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第１章 プロジェクトの概要 
１−１ 研究概要 

背景 

エレクトロニクス分野では、これまでに数多くの種類の半導体、絶縁体など

の電子材料が開発されてきた。新規電子材料開発と基礎物性研究は日本の国際

的な競争力の源泉であり、その強化に向けた努力が現在も盛んに続けられてい

る。ますます激化する国際競争で我国が生き残る為に，既存材料によるデバイ

スの高度化、精密化だけでなく、新規な機能を持つ材料の開発につながる新し

いパラダイムの構築が一層，緊急の課題となりつつある。 

 

課題 

本プロジェクトは新規な電子機能材料の開発の可能性を開拓することを目的

として、戦略目標「情報処理・通信における集積・機能の限界の克服と新規機

能実現のためのナノデバイス・材料・システムの創製」を目指すプロジェクト

として発足した。本プロジェクト独自の特徴的な発想は、「非平衡状態」の積極

的利用にある。平衡状態下にある通常の物質に潜在している非平衡状態を通じ

て、新しい機能性の発現が期待されるのではないか？という発想に基づいて、

光励起などによって生じる局所的な非平衡状態が巨視的な領域の構造変化現象

として発展し、平衡状態では達成が不可能な新しい物性を発現するような材料

の調査・探索を課題としている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

特に非平衡性が顕著な強相関物質、すなわち強い電子―格子相互作用やクー

ロン相互作用に起因して物質構造と電子状態とが互いに協力的な影響を及ぼし

あっている物質では、外部刺激により作られた非平衡的な励起状態が、既存の

電子材料にはないダイナミックな物性を示す可能性がある。この予想の下に、

新しいパラダイムを実現する物質、物質群の探索を無機・有機物質を含む広範

非平衡物質科学 
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囲な材料を対象として展開している。非平衡状態の研究は、新しい機能性材料

の開発だけでなく、自然界でのより複雑、精密な諸現象（例えば光合成やイオ

ン伝導などの生体機能）の微視的機構の解明にも役立つと予想される。この様

な視点に基づいて，固体材料に限らず液体中の無機・有機物質や生体分子など、

広い範囲にわたる研究を実施している。 

 

観測装置の新設 

物質構造と電子状態が強い協力的相互作用を及ぼしあって生じている現象の

時間的、空間的変化を精密に調べるための手段として、放射光施設（ＫＥＫ 

PF-AR）に本プロジェクト専用の時間分解 X線観測装置を建設し，それらを最大

限に利用することを本プロジェクトの最重要テーマとして設定した。このビー

ムラインでは、非平衡状態（特に極短時間のパルスレーザーによって作られた

光励起状態）において、その電子状態や原子配列構造に劇的な協同的変化が期

待できる新規物質を、それも固体に限定せず液体中に存在する分や生体分子を

も含めた多様な無機・有機物質を対象として探索するとともに、物質の「非平

衡ダイナミクス」の研究に適した新しい X線科学･技術領域の開拓を目指す。こ

れによって、従来の専門領域の枠を超えた分野横断的な新領域である非平衡物

質科学の創成を目指す。 

 

プロジェクトの構成 

本プロジェクト全体を、「分子動画観測グループ」、「分子動画技術開発グルー

プ」と「非平衡強相関物質開発グループ」の３つのグループに分け、互いに密

接な連携を保ちながら、研究を推進する。分子動画観測グループは高エネルギ

ー加速器研究機構 PF-AR に新ビームラインの建設と立ち上げを担当し、様々な

物質の動的変化の時空分割観測を行い、それと同時にこの目的に適した動的構

造測定に特化した最先端技術の開拓と装置開発を行う。分子動画技術開発グル

ープは，フェムト秒超高速 X 線パルスの利用技術を利用した非平衡ダイナミク

スの追及と、その高度化のための技術開発を行う。非平衡強相関物質開発グル

ープは，主として本プロジェクトの目的を達成するのに適した新規物質の開発

を行う。外部研究機関の研究資源の有効的活用をも考慮しながら研究を推進展

開した。 
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第２章 研究総括紹介 
 

 

腰原 伸也 

現職：東京工業大学 教授 
E-mail：skoshi@chem.titech.ac.jp 
生年月日：昭和３５年３月２５日 

 
学歴 

1983 年 3 月 東京大学･理学部･物理学科 卒 

1985 年 3 月 同大･理学系研究科･修士課程 修了 

職歴 
1986 年 10 月 東京大学･理学部 助手 

1991 年 9 月 理化学研究所･ﾌｫﾄﾀﾞｲﾅﾐｸｽ研究ｾﾝﾀｰ 研究員 

1993 年 9 月 東京工業大学 理学部 助教授 

1998 年‐2003 年 神奈川科学技術アカデミー（KAST）プロジェクトリーダーを兼任 

2000 年 4 月 東京工業大学 理工学研究科 教授 

2004 年 フロンティア研究センターに移動 

受賞歴：なし 
所属学会：日本物理学会，日本化学会，放射光学会 
学会活動：高エネルギー加速器研究機構客員教授、 
主要な業績等： 
TTF-CA（イオン性相→中性相），K-TCNQ（反磁性→常磁性），ポリジアセチレン（可

逆的変化）などでの光誘起相転移の発見，放射光とパルスレーザー同期測定の提案とそ

の試み（分子研 UVSOR），時分割 X 線計測技術の開拓 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 



 

 
4 

第３章 基本理念 
 

３−１ 研究背景 

人間は、有史以前より周囲をとりまく自然環境の中から種々の物質を採取し、

それらの性質や形態を利用して多様な日常的用具、さらには道具を創り出し、

地球上での知的生物として確固たる地位を築いてきた。現代の高度な物質科学

とその技術的応用も、人類の文化的発展に関わる長い歴史の延長線上に位置付

けられるものであることは論を俟たない。この発展の歴史の中でも、近現代に

おける技術的、経済的進展はとりわけ急激なものであり、その結果としてより

高度で精緻な“道具”への希求と、それを支える材料に対する更なる発展が要

請されている。さらにグローバル情報化の急激な発展により、国際競争に打ち

勝つための高度技術材料の開拓が求められている。これらの強い要請にこたえ

るべく、Si 半導体を中心とした既存の電子材料だけでなく、多種多様な種類の

新規物質が人工的に創出されて来た。例えば現代の高度情報化社会を支えてい

る各種の電子デバイスの場合、よく知られている Si 結晶や化合物半導体などの

電子工学的材料に加えて、非晶質や誘電体の薄膜材料、各種磁性体材料、さら

には液晶や高温超伝導材など幅広い物質の開発が強力に推進され、その実用の

努力がなされている。さらに最近では、物質探索・デバイス応用開拓の対象は

生体分子を含む多様な有機物質にも及び、既存の学問分野（物理、化学、生物）

を超えた学際的な研究が基礎・応用にわたって先進諸国の間で競って繰り広げ

られている現状である。 
 

３−２ 研究目標 

豊かな物質的文化を人類にもたらして来た物質科学にも、今、ひとつの転機

が訪れている。すなわち日進月歩の情報技術の発展に伴う情報量と情報処理速

度の増大に対処するための高密度・超高速の情報処理技術の開発や、エネルギ

ー利用技術の効率化、環境対策など多くの問題を解決するために、既存の電子

工学的材料だけに頼る従来技術の限界を超えた新しい物質の開拓が不可欠であ

る。この事態に対処するために、新しい機能材料の概念の確立や、新規パラダ

イムの創成が強く要請されている。このような視点に立って，我々は本プロジ

ェクトの課題として、非平衡状態の物性解明を中核とする新規な物質科学領域

の創出を提案した。従来の物質科学によって創り出されて来た膨大な種類の電

子材料は、いずれも、平衡状態下での均一な構造を基盤としており、その枠組

みによって規定される物性が基本特性を決定している。そこでは熱力学的に安

定した静的構造が基本的な概念とされてきた。従来型の物質を利用した機能素

子設計では、この考え方が充分に有効な指導原理であったが、その反面、ある

種の物質に内在的に秘められている動的な構造と、それがもたらす多彩な物性

とその機能の可能性を見通す事を従来の固定概念が妨げてきたのである。本プ

ロジェクトでは、この障壁を乗り越える新しい発想に基づく物質、すなわち固

体内の電子状態や磁気的（スピン）状態とその空間的構造が，結晶の動的構造

変化と強く結合した材料（非平衡強相関材料と総称する）を対象とし、そこに

発現する新規な光電的機能性を開拓することを中心的課題として設定した。 

何らかの外的刺激により局所的な電子状態や結晶構造にわずかな動的変化が
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生じたとき、それが諸因となって潜在的に秘められていた非平衡状態相が顕在

化しマクロ構造にまで発展することによって、結晶全体に及ぶ相転移が誘起さ

れることがある。たとえば光照射により生じた局所的な電子励起状態が引き金

となってドミノ倒し的に結晶全体の構造相転移が引き起こされる光誘起相転移

を示す現象はすでにいくつかの物質で見出されている。このような新規な物質

系の開拓をはかるには，光のみならず、電場、磁場、圧力など多様な外部刺激

によって作られた局所的な非平衡状態がマクロな現象となって発現する現象を

追求することが最も効率的な研究手法となる。そこで本プロジェクトでは第１

の柱として新規な非平衡状態を発現する各種材料の探索・開発と，そこにおけ

る非平衡状態に関する基礎的物性研究を，外場誘起相転移の研究を中心に実施

し，その微視的な機構を明らかにする（非平衡強相関材料の開拓）。 

それに加えて、本プロジェクトの目的達成には外部刺激により生じた非平衡

状態における物質構造の解析が必要不可欠となる。そのため原子スケールでの

動的構造観測を可能とする装置（時間分解 X 線測定ビームライン）の建設、整

備が研究の第２の柱となる。さらにこのビームラインを有効に利用する X 線観

測科学の確立と技術開発（動的 X線観測技術開発）を第３の柱として実施する。

これら物質，測定装置，測定技術の３本の柱を相互の密接な交流のもとに発展

させて新しい物質科学領域の創成を目指す。 

これまでの研究成果としては，中間評価でも報告したように有機結晶

(EDO-TTF)2PF6 が光照射によって巨大な反射率変化が生じる事が発見され、こ

の効果を超高速光通信用スイッチング素子に応用する可能性が注目を集めた。

光スイッチング効果に関しては、非線形光学効果を用いた無機・有機光学材料

の探索が２０年近くにわたって各国の研究グループで続けられてきた。しかし

室温で高速かつ高感度の動作特性を示す材料の発見はいまだに困難な状況にあ

る。このような行詰まり的状況を打開するには、従来，安定で静的な構造に基

づいた非線形光学材料に対象を限定するという視点から離れて、外部刺激によ

り電子構造や結晶構造を動的に変化させるという本プロジェクトの観点が、新

しい可能性をもたらしうる。その実証例として(EDO-TTF)2PF6 の研究が基礎・

応用研究の広い分野で注目されている。  
 

３−３ 基本構想 

前述の３本の柱、すなわち非平衡強相関材料開拓、時間分解 X 線測定ビーム

ラインの建設と、種々の動的 X 線観測技術開発の解決に向けて、これまでに実

施された本プロジェクトの活動を以下に説明する。 

 

３−３－１：非平衡強相関材料の開拓 

前述のように、非平衡強相関材料の特徴は、物質に内在する強い電子-格子相

互作用やクーロン相関効果に起因して、物質構造と電子状態の両者が強い協力

的効果を及ぼしあっている点にある。この種の材料では、光や電場、磁場など

の外場による摂動によって、その微視的構造が安定状態から非平衡状態へと局

所的に変化すると、その局所的励起状態が成長核となって、微弱な外部刺激が

巨視的な相転移に発展し、それに伴って光電的機能に劇的な変化が誘起される。

この特徴を利用すると、従来は個別的材料によって分担されてきた伝導性、誘
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電性、磁性などの多様な機能特性が、同一の物質によって多元的、複合的に発

現するような新しいタイプの電子材料を実現する可能性がある。約２０年まえ

の研究総括の研究をきっかけとして，従来の発想を超えた新規物質と新規現象

への関心が国際的に徐々に高まり、本プロジェクトを含む多くの研究グループ

が、多種多様な有機・無機物質（電荷移動錯体やペロブスカイト型酸化物など

を含む）を対象とした学際的研究を推進してきた。そこでは、電子-格子相互作

用と強相関性の相乗効果に由来する線形、非線形光学特性、磁性、磁気伝導性、

誘電性、強弾性など多様な物性を、パルス光励起による非平衡条件下で多角的

に測定し、その微視的機構とそのダイナミクスを解明することが研究課題とさ

れている。その中で本プロジェクトでは，中間評価段階までに以前から取り組

んできた有機電荷移動錯体テトラチアフルバレン・クロラニル（TTF-CA）結晶

の光誘起構造変化に関する研究の精密化と、1/4 バンド占有型電荷移動錯体

((EDO-TTF)2PF6)を中心とした超高速の光誘起相転移(PIPT)現象と新規 PIPT 物

質開発という２つの課題を中心として研究を展開してきた。その後，TTF-CA に

ついては精密な時間分解 X 線測定に必要とされる微小な薄片単結晶作製が不可

欠である事が改めて認識された。このような微小単結晶作製の努力を集中的に

行う必要が新たに生じたことから、とりあえずは共同研究を行っているフラン

ス、レンヌ大学チームとの散漫散乱実験の継続だけにとどめることとした。他

方、(EDO-TTF)2PF6 についてはレーザー測定による光誘起相転移現象の解明に

重点を移し、赤外領域でのポンプ･プローブ測定を行った、この物質の光誘起相

転移相は、温度相転移で発現する金属相とは異なる性質を有すること、１０フ

ェムト秒レーザーでの超高速実験からこの物質に含まれる炭素２重結合の振舞

いが光誘起相転移の初期過程に深くかかわっていることが明らかとなった（恩

田、板谷両研究員の報告参照）。今後はこの物質の修飾分子を変化させることに

よって物性がどのように変化するかを化学合成によって明らかにする事が、重

要な課題となる。地道ながら重要なこの研究は京都大学矢持教授に委託されて

いる。 
一方、潜在的な非平衡状態を結晶に導入するという発想を試みる舞台として、

以前から誘電体材料として多くの研究がなされてきたチタン酸バリウム系の結

晶に注目した。その研究対象として取り上げたのはカルシウム添加したペロブ

スカイト型(Ba,Ca)TiO3結晶である。この物資は六方晶チタン酸バリウムの研究

過程で偶然発見されたものであるが，予想外に大きな電気機械歪特性を持つ示

す事が発見された（符研究員の報告参照）。この発見はイオンを対称位置からず

らしたオフセンター配置とすれば、外部電場や外部圧力に対してこれらのイオ

ンが敏感に応答するであろうという発想に基づいている。この物質は鉛原子を

原材料としない環境対応型圧電性物質であるため、その成果をプレス発表した

ところ業界から少なからぬ関心が寄せられた。したがって本物質はプロジェク

トの重要な成果と考え、当初予定の六方晶チタン酸バリウムの研究に先立って、

この物質の研究に努力を集中する事とした。同時に、この発見をもたらしたオ

フセンターを利用する物質設計方針が、他の物質にも適応できないか、その可

能性の探索を開始している。 

以上述べたように、非平衡強相関物質科学という本研究プロジェクトの発想

が、既存の物質設計の手法に対して新しい発想の転換を具体的な形でもたらし
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ており、その有効性が実証されつつあると確信している。 

 

３−３‐２：時間分解Ｘ線測定ビームライン建設 

本プロジェクトでは、前述のような物質科学分野における新機軸導入の要請，

ならびに本プロジェクトでのこれまでに得られた予備的実験の成果と経験とを

踏まえ、世界に先駆けて本格的なピコ秒時間分解分子動画観測のための専用ビ

ームラインをＫＥＫの放射光施設 PF-AR に建設することを最重要課題として設

定した。このためには予算的でも人的資源的にも集中的な研究計画が必須の要

件である。その意味で、本計画は各種の競争的研究資金の中でも予算額の大き

な ERATO プロジェクトによって初めて可能となったことを特筆したい。詳細は

足立・野澤研究員の研究報告に譲るが、この種の大型実験装置の立ち上げ準備

期間としては最短に近い２年間で基本的建設を終了し、現在は当初計画した各

種実験計画の遂行ならびに予想外の新しい実験に利用されており，まさに想定

以上の成果が達成されつつある。非平衡物質科学が関係する研究分野の広さを

反映して、研究実施テーマは物性物理、応用物理、無機、有機化学から生体分

子科学に及ぶ広い学際的領域にわたっている。各研究員の報告（本報告書第二

部）にも記されているように、非平衡状態での協同的な原子集団構造の変化を

伴う現象や物質を分野横断的に実施することが本プロジェクトの基本方針であ

る。このような学際的研究の専用ビームラインとして、本プロジェクトで建設

した装置が現在世界で唯一のものである。今後もこの分野の研究拠点としての

主導的役割を果たすために、いくつかの国際共同研究の推進にも努力を注いで

いる。また物質科学分野での多様な研究の展開と並行して、非平衡状態にある

物質の X 線構造解析技術についても、次項に記すように、従来の動的構造解析

技術に新機軸をもたらすべく技術開発を進めた。 

 

３−３‐３：動的 X線観測技術開発 

ビームライン NW14A を利用する動的構造解析の研究対象として，有機電荷移

動錯体 TTF‐CA や(EDO-TTF)2PF6を選び，これらについて、時間分解Ｘ線回折測

定を行い、光誘起相転移における電子分布変化を見るための実験を行った。光

誘起された非平衡相はレーザー照射された領域付近だけに限られ，残りの大部

分は光誘起相転移以前の安定相に留まっているため相転移に関する信号は極め

て弱い。したがって通常のサイズの単結晶では実験的に光誘起相転移に伴う電

子分布変化を測定する事は困難であることがわかった。レーザー光の侵入長は

１ミクロン以下なので、信頼できる測定結果を得るためには、この程度の厚さ

をもった薄片結晶が必要である。そのため、そのような微小結晶の作製が可能

になるまで実験は中止し，これに代わって薄膜結晶が入手できるマンガン酸化

物（NdSrMnO3）について、時間分解Ｘ線回折測定を実施した。この物質の光誘起

相のダイナミクスについては市川研究員の報告に記されているように，従来の

予想とは大きく異なる新しい知見を得る事ができた。回折実験としては、この

他に生体タンパク質であるミオグロビン中の一酸化炭素の光解離の様子を時間

分解的に観測することができた。その他、種々の結晶での測定を実施している。 

X 線吸収微細構造（XAFS）の測定は、注目するイオンの配位状況の観測にきわ

めて有効な手段である。光照射によってイオン配位が変化する物質として知ら
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れたスピンクロスオーバー錯体と呼ばれる一連の物質群がある。その溶液での

時間分解 XAFS 測定に成功した。溶液という試料形態の測定では時間分解 XAFS

測定だけでなく時間分解回折測定も実施し、吸収と散乱の両方の測定方法が選

択可能となっている。ほとんどの化学反応は溶液中での反応であることを考え

ると、溶液中での分子の時間分解の XAFS と回折の測定が可能になれば，化学反

応のダイナミクスに従う原始変異の直接的計測が可能となり、例えば光・化学

エネルギー変換反応の収率改良など、溶液化学の分野に大きな貢献をする事が

期待できる。 

単発のＸ線パルスでの時間分解計測では、レーザー照射によって発生する衝

撃波による超高圧結晶圧縮と破壊過程を、ラウエ回折による時間分解で３次元

測定することに初めて成功した。このビームラインではアンジュレーターに U20

を選択すると、白色で高フラックスのＸ線パルスが出射されるので、この種の

過渡現象の構造解析には極めて有効な手段となることが実証された。 

以上に述べたように、新しいＸ線時間分解測定方法開発を行い、試料の色々

な形態や各種の測定を可能とする新しい測定装置、技術開発にも努力を注い

だ。大きく具体的には回折測定と吸収測定の選択を可能とする実験装置のレイ

アウト変更を実現した。また，X線光源のフラックスとスペクトル幅をアンジ

ュレーター、フィルター、分光器の組合せにより比較的自由に選択できるなど、

世界に類を見ない幅広い研究手法が同時に可能となるビームラインの構築を

達成した。レーザー光源波長も赤外域から青色可視まで様々な波長の光源が選

択できる。また固体試料のみならず溶液試料に対しても測定可能なジェット式

試料循環装置も開発した。試料の温度制御は低温ガス吹き付け法により，ヘリ

ウム温度近くから，５００Kまでの室温より高い温度までを制御できる装置を

導入して，通常の温度変化測定であれば各種の溶液試料の測定が可能となって

いる。以上のように絶え間ない装置改良の結果，時間分解構造解析と光照射と

が同時に可能となるという特徴を活かした新規現象追求のための観測機器の

整備と技術を、様々な測定方法について確立することが出来た。 

 

以上を要約すると、本プロジェクトでは新しい動的 X線構造科学の開拓を目

指して、次の５つの重点テーマの開発を実施した。さらに、その高度化、汎用

化のための技術の確立と装置開発を実施した。 

【１】時間分解 X線吸収微細構造(XAFS)（野澤、佐藤） 

【２】時間分解 X線回折（市川） 

【３】時間分解 X線溶液散乱（一柳） 

【４】時間分解タンパク質結晶構造解析（富田） 

【５】時間分解衝撃圧縮（一柳） 

いずれのテーマについても将来の放射光科学分野のフロンティアの拡大と，さ

らには物質科学と一体となった発展に大きな貢献を果たす事が期待される。 

 

３−４ 期待される成果 

材料開発に関しては次にあげる我々の具体的な成果が既に公表されている。い

ずれも基礎科学としての研究だけではなく，将来の実用化が期待できる成果で

あるという点を特記したい。 
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（１）有機材料開発においては超伝導体母体物質としてのみ着目されてきた

1/4 バンド充填系電荷移動錯体で、高速光スイッチング材料への応用の

可能性を具体的に示し、この分野での基礎研究と応用開発に新しい展望

を与えた。 

（２）無機材料開発については、(Ba,Ca)TiO3 結晶が非鉛材料として巨大な電

場誘起結晶歪みを示すことを見出し、誘電率温度特性の改良も含めて、

環境対応型圧電性素子の実用化への見通しを明らかにした。この成果に

ついては企業サイドからの期待も高く、近い将来にその実用化が期待さ

れている。さらにこの物質は量子強誘電体であること，すなわち極低温

から室温までの幅広い温度域での大きくかつ温度変化の少ない誘電率

が量子構造揺らぎから生じていることが明らかになり，この特徴を活か

した新誘電デバイス開発について種々のアイデアが提案されている。 

 

これらの成果により、本プロジェクトの基本的戦略である、「非平衡状態ダイ

ナミクス」という物理的研究戦略が有効であったことが実証されたといえる。

将来的には、この成果と研究戦略をさらに広範囲な物質群に適用することによ

り、既存の物質には求められない新規物質の開拓と，その機能性の応用が展開

されることが期待される。 

 

専用ビームライン NW14A については、本プロジェクトの成果に基づいて、将来

の放射光科学のフロンティア拡大に X 線領域での動的測定が大きな刺激と貢献

を与える展開が期待できる。しかし一方で，従来の静的測定とは大きく異なり、

測定条件などの制約が増大し、信頼性の高い測定結果を得ることが，より一層

困難となった。しかしながら、それを克服するための努力と工夫によって、注

目に値する数多くの技術的進展が達成された。例えば溶液状態時間分解 XAFS 測

定によって溶液反応の分子構造変化を直接観測することに成功したが，この成

果は、化学反応研究へのインパクトが極めて高く、実際に予備的な実験成果の

報告の時点で，内外の研究機関からきわめて多くの共同研究の問い合わせ寄せ

られている。今後この分野の研究が進捗すれば、放射光科学だけでなく化学反

応プロセスについての応用研究の進展や、さらには化学工業への発展が期待さ

れる。前節に挙げた【１】から【５】のいずれも、物質科学の基礎、応用両分

野に革新的な前進をもたらす可能性が期待される。 

このような原子スケール分解能を持った観測技術の開拓は、物質科学の新しい

展開にとって不可欠な基盤となるばかりでなく、情報化社会を支えるナノテクノ

ロジー技術全般の発展にとっても必要不可欠なものとなる。高度の知的集約社会

となる近未来世界において、我が国が科学技術を発展させてゆくためには、本プ

ロジェクトのように新しい学際的領域を開拓し、そこで革新的な研究開発のイニ

シアティブを創成することが緊急の課題である。このような視点から、本プロジ

ェクトは広範な物質科学分野に新しいパラダイムを開拓する上で、極めて重要な

役割を果たしうるものであろう。とりわけ、その基盤となっている時間分解構造

科学専用ビームラインの実現は、現在、世界で唯一の装置であるだけでなく、巨

大科学としての放射光施設が、競争的研究資金導入によってアンジュレーターを

含むビームラインを建設し、それが物性研究の専用装置として提供された例とし
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て国内外で最初のものとして注目されている。 

実際，2005 年末に、この装置が稼動を開始して以来、世界各国の研究グルー

プからこのビームラインを利用する国際共同件研究の申し込みが相継いでいる。

これは本プロジェクトの意義が広く国際的に認知されつつあることのなにより

の証拠に他ならない。 

 

３−５ 戦略目標との関わり 

物質に潜在する非平衡状態を積極的に利用するという本プロジェクトの基本

方針に沿った多様な研究から、既存の材料には見られない新規な特性や応用を

提案することができた。光照射などの外部刺激によって、非平衡状態を生成す

る研究では、1/4 バンド占有型有機電荷移動錯体においてフェムト秒台の超高速

で発現する反射率変化を見出し、それを光制御可能なスイッチ材料として光通

信デバイスに応用する可能性を明らかにした。一方、非平衡状態の要因を結晶

に組み込んだペロブスカイト型酸化物では、期待どおり異常な圧電効果など大

きな外部電気機械応答が実証された。非鉛系物質では環境問題解決だけでなく、

その優れた温度特性により、使用温度限界を飛躍的に拡大できる可能性もある

ため、応用面でも広く注目を集めている。ちなみに，この物質については現在、

東工大産学連携本部が中心となって関連企業との連携に向けて，共同研究計画

の立案などの作業が進行中である。そのような形で，固体エレクトロニクスの

基本的素子の一翼を担っている圧電素子とコンデンサーの機能性の限界を，大

幅に広げつつ環境問題との両立をも達成するための具体的指針を提示する事が

できた。これは物性科学の基礎と応用とを直接的に結びつけることに成功した

実例として、本プロジェクト独自の成果といえる。 

 

以上述べたように戦略目標「情報処理・通信における集積・機能限界の克服

実現のためのナノデバイス・材料・システムの創製」に対して、本プロジェク

トの研究は新しい電子機能材料の研究開発のための基本的方針を提示し、その

有効性を実証する事ができた。この点で、充分に所期の成果をあげることがで

きたと考えている。また、この戦略方針は物質や物性だけに限定されない汎用

性をもつ。将来は、本研究で開拓された 種々の高度かつ汎用的な観測技術が，

広く生体分子を含む物理、化学、工学および生命科学の領域にわたって、新し

い研究発展の推進力となる事が期待される。 
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第４章 全体のまとめ 
４−１ ERATO の 5 年間で得られた成果等のアピール 

 

【光誘起相転移の概念を基盤に、光機能物質開発の新パラダイムを創生】 

有機電荷移動錯体(EDO-TTF)2PF6 について，光誘起相転移に伴う光通信波

長帯での巨大光反射率変化が20-30fsという超高速で起きることを発見し，

将来の有機光デバイスへの応用の可能性を見出した。この発見は、これま

でもっぱら超伝導体探索や薄膜トランジスタ候補として考えられてきた有

機物質群が、超高速光スイッチ素子材料としても有望であることを実証し

た点で，従来のパラダイムを破る新規な物質開拓の可能性を見出した研究

として注目を集めた。その後の詳細な研究で，光励起によって生じた非平

衡状態は，温度変化による熱的な相転移相とはまったく異なった新しい物

質相であることが見出された。さらに超高速レーザーでの測定の結果，光

誘起相転移発現の引き金として，EDO－TTF 分子内の炭素二重結合が関与す

る格子振動が重要な役割を果たしていることが明らかとなった。これらの

成果は、光誘起相転移状態あるいは準安定な非平衡状態の特性を積極的に

利用することによって、従来にない新規な光機能性を持った物質開拓に新

しい方向性と、パラダイムを創生することができた。 

 

【量子誘電揺らぎによる非平衡状態を利用した巨大ピエゾ電気効果物質の開

発】 

チタン酸バリウムは，機能性セラミックス材料として，また日本の電子

材料開発史でも有名な物質である。このバリウムをカルシウムで一部置換

した新物質(Ba1-x, Cax)TiO3 の単結晶を初めて作製し，その物性を詳細に研

究した結果，この物質が予想外に大きな，量子構造揺らぎをしめすこと，

400Kから2Kにおよぶ広範な温度領域で巨大な誘電応答を示す新しい強誘電

材料であることを見出した。この物質では、結晶構造が量子的に揺らいで

おり潜在的な非平衡状態にあるため，極微弱な電場でも敏感に構造が変化

し，潜在的非平衡状態が顕在化し，巨大な誘電応答を示すことが明らかに

された。さらに，この物質は、電場に敏感に応答する構造変化に伴って，

巨大な電場誘起歪み（ピエゾ電気効果）を生ずることを見出した。その電

場誘起変形の大きさは PZT 等の実用材料を大きく上回っており、環境に優

しい無鉛の電気機械歪効果材料の物質設計方針を与えるものである。結晶

作製時に量子構造揺らぎの核となる適当な不純物を添加することによって，

結晶中に潜在する非平衡状態を導入する発想は，光誘起相転移現象の研究

から得られたものであるが，同じアイデアを電場誘起の非平衡状態の実現

という形で，新しい誘電物質開発のパラダイム創生に成功したと考えてい

る。 

 

【世界に先駆けた動的Ｘ線観測専用ビームラインの建設】 

プロジェクト開始当初は，この分野の研究はまだ世界的に未開拓であり，

原子や分子の動的な動きを捉える時間分解Ｘ線測定のビームラインの建設

が緊急の課題であった。そのため，本プロジェクトの研究費用の大部分を
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費やして，ＫＥＫのＰＦ－ＡＲに時間分解Ｘ線測定ビームラインＮＷ－１

４Ａを建設した。このビームラインは国際的な関心を集め，本プロジェク

トメンバーによる利用だけでなく，世界中の著名な研究者との共同研究を

行ってきた。これらの共同研究を通して，ＮＷ１４Ａがプロジェクト専用

のビームラインという位置付けから，世界中の研究者が利用できる時間分

解Ｘ線測定ビームラインとしての地位を確保するに至った。このことは我

国にとっても，基礎・応用科学分野での国際的な主導権を獲得したことは

大きな成果と考えている。また，本プロジェクトのスタートを契機として，

世界中で時間分解Ｘ線測定用のビームラインが数多く計画され，建設予定

である事を考えると，本プロジェクトが新しい潮流の先駆的役割をはたし

たと自負している。特に以下に述べる時間分解 X 線観測は，研究員諸氏の

才能と努力によって，新しい知見を得るための極めて有効な手段である事

を実証出来たことは、誇りとするものである。 

 

【時間分解 X線観測による数々の新しい知見が得られたこと】 

１．生体物質の分子レベルのダイナミクスを観測したこと。 

動物は活動のエネルギーを得るために，酸素を取り込んで二酸化炭素を

排出している。このガス交換のミクロなダイナミクスの全体像を時間分解 X

線像（分子動画）として明らかにする事ができた。ミオグロビン中で光解

離した一酸化炭素(CO)分子が，ミオグロビンから排出される過程を観測し，

ガス分子を収納している空洞サイト間を移動する様子が，時間分解 X 線回

折による分子動画として捉えられた。ガス分子の移動に伴う周囲のタンパ

ク分子キャビティの変形の様子が本研究によって始めて詳細に明らかにな

った。ミオグロビンのみならず他のタンパク分子でも同様な測定が可能と

なれば、創薬産業に新しい潮流が生まれる事が期待される。 

 

２．溶液中の光誘起状態ダイナミクスの観測に成功したこと。 

多くの化学反応の場は溶液中での反応であるが，溶液中分子の化学反応

に伴う構造ダイナミクスの観測は、各種分光計測による間接的な観測例を

除けば，その直接の観測に成功した例はほとんどない。我々は時間分解 X

線観測によってスピンクロスオーバー物質が溶液中で示す光誘起分子変形

の様子を，直接的に観測する事にはじめて成功した。また，時間分解 X 線

回折から，溶液中の光反応する物質の振舞いが観測される。この様な観測

は，溶液中の化学反応のダイナミクス解明につながり，化学合成，反応ダ

イナミクスの分野での革新的な観測手段として大きな注目を集める成果と

いえる。 

 

３．衝撃波による結晶破壊過程を観測したこと． 

強い光パルス照射により発生する衝撃波の伝播とそれによる過渡的な結

晶が，時間分解 X線回折で観測し，材料破壊のダイナミクスを原子レベルで

解明した。結晶の破壊過程を原子変位のレベルで詳細に観測することによっ

て，破壊に強い材料開発の指針を得る事が可能となった。 
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４．光誘起相が熱誘起相とは異なる状態である事を確認したこと 

基礎物理の分野では，光誘起転移相が温度誘起相転移で発現する相と同

じものかどうかの議論が盛んに行われているが，いまだに確実な実験デー

タがなかった。本プロジェクトでは，時間分解 X 線回折測定により強相関

物質であるNSMOでの光誘起相が変形温度で発現する相とは大きく異なる状

態である事が，始めて実験的に確認された。この知見は，光誘起相転移現

象に関する今後の実験的，理論的研究の展開にとって重要な意味を持つ。 

 

 

４−２ 今後の展開として目指すこと、期待すること 

非平衡状態の研究は動的なダイナミクス観測によって，新しい知見をも

たらす事を実証してきた。今後は波長域が軟 X 線へと拡大されるとともに

時間分解X線観測以外の新しい手法に挑戦することも重要である。例えば，

光電子の観測は最近進歩が著しいが，これを時間分解で行えば，電子状態

とそのダイナミクスについての直接の知見が得られる。この手法をこれま

での時間分解 X 線測定による結晶格子の変形の実時間観測手段と組み合わ

せれば，強電子—格子結合相関系物質開発により一層の飛躍がもたらされる

と期待される。 

また，当初の目標の中でやり残している課題もある。例えば光誘起相転

移における電子密度分布の変化を観測することである。これをフェムト秒

の時間分解で行うことができて，原子レベルの非平衡状態の知見を得るこ

とが可能になれば固体物理の世界に革命をもたらすであろう。しかし電子

密度分布の精密測定は，静的な観測でも，長大なマシンタイムが必要とな

るなど依然としてきわめて難しいのが現状である。今後，この動的電子密

度分布測定法を確実な手法として確立するための着実な技術開発、とりわ

け高感度かつダイナミックレンジの広い X 線検出装置の必要性を痛感して

いる。 

物質開発においては，強誘電体であるチタン酸バリウム系の物質におい

て，新しい機能性を見出す事ができたが，強誘電体の研究はミクロな構造

的協同現象についての知見がまだ十分に蓄積されていないことが研究上の

障害となっている。このことを考慮して非平衡状態の研究を推進する必要

がある。この研究が進めば，強誘電体としての大きな特徴である格子変形

と電子状態とが結びつくことによって，磁性と電子状態との結合が主役に

なっている現在の強相関物質とは原理的に異なるまったく新しい分野の開

拓することが期待される。その中から、新世代の非線形光学素子などの新

規技術の展開が可能となると期待している。 

当初の計画には含まれていないテーマとして、生命系物質（光機能性蛋

白質）における協奏的、協同的構造変形を Mb-CO 結晶で見出すことに成功

した。これは、蛋白酵素反応の鍵となる小分子と、鍵穴周辺の本体分子（蛋

白）が相互作用し、鍵穴が変形してしまうような現象である。この現象の

発見は、今後の生命系構造科学や創薬等への影響が非常に大きいと予測さ

れる。今後の発展のためには、生命系物質開発や NMR 構造科学、さらには

MD シミュレーション科学など多方面の分野の研究者との協力が不可欠であ
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ろう。 

 

４−３ 「戦略目標」に対する自己評価 

戦略目標「情報処理・通信における集積・機能限界の克服実現のための

ナノデバイス・材料・システムの創製」に対して、本プロジェクトの研究

成果は，有機電荷移動錯体の光スイッチ素子への応用，(Ba1-x, Cax)TiO3 結

晶の圧電性を利用した材料やキャパシターへの応用など，非平衡状態の特

徴を活かした新しい電子機能材料の研究開発のための基本的方針を提示し，

その可能性を実証する事ができた。この成果は新規物質の開拓やその物性

解明だけではなく，将来は、本研究で開発された 種々の高度かつ汎用的な

観測技術が生体分子を含む物理、化学、工学および生命科学の広い領域に

わたって、新しい研究発展の推進力となる事が期待される。以上の点で、

充分に所期の成果をあげることができたと自負している。 

 

４−４ 総括によるプロジェクトの自己評価 

非平衡状態の研究や，時間分解 X 線測定ビームラインの建設と整備が多

くの研究員の献身的な努力と創意によって順調に進展し，多くの華々しい

成果が得られた。これらの成果をもたらした研究員たちの今後であるが，

それぞれが主導的な役割を果たした業績によって，大学などの研究機関の

常勤ポストを順調に得つつある。すなわち，アカデミックな分野での准教

授・講師に栄転できた研究員が３名（恩田，板谷，符），常勤の研究員が 1

名（妹尾），企業研究員が 1名（高橋）である，またヨーロッパの放射光施

設（ESRF）のポスドク（博士研究員）が 1名（ロラン・ゲラン），プロジェ

クトメンバーとして伴に研究していた学振特別研究員のマシュー・ショレ

がアメリカの放射光施設（APS）にポスドクに決まった。その他の残る研究

員についてもプロジェクト終了までにほとんどが希望の職につける見込み

である。前項に記した本プロジェクトの成果に加えて，次世代の科学技術

の発展を担う優れた人材育成することができたことも，このような特色あ

るプロジェクトならではの成果と考えている。非平衡ダイナミクス観測用

のピコ秒分子動画装置の設置という本プロジェクトの基本的方針に従って，

そこから派生した全ての成果はそれぞれの研究員がこの装置を最大限に活

用したなかから切り開いた結果である。研究総括として本プロジェクトメ

ンバーである研究員諸氏の努力に深く感謝している。 

最後になるが、高エネルギー加速器研究機構にはビームライン建設を快

く了承されて、本プロジェクトをスタートさせ多大な成果を残して無事終

了する見込みとなったことに改めて心よりの感謝の意を表する。 
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