する際、機機能能すするる最最小小単単位位ははテテトトララママーー（ダイマ

ーと別のダイマーが結合）であると考えられている

ため、テトラマーの構造解析は機能解明や創薬開発

のために非常に価値がある。また F１の X 線結晶構

造解析でノーベル賞を受賞した J.Walker 博士のグ

ループは、IF1 アフィニティカラムを開発し、ウシ

本酵素ダイマーの微量精製に成功し単粒子構造解析

を行なった(Spikes et al., PNAS, 2020,2021)。し

かし、分解能は 3.3Åで重要なダイマー形成部分も

乱れていて分からないものである。また、生体化学

エネルギー学者である Sazanov のグループは、ヒツ

ジの本酵素モノマーの構造を 3.8Å分解能単粒子構

造解析を行なった (Pinke et al., ,NSMB,2020)。し

かしながら 3 グループの構造はいずれも、機能メカ

ニズムの解明に必要な原子レベルの構造を得ていな

い。上記の構造解析例において、分解能の向上には、

精製試料の純度の低さ、量の少なさ、多様な集合状

態の試料を調製できないなど問題を抱えている。

高高分分解解能能構構造造解解析析ををすするるたためめのの結結晶晶構構造造解解析析（（XX 線線、、

中中性性子子））、、電電子子顕顕微微鏡鏡構構造造解解析析、、動動態態をを解解析析すするる中中性性

子子溶溶液液散散乱乱法法ののいいずずれれにに於於いいててもも、、成成功功のの鍵鍵をを握握っっ

てていいるるののはは試試料料調調製製ででああるる。。取り分け中性子結晶構

造解析のための結晶作成は課題が多い。 

２．実験：本酵素の精製方法としてはイオン交換ク

ロマトグラフィのようなアフィニティカラムを使っ

た 精 製 方 法 が 一 般 的 で あ り (Michael J.et

al.,OpenBiol.,2013, Hahn.et al., Mol.Cell, 2016)、

我々もこれまでは同手法による精製を行ってきたも

のの（Jiko et al.,eLife,2015）、この方法では、

精製された試料の均一性が低かった。これは本酵素

が回転することに伴い柔軟性が高いことと

(Watanabe et al., Nat. Comm., 2013)、29 個もの

サブユニットで構成される本酵素のサブユニットが

解離しやすいことで、精製過程において本酵素が膜

間ドメインから解離を始めるためである。このため、

この手法では蛋白質構造へのダメージが大きく、本

酵素全長の均一な分子を精製することは困難である

と判断した。そこで蛋白質に負荷のかからない密度

勾配遠心分離法（カラムフリー精製）の開発と、界

（（TT33））
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����の��に��することにした。

�����に��る���と��の��には��

�学���（������������、SDS ��

��、������������、ATP �����

�）と����学���（������、��の�

������による���������）を�った。

�����������������には、���

�の����������������の���に

��れる������を��し、�白��を��す

る��がある。������を��した��では、

���は��になった。そこで、������を�

���、�た������を��することな���

に��を��し、��する��を��した(jiko et al., 
bioRxiv, JBC in revision,2023) 。
���に��を��することで、����の���

�が��である�が����である������と

������の�������を�����、��

��の��������を��、IF1 ������

ー����の��の��を��する。�た、���

����の�きによって���の���ー、���

ー、����ーの��が��し、��が��ときは、

���は�と��が���ーになって�ると���

れて�る。������ーに��て�������

��によって��な����を��する。

は��に、��������の��を��、��

�����を�った。

����に��ては、京都��大学・���研究�、

大�大学�白�研究�・����研究�、��学研

究�・����学研究���ー������との�

同研究である。

���果������の��によって(Fig.1)、��

�� FoF1ATP ����の��な��を���するこ

とを��した。�た�����ー��をすることで、

��で��な�白�の大����の��(Fig.2)に

�力した�果、����（��・��）�����

�����の���ー、���ー、����ー、�

���ーの���の��に��した（�����,

京都大学,2021.9,������ WO2023/0331101A1）

(jiko et al., bioRxiv, JBC in revision,2023)。
(Fig.3 4) 

Fig.1: Deteregents required for stability of 

mammalian FoF1ATP synthase

Fig.2: Flowchart of purification mammalian

FoF1ATPsynathase

Fig.3: Analysis of the sucrose GDN density 

gradient fractions or sucrose LMNG density 

gradient fractions by Clear Native PAGE (left) 

and SDS-PAGE (right)

Fig.4: Negative stain electron microscopy of 

ATPsynthase oligomer, tetramer and monomer.

��した��は、in vitro で�������ー、

���ー��を���に��ことができる。それは、

��で��てであ�、���れた���が��で�

�であると����である(Fig.5, ���）。
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Fig.5: Negative stain electron microscopy of 

ATPsynthase oligomerization 

また生理学的に非常に重要な天然の阻害蛋白質 IF1

は、ATP 合成酵素の精製で従来使用されたカラム樹

脂を用いた方法では、簡単に除去されてしまう。我々

の方法では、IF1 結合型本酵素テトラマーを精製可

能であり、このことは、本酵素の研究にとって飛躍

的な進歩である。また IF1 の結合は、分子の回転を

止め、固定化することができ、クライオグリッド作

製や三次元結晶化にとってとても有利である。 

IF1 結合型本酵素テトラマーの単分散性が高いク

ライオグリッドを作製することができ、約 4 万個の

粒子を平均化後、テトラマーのモノマーにフォーカ

スして約 3.6Å分解能の構造を導いた(Fig.6)。

また、モノマーの単粒子構造解析については、F1

部分で、2.1Å、膜結合ドメインの Fo で、2.9Åの電

子密度マップを得ることに成功した（Fig.7）。 

さらに我々は、ダイマー形成様式が異なる新規ダイ

マー構造も導くことができている（未発表）。

今後は、更に高分解能構造を導き、正確な原子位置

を決定できるように、精製方法の改善、結晶化に取

り組み、哺乳動物ミトコンドリア FoF1ATP 合成酵素

の構造解析と動態解析から生理機能を解明する。 

Fig.6: Single particle analysis workflow for FoF1 

tetramer 

Fig.7: cryo-EM structure of FoF1 monomer 
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等等価価のの中中のの非非等等価価  ――結結晶晶学学のの限限界界――

（京大複合研）○森本幸生

１． はじめに 

結晶構造解析は、物質を構成する分子のさらにそ

の構成要素である原子の数や位置、温度因子、占有

率までを正確に決定できる唯一無二の方法です。原

子の位置や原子間の距離を決定する精度は非常に高

く、炭素・炭素間一重結合距離(1.5Å)に匹敵するこ

とから、分子の持つ化学反応性を十分議論できる有

力な方法として確立してきました。 

この決定精度の高さは、測定対象が「結晶」とい

うことに起因します。結晶とは、化学的に均一な組

成の分子が、物理的に単位格子を形成しそれらが同

じ方向に積み重なった状態を指します（つまり、同

じマネキンが等間隔に、同じ格好をして、足先、指

先、髪型まで寸分違わず整然と並んでいる状態です）。

そこに X 線（中性子・電子線）が入ることによって

干渉（回折）が起き、その結果として回折斑点が得

られます。解析に用いられる回折斑点の数は数千個

から数千万個にもなります。これを測定する時間内

は、結晶場の分子は「動かないもの」として扱われ

ます。つまり、この位置決定の精度を担保するもの

は、結晶を構成する分子の数と測定時間の時空間平

均ということになります。 

生体内で生理機能を持つ数千～数万個の原子から

成る生体内の蛋白質分子では、分子間の原子全ての

配置が同一であるのか、という疑問が出てきます。

これに対する明確な回答は持ち合わせていませんが、

私がこれまで行ってきた研究を振り返りつつ、そこ

に至るまでの過程を紹介したいと思います。 

2. 研究をスタート

研究のスタートは、世に Z80 という中央演算装置

（CPU）が出始めたころで、膨大な計算を要する結晶

構造解析には必須なものでした。電子伝達を担うフ

ェレドキシンという小さな蛋白質の結晶解析をはじ

めましたが、当時アメリカから帰国した指導教官（月

原助教授）に、今後の蛋白質結晶データ収集のため

には、大きな格子用の鋭く絞った X 線が必要、と言

われ半年間機械工場に出向き、インチ表示の英文図

面をミリ表示と日本語に置き換え、ダブルベンド型

のミラー(フランクス型）ホルダーを作成しました。

このミラー機構や光学系作成は後に行うことになっ

た小角散乱装置の開発に大きく役立ちました。 

フェレドキシン分子の解析は、分子内の鉄原子の

X 線異常分散を利用した位相決定を中心に行いまし

た。植物型フェレドキシンはひし形の 2 鉄 2 硫黄

(2Fe-2S)型、細菌型は立方体の 4Fe-４S 型反応中心

を持っているとされ、私が扱ったフェレドキシンは

細菌型であるけれども、今までにない型(3Fe-3S＝６

員環のような形)であると言われていました。毎日パ

ターソン図を解釈する中で、3 か所の鉄の位置はわ

かるものの、奥行き情報のないパターソンでは、い

くら考えても６員環のような平面クラスターは見つ

かりませんでした。結局この解析は未完のままとな

りました。かなり後になって、同じフェレドキシン

がアメリカのチームによって解析され、そこでは

3Fe-4S 型（キュバン型）クラスターが見られました。

なんのことはない、立方体の一つの頂点の鉄原子が

欠けた形であり、立方体をその頂点から見ると、6

角形（3 頂点が鉄）に見えるので、私はこの奥行き

を考慮できず平面で考えていたことになります。

3.結晶解析から離れて

ドクターに進学した時に、これからは単発（小さ

な蛋白質分子 1 個）の解析だけではだめで、それら

の相互作用あるいは、結晶にできない巨大蛋白質の

構造研究をやらなアカン、と言われ（田中助教授、

勝部教授）、結晶ではない状態、つまり溶液状態での

蛋白質構造解析を始めました。対象は膜蛋白複合体

のウシ心臓チトクロム酸化酵素およびチトクロム

bc1 複合体、プロテアソームという、どれもサブユ

ニット数 30 個以上が集まって生理機能を発揮する

複雑な分子集合体です。リガクの RU-200 回転対陰極

型 X 線装置に、集光ミラーを備えた全長 4m の小角散

乱装置を作成しました。この時の集光性能やミラー

ベントには上述の知識がかなり役に立ちました。直

径 1000Å のラテックス粒子を超低角から、中角、高

角に至るまで3次~4次副極大カーブを再現できるデ

ータを得ることができました。

図１ ラテックス粒子の X線散乱強度（対数） 

チトクロム酸化酵素は膜蛋白質であり心臓からの

抽出の際の可溶化には界面活性剤を用いました。こ

のころハインリッヒ・ストュールマンが中性子で軽

水溶液に重水を加え重水コントラストをつけて、分

子集合を区別できる、という教科書を読んで、中性

（（SS11））
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子は便利だなあと思っていました。X 線は電子によ

って散乱するので、ならば、溶媒中の電子密度を変

化させ、界面活性剤と蛋白部分を分けて解析できる

のでは？ と、溶液にショ糖を加えてコントラスト

を変えて解析を進め、膜中に存在する酵素 2 量体と

それを取り巻く界面活性剤（および電子伝達のチト

クロムｃ結合）から成るモデルを解析しました

(head-to-head モデル)。これは本酵素が膜内で機能

する際の会合形状であると考察しました[1]。

プロテアソームの方はラット肝臓から抽出された

試料を、当時徳島大医学部酵素研におられた田中啓

二先生が持ち込まれ、同じく溶液散乱法で解析しま

した。解析は東大猪飼篤先生が電子顕微鏡で得てい

たモデル（Ｈ型）があったものの、私の溶液散乱結

果（中空型）とは異なり、両者のモデルで喧々諤々

したものの、結局両者モデルを採用し JMB で発表さ

れました[2]。 

4. 再び結晶解析へ

1987 年に学位を取得し、姫路工業大学工学基礎研

究所（安岡教授）に助手として採用され、2.で述べ

たフェレドキシン（ただし種は異なる）やチトクロ

ムｃ３の結晶解析を手がけました。当時 KUBOTA が作

り上げた世界最速マシン TITAN ワークステーション

を研究室に設置していただいて、UNIX ベースの解析

システムなどの構築を進めました[3]。

1992 年に徳島大学工学部生物工学科（月原教授）

に助教授として転出し、プロテアソームの結晶構造

解析を進めることになりました。本酵素はラット肝

臓から精製し研究で用いておりましたが、結晶解析

を行うためにはかなりの量が必要であり、さすがに

ラット 1000 匹を潰す、というのは資金的にも無理が

あるので、ウシ心臓チトクロム酸化酵素精製の経験

を基に、ウシ肝臓から精製することにしました

(b20S) [4]。実は最初はヒト肝臓を目指したのです

が、当時はまだ酵母を使ったヒューマノイドの考え

方がなく、現物を利用するしか手がなかったので、

諸般の事情で諦めました。同時に世界最大級のイネ

萎縮病ウィルス(RDV)の解析も進めました[5,6]。

5. 超分子複合体の高次構造と機能発現

これらの複合体に共通して言えるのは、構成サブ

ユニットは通常の蛋白質分子（分子量 2―3万）程度

であるにも関わらず、それらが異種あるいは同種サ

ブユニットとして高次な構造体を形成して初めて生

理機能を発揮している、ということで、それらの接

触部位で起こる酵素化学反応は、決して単個の解析

では解明できない、という事です。従って、生理機

能を保ったまま全体構造として解析することが最も

重要である、ということを痛切に学びました。

1996 年に、播磨の SPring-8 大型放射光施設の供

用が開始されたのに伴い、兵庫県県有ビームライン

のサポートも兼ねて兵庫県立大（姫路工業大）理学

研究科助教授に転出しました。そのまま b20S 研究を

続けるとともに、一本鎖 DNA 結合蛋白質[7]、乳酸酸

化酵素(LOX)4 量体[8]の解析を行いました。1998 年

にグルノーブルの欧州分子生物学研究所(EMBL)、欧

州大型放射光施設(ESRF)へ兵庫県在外研究員として

滞在し、ミトコンドリア膜透過因子複合体などの解

析を行いました。 

この頃の結晶解析では、巨大分子という観点に加

えて、超高分解能解析（すなわち水素原子を見つけ

る）にも重点を置いていました。アンジュレーター

放射光を利用して FMN 結合蛋白質やフェレドキシン

（これも種が異なる）を 1 Å を超える分解能で解析

し[9]、水分子の酸素の異方性温度因子の精密化によ

って、蛋白質分子内の「流れうる水分子」としての

H-O-H の挙動解析などを行いました。この時が東海

村の JRR-3M 原子炉を用いた中性子蛋白解析を行う

きっかけになったと思います。プロテアソームは

2002 年に世界で最初の哺乳類プロテアソームとし

て構造解析に成功しました[10]。

2003 年京都大学原子炉実験所（現複合原子力科学

研究所）に教授として着任しました。ヒトヘモグロ

ビン(hHb)の大型結晶を自治医大柴山教授に作成し

ていただいて、JRR-3 でのデータを収集し当時世界

最大となる中性子蛋白解析を行いました[11]（茶竹

博士）。その後ロスアラモス研究所のパルス中性子と

PCS 回折装置を用いて測定・解析を進め、これまで

定説であった 4 量体中のヘム近傍ヒスチジン残基の

水素原子についての非等価を明らかにしました[12]。

またオークリッジ HFIR, オーストラリア ANSTO を使

って重水置換リゾチームを中性子・X 線のハイブリ

ッド解析で明らかにしました[13]（喜田博士）。プロ

テアソーム活性化因子(PA28)の溶液散乱解析を杉山

教授とともに進めました[14]。

b20S は変異体が作成できる酵母系(y20S)へと変

更し、20S 活性阻害が悪性骨髄腫の特効薬になると

して、抗がん剤開発を目指した研究へシフトしまし

た[15]。この過程で、酵母で作成するヒューマノイ

ド（ヒトもどき）20S ではなく、抗がん剤が実際適

用できる血液赤血球からのヒトプロテアソーム

(h20S)へ変更し、宇宙空間での結晶化、構造解析を

進めてきています[16]。また生体のエネルギー(ATP)

産生に必須の ATP 合成酵素をヒト細胞およびウシ心

臓から精製し[17]全体構造の解析も進めています。 

6. 等価の中の非等価

さて、本研究所に着任して行った hHb の中性子解

析ですが、それまでヘム近傍のヒスチジン残基は４

量体のすべてが同じ挙動をするものである、と信じ

られていました。ところが解析結果は、片方のダイ

マーではもう一方とは異なるプロトン化をしていま

した。中性子は、水素原子（重水素原子）の位置を

正確に決定できますが、正確に決定してしまったか

らこそ、その場にあるのか、ないのかも見えてしま
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ったことになります。X 線解析ではここまで明らか

にできなかったのです。この解釈には結構困りまし

た。落としどころは、「完全な」deoxy 型とは少し異

なった状態である、と考察しました[18]。 

総じて私が行ってきた研究目標は、高次構造に立

脚した生理機能発現の相関解明でした。b,y,h20S に

至っては、内部空洞にある 6 か所の活性部位による 

図２ プロテアソーム粒子空洞と活性部位模式図 

長さの異なる複数種のペプチド鎖の切り出し機構の

解明です。6 か所すべてが等価で同じ活性であれば、

同じペプチドしか切り出せません。種々鎖長が異な

る切り出し機構は未だに解明できていません。結晶

構造解析では、基質・阻害剤の結合などは正確に決

められますが、h20S が全て同じ挙動をしてこそ、解

析できるのです。先の hHb 解析結果の２量体間でア

ミノ酸のプロトン状態が異なるのと同様です。これ

を克服するために、クライオトラップで測定する方

法が考案されました。しかし、単一結晶のシームレ

スな反応場ではないクライオトラップでは、毎回凍

結結晶が必要です。しかも凍結条件が常温反応とは

異なっています。一個の結晶を実時間で、常温で反

応している状態をごく短時間に測定することができ

れば、ある程度の酵素反応を追跡できると思います。 

図３ 酵素・基質結合の時間経過模式図 

実際、LOX・乳酸基質導入をポールシェラー研究所

スイスライトソースを使って、1000 ヘルツで測定し

解析を行った結果、図４のようになり約 10 秒後には

基質が結合している様子が見られました。

図４ 基質打込み後の電子密度の変化 

この後、乳酸からピルビン酸へ変換する過程が図 3

の Phase II-III であり、この段階は電子密度が乱れ

て判別できませんでした。単位格子中で対称を持っ

て並んだ酵素分子に時々刻々寸分たがわず基質が結

合できていないためであり、これが結晶という等価

な環境の中で起こっている、非等価な状態であると

考えています。これを回避するためには、さらに高

速の測定（現在は 10000 ヘルツ）方法をとり、同時

に、反応がシンクロする系を考える必要があります。 

 このように、結晶場で起こっている分子（酵素）

の精密な構造の「変化」を追跡する、あるいは、有

るような無いような「不確定性」原子を決定するた

めには、結晶構造解析には限界があるのかもしれま

せん。それでも、時空間平均構造の中で「全体とし

て」起こっている有無をはっきりさせた精緻な現象

を捉えるには最適な方法である、と考えています。 

７．終わりに 

 研究所に着任したころ、放射光学会誌の「朝まで

生討論」という座談会企画で、蛋白質の結晶ではな

く、超強力、超高輝度放射光、自由電子レーザーを

使った単一分子（粒子）の立体構造を解明する手段

が必要なのではないか、という問いかけに対して、

確か大阪市大の神谷先生が、時空間平均を持たない

「その瞬間」の構造解析ができたとして、その結果

で果たして生物が理解できるのか？ ということを

仰いました。とても深い意味を持つ言葉で、今でも

その言葉に自問自答しながら研究を続けております。 

本研究所での２１年間、右も左もわからなかった

私はたいへん多くの方々のお世話になりました。 

ここに深く感謝いたします。 

本当にありがとうございました。 
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京都大学複合原子力科学研究所では、毎年 1月下旬頃から 2月上旬頃に、学術講演

会を開催しています。主に複合原子力科学研究所における共同利用・共同研究成果の一

部を所員、所外の共同利用研究者をはじめ、一般の方々にお知らせすることが開催の趣

旨です。ポスター発表においてはコロナ禍のため 3年間はオンライン開催となりました

が、今年度は 4 年ぶりに現地開催いたします。第 58 回京都大学複合原子力科学研究所

学術講演会は、令和 6 年 1 月 31 日と 2 月１日の 2 日間にわたって依頼講演はハイブリ

ッド開催、一般講演はポスター発表による対面形式とします。その内容は、 

 

1) 新人講演  5件 

2) プロジェクト研究成果報告 1件 

3） トピック講演 3件 

4） 特別講演 1件 

5） 一般講演 38件 

 

 

です。この報文集が、複合原子力科学研究所における研究活動の記録とともに、広報

の一助となれば幸いです。 

 

 

 

 

 

令和 6年 1月 

 

学術公開チーム  

田中浩基（チーム長）、伊藤大介、井本明花、白鳥篤樹、徐虬、鈴木倫代、

高橋俊晴、外山真理、中村秀仁、中山千代子、福谷 哲、渡邉 翼、 

横田香織 
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