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2005 年 3 月の「PF 挿入光源増強提案」出版後に提出されたレポートをまとめて、以下に掲
載しました(原稿受理順)。｠
｠
｠
1.｠ 軽元素分子の軟Ｘ線蛍光分光｠
2.｠ Operando 表面反応リアルタイム化学マッピングシステム｠
3.｠ 光電子-光イオン多重コインシデンス法を利用した軟Ｘ線分子分光｠
4.｠ プロテオミクス研究用マイクロフォーカスビームライン｠
｠



軽元素分子の軟 X線蛍光分光 

｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ 鵜飼正敏（東京農工大） 

サイエンス 

・｠これまで内殻空孔状態の崩壊は、軽元素ではオージェイオン化が主、重元素では蛍光 X線放出が

主とされ、内殻励起中性分子の主たるダイナミクスはオージェイオン化後に価電子を失った分子

イオンの分解であるとされてきた。この常識に対して、共鳴オージェ崩壊に先んずる内殻励起中

性分子の特異的超高速解離が仏 ACO のグループによって報告された 1)。ところが、計画提案者

によるこれまでの真空紫外領域の一連の研究は、このような超高速解離が真空紫外領域ではむし

ろ普遍的な現象であることを例証し、励起から分解に至るまでの選択性の解明を通じて、ラジカ

ル種、活性イオン種の生成過程、それに関与する高励起分子のポテンシャルを明らかにしたもの

であった 2),｠ 3)。この真空紫外領域の研究を発展させ、内殻励起分子の新しい常識を確立すべく、

蛍光 X線をプローブとする標記の課題を提案する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

｠ ｠ 図 1. 内殻励起分子におけるオージェ効果と蛍光 X線放出の模式図。 

｠ ｠ ｠ ｠ ｠ オージェ効果と蛍光 X線放出は、ともに内殻空孔への外殻電子の遷移によって起こるが 

｠ ｠ ｠ ｠ ｠ オージェ効果が基本的に 2電子過程であるのに対して、蛍光X線放出は 1電子過程である。 

 

・｠軽元素の蛍光 X 線発光に含まれている内殻励起中性分子の電子状態と蛍光収率およびダイナミ

クスの関連についての研究はいまだに不十分である。上記のとおり、主たる崩壊過程であるオー

ジェイオン化の観測によって内殻励起分子の研究が行われてきたが、オージェイオン化を伴う内

殻励起原子・分子のダイナミクスでは、電子間相互作用のため、観測ならびに解釈がきわめて複

雑である。直接的な情報は 1電子プロセスである蛍光 X線の観測による必要があるが、従来、気

相の軽元素分子の蛍光 X 線分析を定常的に行える強力な放射光施設が国内外ともにほとんどな

かった。近年、高輝度のシンクロトロン放射光が原子・分子分光用の光源として整備され、内外

の幾つかの放射光施設において、蛍光 X 線分析計が開発されつつあるが、不充分である。PF の

新規の高輝度光源を利用した魅力的かつ効果的な蛍光分光研究の開拓の意義は大きい。 

 

 

概要（どのような実験装置を用いて、何をどこまで明らかにするのか） 

１.｠内殻励起電子の占有軌道が結合性軌道か反結合性軌道かにより分子の安定構造が大きく変化し、

高振動状態もしくは解離的状態からの蛍光となるため、スペクトルには顕著なシフトもしくは

解離分子の波動関数を反映し原子蛍光まで連続的な振動成分が含まれる。実験の概要はこのよ

うなスペクトル変化を励起エネルギーと蛍光エネルギーの両者の関数として測定して内殻励起

状態のポテンシャル構造を明らかにすることである。 
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｠ ｠ 図 2. 分子の超高速解離で放出される蛍光 X線スペクトルの概念図（古典計算）。 

｠ ｠ ｠ ｠ ｠ 超高速解離の進行中に放出される蛍光 X線を励起エネルギーと蛍光エネルギーの関数と 

して測定すれば、分子を形成する領域での蛍光(図中 Bound stateの領域)は X線非弾性散 

乱スペクトルとして観測され、解離途中(In dissociation)から解離の終了後(Atomic line)ま 

での蛍光が出現する。スペクトル出現の様子は蛍光遷移の上下順位のポテンシャル構造 

を反映するため、その解析から内殻励起分子のポテンシャル曲面を決定できる。 

 

２.｠以上の測定のために、気相軽元素分子の蛍光 X線分光システムを用いる。 

A) 回折格子分光器に比べて検出立体角を大幅に強化し、分解能を両立した、有機金属固体結晶

を用いた簡便な構成の１結晶直入射型平面結晶分光器である。 

B) 位置敏感比例計数管型検出器(PSPC)を用いて分散蛍光 X線スペクトルを同時取得する。 

C) 複数の分光結晶を選択することで炭素－フッ素のＫ殻 X線蛍光の同様な測定が可能である。 

D) 窒化シリコン(SiN)膜を放射光入射窓とする封止型試料セルを備えている。 

図 3. 平面型有機金属結晶を用いた平面結晶蛍光 X線分光器）の概念図（左）。 

｠ ｠ ｠ ｠ ガスセルから放出された蛍光 X線は横収束極率を有する平面結晶により分散され、 

｠ ｠ ｠ ｠ 位置敏感比例計数管型検出器によりスペクトルとして測定される。 

｠ ｠ ｠ ｠ 蛍光 X線分光器の写真（右）。 
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位置付け（独創性、国際競争力など） 

・｠本研究は気相の軽元素分子の蛍光 X線分析を通じて、内殻励起中性分子のダイナミクスを明らか

する独自の視点から、真空紫外から軟 X線にわたる高エネルギー励起分子の物理的・化学的内容

についての常識を拡大するものである。 

・｠本研究では蛍光分析法とラマン分光法とを用いてさらに内殻空孔状態の電子的な対称性とポテ

ンシャル曲面とを相関させるダイナミクスの観測を行う点で特色があり、オージェイオン化後の

ダイナミクス研究に比べて、はるかに直接的である。 

・｠原子物理的な知識の拡大は、内殻励起状態の関与するプロセス技術、分析技術における常識と具

体的データを提供する。本研究はさまざまな方面への波及意義のある萌芽的研究である。 

・｠すでに、内殻励起した軽元素分子のオージェイオン化に先んずる特異的超高速解離による内殻励

起原子と原子蛍光Ｘ線放出が ALS でのウプサラ大学チームにより予備的なデータが報告され始

めている 4)。このことからも本研究の妥当性が部分的に例証されたといって良く、より体系的な

研究へと発展させることが必要である。 

 

 

計画する研究に必要とされる光の仕様、その優先度 

１.｠本課題では軽元素の蛍光 X線の高分解能分光実験である。分解能は酸素の K殻蛍光 (～520 eV)

領域において実用的な設計分解能 E/ΔE～2000 程度であるが、高輝度放射光を活用することに

より分解能 E/ΔE～10000も夢ではないと試算されている 5)。 

２.｠しかし、軽元素の蛍光収量の吸収断面積に占める割合はオージェイオン化に比べて、酸素では

0.1％程度と見積もられ、しかも蛍光の補集効率と軟 X 線領域での有機金属結晶の反射効率が 1

～2%であることを考慮すると、これまでオージェイオン化による内殻励起実験の 3～5桁以上の

単色化光子強度が必要である。 

３.｠本蛍光分光システムは酸素の K殻蛍光を想定しており、以上から新規計画の BL-2Bに対しても

っとも適合性が高い。 
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Operando表面反応リアルタイム化学マッピングシステム 

北海道大学触媒化学研究センター 

朝倉清高 
1. はじめに 

固体表面の化学反応は時間的、空間的に不均

質におこることを特徴とし、長距離秩序を有し

ない乱れた系を構成する。たとえば、Pt(110)
単結晶表面という均質な表面においても図１

にしめすように CO 酸化反応中のダイナミッ
クな条件では、COと酸素の吸着濃度に変調が
起こり、自発的に不均一化し、新たな構造を構

築する。1)｠ 一方、表面の不均一性を積極的に

制御する研究も行われている。図２に示すよう

に、電子線リソグラフィー法をもちいて、表面

をナノからマイクロメータオーダで微細加工し

て表面触媒を作り、反応メカニズムを決定した

り、高活性化したりする試みがなされている。

図２では、VSbO4と Sb2O4の大きさをそろえる

という微細加工を表面にほどこした触媒で、プ

ロパンの酸化反応によるアクロレインの生成

活性を調べているが、微細加工表面は高い性能

を示す。（2） 
したがって、化学反応を調べる表面分析手法

には高い時空間分解能が要求される。さらに、

どういった化学種がどういう形で存在するの

かを調べる必要があり、エネルギー分解能も要

求される。すなわち、時間、位置、エネルギー

の３つ（４次元）の高分解能化が表面化学研究

には必要といえる。 
これを満たす手法として、われわれは、エネ

ルギー選別型 X線 PEEM法(3)と XANAM法(4)

を 提 案 し て い る 。 両 手 法 と も 1013｠

photons/mm2/sec を超える高い輝度を要求し、
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図２電子線リソグラフィーで作った表面

反応、電子線リソグラフィーで微細加工

した表面では、高い性能を示す。(2) 

 

微細加工表面
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ミニポールアンジュレータ等の挿入光源による研究が必要である。 
2. 実験装置、手法の概要 

2.1. エネルギー選別型 X線 PEEM法（EXPEEM） 

EXPEEMは X線を数百―十 nmに集光して、内殻
から飛び出す電子の運動エネルギーを分析して、拡

大投影することで、化学分析しながら、表面反応の

時空間発展を追跡する手法で、XPS と PEEMを組
み合わせたものと考えて頂ければよい。われわれは、

PFの BL2Aに EXPEEMをつなげ、1000 eVを超
える高エネルギー領域でのエネルギー選別像取得

に成功した。(5)、6) この装置は直線配置のWien filter
型エネルギーアナライザーをもち、光電子を選別し

て、結像するものである。元来Wien filterは、感度
が悪いことが問題になっていた。我々は、現在１桁

以上の感度増加をめざして図３に示すような高感

度多極子Wien filterを開発し、実験室高出力 X線
源を用いて、秒オーダの時間分解能を実現した

EXPEEMを作製した。7)｠ この高感度多極子Wien 
filterとミニポールアンジュレータから放出される
放射光を組み合わせることで、ビデオレート

の実時間化学反応像をとらえることができる

ものと期待される。 
2.2. XANAM法 

｠ XANAM(X-ray aided non-contact atomic 
force microscopy)は、X 線と走査探針顕微鏡
を組み合わせた手法である。これまでにも

STMとＸ線を組み合わせた手法がいくつかの
グループで発表され、8) また X 線によるキャ
パシタンスの変化を利用したものも提案実行

されている。9)｠ われわれは、こうした手法に

加えて、第３の方法として、Non-contact AFM
と X線を組み合わせる手法を提案した。4）｠ 図４は、Au薄膜を薄く Si基盤にのせたサンプ
ルについて、NC-AFM tip先端を Au薄膜と Si基板上に固定して、X線の入射エネルギー
をスキャンしたものである。Si基板上端に探針先端をおいた場合には、NC-AFM先端と基
板との間に発生する力は単調に変化する。これは、熱ドリフト等で、探針と基板との間の

距離が変化したためと考えられる。一方、Au薄膜に固定して、X線のエネルギーを掃引す

図4｠ (a) Au 領域, (b) Si 領域の∆f(E)スペクト

ル, (c) Au foilのX線吸収スペクトル 
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図３｠ 新型高感度 EXPEEM 装置｠ 右
上の枠内には、Ta 上の Au ドットの
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ると、金吸収端のところで、大きく力が変化する。すなわち、光電子放出現象により、力

が変化したことを意味する。しかし、吸収端をすぎると力は再び弱くなり、吸収端直上に

ピークを与える。この現象は、再現性があり、ほぼ吸収端直上にピークを与える。ピーク

を与えるということは、単に光吸収スペクトルを測定しているのではなく、光吸収により、

誘起された共鳴準位を見ていると考えるべきであろう。詳細なメカニズムは今後の課題で

あるが、この手法を用いることで、NC-AFMと X線を組み合わせた元素選別の顕微鏡法と
しての新しい可能性を提示している。｠  
3. 必要とされる仕様および他の光源について、 

3.1. ｠ 仕様 

以上の本研究提案に必要な仕様は以下の通りである。 
｠ E/∆E=2000（必須）波長掃引可能 
  Eの範囲 200 eV-3000 eV(C K-edge Cl K-edge) 1000-3000 eV(必須) 
  強度｠ >1013photons / sec/mm2（100 µm視野）｠  
  ビームサイズ｠ 集光条件を変化させ 100µmφ −1 µmφ まで、段階的に可変とする。

（EXPEEMの場合、顕微鏡の VOFとおなじ範囲に調整する。） 

｠ 時間構造｠ マルチバンチ運転 

｠ ガス処理装置、ドラフト、ボンベボックス（化学反応用） 

3.2. ｠ 他の光源との比較  

3.2.1. 電子顕微鏡｠  

透過電子顕微鏡の空間分解能は、原子レベルまで達しており、エネルギー損失スペクト

ル、蛍光 X 線などをもちいることで、ナノ領域の化学分析も可能になっている。したがっ
て、放射光光源をもちいなくともよいという議論はつねにある。一方において、電子線は、

試料ダメージが大きいことも指摘される。たとえば、酸化物であるMCM-41なども電子線
を照射することで、少しずつ変質する。投入電子量を減らす等の工夫が成されているが、

化学反応のような場合には、電子線から大きな干渉を受けると予想される。 
3.2.2. 紫外線｠  

紫外線を光源とすると、断面積が大きいこと等により、かなり明るい画像を得ることが

できる。このため、世界の第３世代リングでは、100 eVまでの低エネルギーX線を光源に
して PEEMを測定する場合が多い。物性や結合に関する情報を含む価電子帯や伝導帯の研
究に対して有力である反面、元素の種類や元素ごとの化学情報を与える内殻領域の励起に

は、エネルギーが不足する。 
3.2.3. X線励起 

X線は、紫外線に比べて、断面積が小さいため、感度が落ちるので、やっても無駄である
という批判がある。しかし、数十 nm の空間分解能は既に実現しており、今後、光源と検

出器の改善により、さらに高分解能化が期待される。また、何度も繰り返すが、X線により
内殻電子を励起できるという特長をもち、物質との相互作用も小さいので、化学反応を乱
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すことがすくないものと考えられる。 
3.2.4. 硬 X線励起 

｠ 数 keVの X線を投入し、物質内部にある原子を励起して、数 keVの高い運動エネルギー
をもつ光電子を飛び出させて、物質内部の物性を調べる研究も行われている。エネルギー

の可変性を利用すれば、局所深さ分析も可能であり、有用な手法となることが期待される。

しかし、表面敏感性が落ちるので、表面化学反応を追うことには適さない。 
4. 期待される研究成果 

これまで述べてきたように、ここで開発する EXPEEM装置,XANAM法は、表面ナノ材
料において生起する化学プロセスを理解し、制御するために必要な実時間表面化学イメー

ジング法である｡その具体的な用途および利用分野としては以下のナノ材料等の表面解析

が想定される。 
１）センサー,触媒の化学反応過程の観察と化学反応の制御 
２）コンビナトリアル化学における性能評価試験 
３）燃料電池，固体電池の表面プロセスのその場観察と制御 
４）機能性セラミックスの表面解析 
特に、触媒においては、前にふれた微細加工表面の各部分の表面物性と構造研究や反応メ

カニズムの研究に応用が期待される。 
 
5. 設備ないし装置 

装置に関しては、現在概算要求中の予算により EXPEEM を整備する。また、XANAM 装
置については、現有の装置で、低分解能の画像化とメカニズムの検討やナノサイエンスへ

の展開を図り、機会をみて、高分解能測定用の新しい装置を作成する。 
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Mukasa, M. Nagase, K. Asakura, Bull.Chem.Soc.Jpn. 78 (2005) 435-442 
3 H. Yasufuku, Y. Ohminami, T. Tsutsumi, H. Niimi, N. Matsudaira, K. Asakura, M. Kato, Y. Sakai, 

Y. Kitajima, Y. Iwasawa, Jpn.J.Appl.Phys. 43 (2004) 7682-7688.H. Niimi, T. Tsutsumi, H. 

Matsudaira, T. Kawasaki, S. Suzuki, W.J. Chun, M. Kato, Y. Kitajima, Y. Iwasawa, K. Asakura, 

Appl.Surf.Sci. 237 (2004) 641-644. K. Asakura, Cataly. Surv. Asia 7 (2003) 177-182. 
4 S. Suzuki, Y. Koike, K. Fujikawa, W.-J. Chun, M. Nomura, K. Asakura, Chem.Lett. 33 (2004) 

636-637. 
5 H. Yasufuku, Y. Ohminami, T. Tsutsumi, K. Asakura, M. Kato, Y. Sakai, Y. Kitajima, 
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提案：光電子提案：光電子提案：光電子提案：光電子-光イオン多重コインシデンス法を利用した軟光イオン多重コインシデンス法を利用した軟光イオン多重コインシデンス法を利用した軟光イオン多重コインシデンス法を利用した軟 X 線分子分光線分子分光線分子分光線分子分光 

 

(高エネ機構 物構研 PF) 足立 純一 

 

[はじめにはじめにはじめにはじめに] 

 光の吸収過程を利用する分光法は、分子の性質・構造などを調べるため必要不可欠である。化

学的研究の対象となる多くの分子は軽元素を主構成元素とし、そのような分子の光吸収過程に関

係した基礎過程は、紫外光から軟 X 線までの領域の光 (EUV) により非常に強く引き起こされる。

このような観点から、波長可変の強い EUV を発生するアンジュレータ放射 (UR) は、分子を研

究するためのプローブとして優れている。それにもかかわらず、UR 光源は少数しかなく、また

対象を測定するために真空槽を用いた比較的大規模な装置が必要になり、多くの研究者が分光ツ

ールとして利用できる状況ではない。 

 直線部増強により UR 光源の数および利用時間の増加するこにとより、分子分光研究において

次に提案する研究が展開できる可能性が高い。第 3 世代光源を持つ研究施設において、すでに実

験が始められている提案もある。したがって、すでに開始されているテーマでは、さらに高度化

した実験装置を導入し、質的に異なる実験を行う必要がある。その一方で、より汎用化して測定

対象の適用範囲を広げ、実験の容易化・高速化を進めた装置開発も重要であると考えている。言

うまでもなく、素過程自体が研究対象になるだけでなく、物質科学ではその多様性の説明も必要

である。また、分析的な手法へと展開できる糸口が掴めれば、軟 X 線分析化学の光源として大

きな役割を果たすことができると期待できる。 

 

[研究提案研究提案研究提案研究提案] 

 ここでは、私たちのグループがこれまでに行ってきた研究 [1-2] および最近の原子分子光科学

で注目しているテーマ [3] の研究を進め、より高性能の UR 光源を用いたコインシデンス軟 X 

線分子分光を 3 つのテーマにて展開していくことを提案する。 
 

 0. 分子座標系光電子角度分布 (MFPAD) の測定による光電離ダイナミクス 

 1. レーザー強光子場中の分子の幾何的・電子的構造 

 2. 内殻励起・電離状態を経由した異性体分離質量分析 

 3. 高分解能共鳴光 (Auger) 電子-解離イオン同時計測による分子素過程研究 
 

テーマ 0 は現在進行中の研究課題である。この研究テーマを進めるため、最近、私たちはコイン

シデンス運動量画像計測装置 (CO-VIS) [4] を完成させた。CO-VIS 装置により、分子と軟 X 線

との相互作用により生じる光電子と光イオンを全立体角で検出し、それらの時間相関を記録でき

る。現段階では、運動エネルギー分解能は高くない。けれども、軟 X 線分子科学の分野におい

て個別の実験装置・設定で行われている実験の多くを CO-VIS 型の装置で行うことが可能であり、

標準的な実験装置となる可能性を秘めている。 
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1. レーザー強光子場中の分子の幾何的・電子的構造レーザー強光子場中の分子の幾何的・電子的構造レーザー強光子場中の分子の幾何的・電子的構造レーザー強光子場中の分子の幾何的・電子的構造: レーザー光技術の進歩により、原子核が作

るクーロン場と同程度の電場をレーザー光にて実現できるようになってきている[3]。そのような

強い光子場により、原子分子が光子の衣をまとったドレスト状態が作られること、分子が配向・

変形を引き起こすこと、それらを利用して反応制御を行うことなど、従来では実現できなかった

強光子場中で多様な過程が引き起こされる。このため、そのような強光子場中での原子分子過程

が注目されている。強光子場科学の分野では、その応用が広範な分野に適用できる可能性に強い

関心が持たれ、関連した理論的・実験的研究が進められている。その一方で、ドレスト状態にあ

る分子の配向・幾何構造・電子的構造を直接の対象とし、基礎的な知見を得ようとする実験的試

みはまだそれほど多くない。したがって、波長掃引性の高いプローブ光として放射光を用い、ド

レスト状態原子分子の分光手法を開発し、それらの基礎過程を調べることは意義がある。 

 パルスレーザーにより作り出される 1012 W/cm2程度の光子場中におかれた分子の幾何構造およ

び電子的構造の変化を、URを利用して調べる手法を確立して、明らかにされていないドレスト状

態分子の内殻過程(励起・電離・脱励起)を調べる研究を提案する。そのような測定には、CO-VIS の

ような装置が非常に有効である。つまり、一度の計測において電子・フラグメントイオンの運動

量を全立体角にわたり決定できるからである。強光子場レーザーと放射光の同期をとり CO-VIS 

を用いて、強光子場中分子の内殻励起後に放出される解離イオンの分岐比・角度分布の測定、強

光子場中原子からの光電子の角度分布の測定を基本的な原子分子について行ない、強光子場中原

子分子の幾何構造・電子的構造を解明できると期待できる。 

 

2. 内殻励起・電離状態を経由した異性体分離質量分析内殻励起・電離状態を経由した異性体分離質量分析内殻励起・電離状態を経由した異性体分離質量分析内殻励起・電離状態を経由した異性体分離質量分析: CO-VIS 装置を用いると、1 つの分子か

ら放出されたことを識別した解離イオンについて、それらの運動量ベクトルを得ることができる。

n 個の光イオン同時計測 (nPICO) 信号を解析し、解離イオンの角相関により分子の結合角の情報 

[5] が得られる可能性が高い。そして、不斉中心周りでの 4 体解離が起き、その 3PICO 信号が

検出されれば、原理的には光学異性体の識別が可能 [6] である。また、光の偏光特性と波長によ

り、光解離をある程度制御することにより、分子構造の情報を増加させることができる。つまり、

軟 X 線放射光による異性体を識別した質量分析が可能となる。これにより、新しい利用者層の

開拓につながるかもしれない。 

 nPICO 測定により、分子の光吸収時の配向を知ることができる。励起光の電気ベクトルに対す

るそのような配向の分布を解析することにより、励起双極子モーメントの方向を決定できる。従

来の角度分解光イオン収量測定 [2] では、励起状態の対称性について得られる情報に制限がある

けれども、nPICO 信号を測定する方法ではそのような制限はない。また、上述したような光学異

性体の識別に必要な 3PICO 信号が得られるのであれば、ラセミ体について測定を行うことによ

り、円二色性スペクトルの測定が実現できる可能がある。 

 

3. 高分解能高分解能高分解能高分解能共鳴光共鳴光共鳴光共鳴光 (Auger) 電子電子電子電子-解離イオン同時計測による分子素過程研究解離イオン同時計測による分子素過程研究解離イオン同時計測による分子素過程研究解離イオン同時計測による分子素過程研究: 分子中の軽元素

内殻の電子が共鳴励起されると、無輻射であり電子を放出する共鳴 Auger 過程と呼ばれる緩和が

支配的に起きる。緩和過程では強い選択則が働かないため、多様な終状態へと遷移する。このた
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め、共鳴 Auger 過程を利用することにより、励起イオン化状態について豊富な情報が得られる可

能性がある。しかし、多原子分子に関する共鳴 Auger 過程の研究は始められたばかりであり、充

分な知見が得られているわけではない。ここでは、Auger 終状態の解離ダイナミクスに注目した

テーマと共鳴 Auger 過程の基礎過程についてのテーマ、 2 つの研究を提案する。そのような研

究を進めるためには、CO-VIS 装置の改良だけでは分解能が不充分となる可能性があり、高分解

能の光電子運動エネルギー測定と高効率である光イオン運動量画像測定との多重同時計測を行う

ための新規の計測システムを開発する必要がある。 

 現在の先端的計測技術を組み合わせることにより、緩和後の解離性イオン化状態を特定し、解

離イオン放出の動的挙動 (解離種の分岐比・解離イオンの運動量ベクトル・解離イオン対の角相

関) を解明できる。1 価イオン状態での反応時間スケールを評価することが可能であると期待で

きる。UR 光による共鳴振電励起状態の選択と Auger 電子の運動エネルギーによる解離イオン化

状態の選択により、多様な分子について振動媒介した解離反応について情報が得られる。その結

果をレーザーによる振動媒介解離反応と比較・検討し、UR 光での光解離反応制御の基礎的な知

見が得られることが期待できる。 

 近年、共鳴光電子放出過程を利用した物性研究の分野で、多原子共鳴電子放出 (Multi-atom 

resonant photoemission; MARPE) 過程について論争が行われている。最初の報告のように強い 

MARPE 効果が表れる [7] のであれば、隣接する原子を識別する分光法として幅広い応用が期待

できるため、非常に多くの研究者の注目を集めている。ごく最近では、MARPE による断面積の

増大の効果が定量的により正確に評価され、最初に報告されたほど大きな共鳴効果はないとの共

通認識が高まっているようである。MARPE 過程による光電離断面積の増大効果が小さく、分光

学的な応用が困難であったとしても、MARPE 過程の研究は始まったばかりであり、その特質を

明らかにすることは意義がある。原子分子科学の分野において、MARPE 的過程に注目した研究

は非常に少ない[8]。MARPE 的過程の共鳴光電子について MFPAD 測定を行えば、光電離ダイナ

ミクスを実験的に調べることができ、共鳴過程による影響を明確にできる可能性がある。つまり、

100 eV 以上の運動エネルギーを持つ非共鳴光電離による MFPAD と MARPE 的過程を経た 

MFPAD を比較することにより、これまで明らかになっていない分子における MARPE 的過程の

詳細な知見が得られると期待できる。 

 

[UR光源・ビームライン仕様に対する要求光源・ビームライン仕様に対する要求光源・ビームライン仕様に対する要求光源・ビームライン仕様に対する要求] 

 可変偏光型アンジュレータ (高い純度の直線・円偏光を要求) 

 100 ~ 1000 eV の領域をカバー (第 2 周期元素の K 殻および第 3 周期元素の L 殻) 

 光のバンド幅 30 meV 以下 (振動準位分離のために要求される) の分解能にて 1011 photons/sec  

 分光光のエネルギー安定性 << 30 meV (測定中に励起振電準位が変化しないように) 

 スポットサイズ φ 50 µm 以下 (強光子場レーザーのスポットサイズ以下) 

 集光点での位置安定性 << スポットサイズ (測定中に強光子場領域を外れないように) 

 ビームラインには光学チョッパーを設置できることが望ましい 
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プロテオミクス研究用マイクロフォーカスビームライン建設提案書 

 

構造生物学研究センター 五十嵐教之 

 

【サイエンス】 

現在、プロテオミクス研究の推進が国家プロジェクトの一つとして検討されている。そのプロ

ジェクトを進めるための技術基盤として、超高速タンパク質ファクトリーの必要性が議論されて

おり、その重要な要素がタンパク質Ｘ線結晶構造解析である。本プロジェクトで対象とする解析

対象はＧＰＣＲ、トランスポーター、メンブレントラフィックなどの膜タンパク質や、転写、翻

訳、ウィルス、プロテアソーム、核膜孔複合体のように非常に大きく複雑なタンパク質複合体な

ど原子レベルでの構造解析が極めて困難な系である。しかも、これらのタンパク質は糖鎖、燐酸、

脂質、アセチル基などの翻訳後修飾を受けることで機能発現をしていることが多く、構造解析を

さらに複雑にしている。このような系について原子レベルでの結晶構造解析を可能にし、構造・

機能解析を行うために、マイクロフォーカスビームラインを基礎とした技術開発を行う。これら

の解析対象は生物学的、医学的に重要な機能を果たすため、以下のような分野への応用が考えら

れる。 

 

＜医学系分野＞ 

 最近の医学・生物学研究の急速な進歩によって種々の重要な疾患（がん、神経疾患、生活習慣

病、感染症など）の診断法・予防法・治療法が開発され実用化されているが、なおこれらの疾患

を克服するには至らず、今後さらに一層強力に研究を推進することが必要である。医学研究では、

まず疾患の原因遺伝子の同定と発症に至る分子機構を解明し、これらの成果に基づく診断法と治

療法の開発が行われる。しかし、多くの疾患の原因遺伝子の同定や発症に至る分子機構はいまだ

十分理解されていない。 

 種々の重要な疾患では、受容体やチャンネル、トランスポーターなどの生体膜の構成成分の構

造的異常が原因になっていることが多く、またすでに使用されている多くの薬剤は生体膜の構成

成分に作用していることが知られている。しかし、まだ多くの病因が生体膜の構成成分の異常に

あると考えられているが、その大部分は同定されていない。また、病因となっている生体膜の構

成成分の異常が解明されている場合でも、多くの場合は治療する薬剤がなお開発されていないの

が現状である。ウイルスや細菌による感染症においては、多くの抗細菌薬（抗生物質）が開発さ

れて臨床で使用されているのに対して、抗ウイルス薬はほとんど開発されていない。ウイルスと

ホスト細胞の生体膜間の相互作用の分子機構の解明は抗ウイルス薬の開発に重要であると考え

られている。 

 

＜食品・環境等分野＞ 
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タンパク質は、酵素・モーター・情報伝達分子など、他の化合物では置き換えられない種々の

重要な働きを担っている。これらのタンパク質を食品や環境という分野で利用する場合、生物由

来の天然素材であるため人工の化学物質に比べ安全性が高く、生分解性であるため公害の原因に

ならないという利点がある。また、環境浄化にタンパク質を利用する場合では、微生物を利用す

る場合と比べ、物質そのものを用いるため、取扱いが容易で、場所もとらず、さらに二次汚染の

心配が無いという点で優れている。以上のことから、タンパク質の特長を活かした様々な分野で

の応用が期待されている。 

機能性物質としてのタンパク質の高度利用を進めるために、タンパク質の機能解析のみに留ま

らず、立体構造の精密な解析を包含したプロテオミクス研究が重要である。Ｘ線や NMRにより、

タンパク質の立体構造およびその標的分子との複合体の立体構造を高分解能で決定することに

より、そのタンパク質の安定性や酵素活性、結合活性、分子認識特異性の構造基盤を解明するこ

とができ、タンパク質の機能を自在に制御・改変することが可能になる。 

多くのタンパク質は高温で変性して活性を失うが、高温・高圧・酸性などの極限環境下に生息

する生物のタンパク質は厳しい環境に耐えうる特性を有している。極限環境生物のタンパク質の

立体構造を網羅的に解析することにより、タンパク質の耐熱性や耐酸性の原理が解明され、有用

酵素の安定性向上に役立つと期待される。 

 

【概要】 

DNA二重らせん構造が発見されて 50年を迎えた平成 15年 4月 14日、国際ヒトゲノム計画に

よるヒトゲノムの塩基配列決定が終了し、我が国を含む世界の 関係６か国の首脳によりヒトゲ

ノム解読完了が高らかに宣言された。しかし科学全体の世界から見れば、ヒトゲノムの白地図が

できたばかりで、「始まりの終わり」に過ぎない。  

 一方、20 世紀の後半の分子生物学を中心とする生命科学の進歩は、生命現象を分子で表現す

ることを可能にし、ゲノム科学の推進とあいまって、タンパク質や 遺伝子レベルでの生命の理

解を著しく加速した。タンパク質は遺伝子から作られるが、RNA スプライシング、糖鎖、リン

酸等による修飾、タンパク質プロセシングなどにより、生命現象に関わるタンパク質の種類は優

に 100万種を超えると言われている。これら多様を極めるタンパク質の構造と機能を解析するこ

とは、生命の究極的な理解に必要な学術研究の発展のみならず、その成果は医学系分野や食品・

環境等の分野へ応用され、いずれは人類の生活の向上に大きな貢献をすることが期待されている。  

 解読でヒトの遺伝子が２万余ということは判明したが、そこから作られるタンパク質が生命を

いかに作り出し、生命現象を精妙に制御しているかは、依然としてその多くは未解明である。こ

うした情況を踏まえて、平成 14年 6月には、科学技術・学術審議会研究計画・評価分科会・ラ

イフサイエンス委員会において「ライフサイエンスに関する研 究開発の推進方策について」が

まとめられ、ポストゲノム研究としての「タンパク質の構造と機能の解析の推進」が提唱された。

わが国では文部科学省の「タンパク３０００プロジェクト」が開始するなど、国策としての取組
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みが行われている。同プロジェクトでは、解析数は当初の予定数を上回り、政府の総合科学技術

会議でも高い評価を得ている。  

 しかしながら、とりわけ疾病や障害、それらの背景となっている生命の基本的な現象を解析す

る研究者にとって、細胞膜の中にある脂溶性タンパク質、糖タンパク質、巨大複合体についての

構造・機能の解明は必須であり、過去 20年近くその解明に多大な努力がなされてきたものの、

今なお困難な課題となっている。このような系では、相互作用がダイナミックでしかも競合的相

互作用と協同的相互作用が複雑に組み合わさっているため、複合体結晶の形成が困難でミクロン

程度の超微小結晶しかえられず、現在の最先端の放射光施設をもってしても解析不可能な場合が

多々ある。Ｘ線分野においてより強力なＸ線源、実験装置、超微小結晶のハンドリング技術の開

発が急務である。 

本提案では、超微小結晶からの回折を高精度で測定できるシステムを開発する。そのためのＸ

線源として、最新のハイスループットビームラインである AR-NW12Aや BL-5Aの 100倍以上の

高輝度マイクロフォーカスビームラインを開発する。現在建設中の BL-17 と比べても光源の最

適化や吸収剤の軽減、キャピラリー集光などの付加的な集光系の採用などの改良を行い、さらな

る高輝度化を行う。また、高輝度マイクロフォーカスビームラインから得られる高フラックスか

つ平行度の高いビームを最大限に利用するための一連の回折実験技術について、最新の技術を組

み合わせることで、解析効率の 100倍以上の高速化、完全自動化を目指す。例えば、我国半導体

産業の技術や我国オリジナルの画像センサー技術を用いることで、大面積、高感度、高速、高分

解能の次世代検出器を開発し、回転誤差 100ナノメートル級の超高精度回折計と組み合わせる。

結晶構造解析で決定的に重要である位相問題では、メチオニンの硫黄原子をセレン原子で置き換

えた蛋白質を利用するＭＡＤ法や、セレン原子への置換の必要のない低エネルギーＳＡＤ法など

を駆使する。さらに、解析の自動化・高速化・知識化では構造解析ソフトウェアをプールして使

いやすくするだけでなく、ニューラルネットワークによる自己学習のできる解析エキスパートシ

ステムの開発も行う。 

以上で開発された各要素を有機的に融合し、統合実験システムを構築し全自動化・高速化を図

ることで、困難度の高いターゲットの構造解析を行う。これらの新規技術はＸ線自由電子レーザ

ーやエネルギー回収型加速器などの次世代放射光の研究対象とされている単分子やナノクラス

ター構造解析に欠かすことのできない基盤技術でもある。 

 

【位置付け】 

 構造生物学の分野では、近年、解析手法の進歩が著しく、様々な生命現象の解明にあたって、

貴重な情報となる立体構造を利用できるようになった。まず、組換え DNA技術により、多くの

タンパク質試料を大量調製できるようになった。Ｘ線結晶構造解析では、フォトンファクトリー

や SPring-8 などの強力なＸ線源が整備され、実験室レベルの装置も普及した。結晶化条件スク

リーニング技術、位相決定における多波長異常分散法、解析ソフトウェアなどの寄与も大きい。 
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 この状況を受け、平成 14 年に「タンパク３０００プロジェクト」がスタートした。全国で 9

カ所の拠点を設け、網羅的解析と個別的解析を推進してきた。構造生物学研究グループが多く参

画するナショナルプロジェクトで、5 年間の計画で、3,000 以上の構造を解析して、タンパク質

の重要な機能に、構造の視点から迫るものである。施設整備、技術開発、人材育成などを行うこ

とにより、3年間で既に 2,000以上の構造解析がなされた。生命現象解明におけるタンパク質の

とらえ方は、1次構造（アミノ酸配列）から、3次構造（立体構造）、4次構造（複合体構造）へ

と発展している。また、「タンパク３０００プロジェクト」は、タンパク質立体構造の全体像を

把握するために国際協調によって進められている「構造ゲノム科学」にも大きな貢献をしている。

タンパク質のファミリー、ドメインという考え方で、タンパク質構造の全体像が視野に入るよう

になった。本構造ゲノム科学プロジェクトでは、多くの試料の立体構造解析を可能にするため、

様々な技術開発を行ってきた。フォトンファクトリー構造生物学研究センターにおいても、他の

競争的研究費とも組み合わせてＰＦ－ＮＷ１２とＢＬ５を開発・建設し、全国共同利用に供する

だけでなく、現在はＪＳＴ先端計測プロジェクトによりＢＬ１７の建設を進めている。また、２

００３年度からはＰＦのＳ２課題として約３０％のビームタイムをタンパク３０００プロジェ

クトのために使っている。今後も爆発的に増大するライフサイエンス全体からのニーズに応える

ためには、構造解析の効率化と普及を図るとともに、巨大複合体など困難な対象に取り組むため

の技術の開発が重要である。このようにして、大規模な国家プロジェクトは、ゲノム解析の延長

線上に位置づけられる構造ゲノム科学から、タンパク質システムの構造生物学としての構造プロ

テオミクスへと発展している。 

 海外の状況を見ると、アメリカは、必須の研究基盤となる大規模解析センターを着々と整備し

ている。構造生物学、化学生物学などは、NIHの「ロードマップ」においても強調されている。

構造ゲノム科学については、NIHの NIGMSが、2000年（平成 12年）、パイロット・フェーズと

して、Protein Structure Initiative (PSI)を開始した。全米に７センター（翌年から２センターを追加）

を立ち上げ、様々な大規模解析技術を開発し、試料調製から構造決定までを行えるパイプライン

として整備し、約 1,000の構造決定も果たした。これに対応して、放射光施設でのビームライン

建設なども急ピッチで進められている。引き続き、2005年（平成 17年）から、プロダクション・

フェーズとして、PSI-2 を開始する。４センターを選び、一段と規模を拡張することによって、

５年間で 3,000〜4,000構造の決定を目指している。さらに、専門化した６センターを加えて、膜

タンパク質、真核生物タンパク質など、困難度の高い試料の解析ために、新規技術の開発を行う。

他方、化学生物学については、100万種の化合物を集積するケミカルライブラリーの整備を進め、

化学・生物学研究に提供する。各地に、化合物の大規模スクリーニングセンターを整備している。

これにより、ライフサイエンスに寄与する阻害剤などの開発が容易になるとともに、創薬シーズ

の探索研究をパブリックドメインでも行えるようになる。SBDDの研究も盛んになっており、ベ

ンチャー企業などでの開発の中核を担いつつある。タンパク質の生産についても、DOEが、GTL

計画において、多種類のタンパク質試料と、それぞれに特異的に結合する物質を調製し、供給す
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る施設を整備しようとしている。 

 ヨーロッパでは、Structural Proteomics in Europe（SPINE）などが進められ、主として技術の開

発とコミュニティーでの普及に重点が置かれてきた。次期プロジェクトが検討される段階になっ

ている。これに加えて、膜タンパク質、ウイルスタンパク質など、困難な対象に特化した構造プ

ロテオミクスプロジェクトが複数スタートしている。アジアでも、中国、韓国などで、構造プロ

テオミクス研究、化学プロテオミクス研究が盛んに行われるようになってきた。 

 このような状況の中、本提案のビームラインは、プロテオミクス研究の中核として積極的に利

用される構造解析装置として活躍することが期待される。 

 

【仕様】 

困難度の高いタンパク質にしばしば見られるのは、結晶が成長せず、得られても微小結晶（１

ミクロン以下）にとどまることである。この困難を解決するため、微小結晶に対応するマイクロ

フォーカスビームライン、高感度検出器、微小結晶操作系の開発が必須である。また、膜タンパ

ク質や超分子複合体タンパク質は分子量が大きく、不安定な分子であることが多いため、結晶が

調製できても結晶性が悪く、回折強度が弱い。そのため、位相問題の解決には、異常分散や重原

子のシグナルが最大になるようにビームラインを最適化する必要がある。これらの課題をクリア

するために、本ビームラインでは、2006 年に共同利用予定の構造生物学研究用ミニポールアン

ジュレータビームラインの性能をベースとして、高輝度光源のさらなる最適化と、ビームライン

のさらなる集光性能の向上を目指す。具体的には、次の４点の改良を行う。１）低エネルギーＳ

ＡＤのシグナルを向上するために、4～6 keV 程度での回折データ収集が測定を実現する。２）

実際に利用できる輝度を上げるために、さらに短周期の磁石列を採用し、4keV 近辺の低エネル

ギーでは 1次光、Se吸収端（12.7keV）近辺では 3次光を利用する。３）鉛直集光の高集光化を

図り、さらに微小集光を目指す、４）4～6 keV での実験を可能とするため光学系、空気などに

よるＸ線吸収の低減、試料まわりの実験環境の整備を行う。挿入光源の磁石列の周期長は 12mm

を想定しており、波長選択性と言う観点からは不利であるが、標的波長に特化することにより位

相決定に寄与するシグナルの増大を図り、微小結晶しか得られない不安定な大分子量タンパク質

の構造決定に適合したビームラインとする。 

  

 

【需要見込み】 

タンパク質の研究は、ハード・ソフト両面において急速に発展している。構造生物学・立体構

造解析については、分野の多くの研究グループが結集することにより国家プロジェクト「タンパ

ク３０００」を推進してきた。これは、構造生物学のキャパシティーを大幅に増大し、ポストゲ

ノムシークエンス時代の医学・生物学の要請に応えられる体制を目指す初めての計画であり、必

要な人材育成、技術開発、施設整備、産業移転体制など、短期間に目標を達成し、従来をはるか
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に上回る規模で、構造生物学研究を展開する体制が構築された。 

本プロジェクトでは、わが国のライフサイエンス研究におけるタンパク質科学の新たな展開と

して、医科学、環境、食料問題等の分野で重要なタンパク質にターゲットを絞り、脂溶性タンパ

ク質複合体、膜タンパク質、超分子複合体の構造・機能解析を集中的に行うことができる「ファ

クトリー」を開発する。このような系のタンパク質の解析は、およそ全ての医学・生物学の研究

に直結するため、「ファクトリー」の開発が成功すれば、今後ニーズは爆発的に増大することが

容易に予想される。 
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