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発刊 の 辞

北海道大学電子科学研究所は， 50年の歴史をもつ応用電気研究所がその設置目的である「電気の応用に関する総

合研究」を学術研究の動向及び時代の要請に対処して厳しく見直した結果，今後は電子技術の基盤をなす電子科学

の研究へこそ向かうべきであると結論し，それに基づいて平成4年度より「電子科学に関する学理及びその応用の

研究」を目的とする研究所に改組・転換して出発したものである。

本研究所は，従来の研究部門を「電子材料物性」「電子機能素子」「電子計測制御」「電子情報処理」の 4つの大研

究部門に統合再編成して，学術の動向に柔軟に対処できる体制をとっている。研究部門の中には，研究の単位とな

るものが「研究分野」の名称で設けられ，各研究部門は 4ないし 5の研究分野から構成されている。その中の一つ

は客員研究分野であり，加えて附属電子計測開発施設を有している。

本研究所での研究は各研究分野での独自の研究展開を中核としているが，工学，理学及び医学などの異なる分野

の研究者を擁している特色と新しい研究体制を生かし，境界領域の共同研究にも積極的に取り組んでいる。その一

例として，研究所特定研究費で，幾つかの部門の研究領域にまたがるプロジェクト研究を推進するとともに，所内

措置として部門内の幾つかの研究分野が共同で行なう研究プロジクトに経費の支援を行なっている。

本研究所では，研究成果はすべて学会誌，学術雑誌等を通じて世界に広める方針をとっているが，研究所の研究

活動をより広く理解してもらうため，今年度より年刊の「電子科学研究」を刊行することとした。

「電子科学研究」は，「解説」，「プロジェクト研究報告」及び「研究」からなる。「解説」は各研究部門が順次担当

執筆するもので，その研究部門に属する各研究分野が最近取り組んできた重要な研究課題に関して，専門の異なる

読者にも理解できるように平易な解説を行なうことを目的としている。本号ではそれを「電子情報処理研究部門」

が担当している。「プロジェクト研究報告」は，前年度から所内で行われている研究部門にまたがる研究または研究

部門内の共同研究プロジェクトの報告からなる。本号では研究部門内の共同研究プロェクトの報告2件を掲載し，

現在継続中の研究所特定研究の報告は次号に回す。また，「研究」の項では，本年度の電子科学研究所研究発表会で

の講演原稿を研究速報として掲載する。「プロジェクト研究報告」及び「研究」の中の主なものは後日論文としてま

とめられるものである。

応用電気研究所では，研究所で蓄積された特殊な計測データや新しく開発された技術などで重要ではあるが印刷

公表する機会の少ないものの発表を目的として，不定期に「応用電気研究所技術報告」を刊行してきた。これは 13

号におよんだが，今後は技術的な研究報告は研究支援組織である技術部の報告に移し，「電子科学研究」の発刊によ

り，この「技術報告」は廃刊とする。

この「電子科学研究」を通じて電子科学研究所の中心的な研究課題および主要な研究成果が広く理解され，学内

外との共同研究へと発展することを期待する。

平成6年1月

北海道大学電子科学研究所

所長安藤 毅
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Golden-Thompsonの不等式をめぐって

情報数理研究分野安藤 毅

この不等式は，統計力学の分野で，エルミート作用素ーH 及び—k をそれぞれの八ミルトニアンとしてもつ

系の分配関数と，それをミックスした一(H+ K)を八ミルトニアンにもつ系の分配関数の比較として現われ
た

Tr(eHeK)~ Tr(eH+K) 

を指し， 1965年に発表された Golden[l]とThompson[2]の論文に由来している。

この総説では，この不等式を成立させる数学的な深い背景，また Tr(eH+K)を下から評価する不等式の確立

及びその一般化について，本質をより明快に理解してもらうために「離散化」して，行列の固有値の問題とし

てselfcontainedな解説を行なうことを目的としている。

1.はじめに

ここで H とK が「可換」すなわち HK=KHの場

合は eH+K= eH砂なので，上の不等式(GT不等式と

呼ぼう）は等式になってしまう。可換性は，直感的には

同時対角化可能性に，また物理の言葉で言えば同時観

測の可能性に対応する。（勿論ここでH,Kは非有界

な作用素なので，数学的には可換性の定義 HK=KH

はもっと厳密にしなけらばならないが，そこまでは立

ち入らない。）

H,Kが非可換のときは， eH+Kとe久討の間には

一般には何等の代数的な関係も存在しないが，それで

もTr(トレース）をとった「期待値」の間には上記の不

等式関係が常に成り立つというのが数学的に大変興味

を引くのである。

この不等式は氷山の一角で，関連した一連の不等式

が成り立つことは， Lenard[3]やThompson[4]自身

により巧みな方法で確立されているが，ここでは更に

深く背景を探り，その考察を発展させて Tr(eH+K)の

下からの評価も導出しようというのであるが，本質を

判りやすくするため全て行列の場合に話を限る。

この総説の数学的な内容は，数年前まで応用電気研

究所の応用数学部門に在職した日合文雄と筆者の共同

研究による処が多い。
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t．固有値と特異値

必要な用語の解説から始めよう。以下では， A,B,…

等はすべて nx n（複素）行列とする。行列Aの固有値

(eigenvalues)はその特性をある程度代表するユニタ

リ不変量であり，入1(A),…,入n(A)と書くことにする。

一般にこれは複素数であり，それのみからはあまり行

列そのものに関する情報は得られない。例えば，すべ

ての固有値が 0となるがそれ自身は行列として 0では

ないものは沢山ある。固有値がユニタリ不変量だと

いったのは，行列A,BをB= U*AUなる関係で結

び着けるユニタリ行列 Uが存在するときは， Aの固

有値と Bの固有値は集合として同一になる。ここで

U*AUはAに直交座標変換を加えたものと見ること

ができるから，固有値は座標のとり方に依存しないこ

とを言っている。

Aがエルミート行列の場合は固有値はすべて実数

となるので，

入l(A) 2:… 2入n(A) 
と，いつも大きい順に番号を付けることにする。エル

ミート行列 Aに関しては固有値は，直交座標変換を除

いて行列のすべての情報を興える。すなわちユニタ

リー行列 Vを

V*AV = diag仇(A)'…,入 n(A)) 



と選ぶことができる（主軸変換）。行列 Aのエルミート

性は，すべての（縦）単位ベクトル Xでの Aの期待値

x*Axが実数となることで特徴付けられる。そして期

待値の最大値が入1(A)であり，最小値が入n(A)となる

わけである。さらにこれらの期待値が非負（または正）

のとき Aは半正定値（positivesemi-definite)（または

正定値(positivedefinite))と呼ばれている。 Aこ0及

びA>0でそれぞれAが半正定値および正定値行列

であることを表わそう。

一般の行列 Aの別のユニタリ不変量としては特異

値(singularvalues) <J;(A) (i = 1,…, n)がある。これ

は，行列 Aの複素共役転置行列を A*と書くと A*A

は常に半正定値行列となるから， Aの（行列としての）

絶対値(modulus)I A IをA*Aの（行列としての非負

の）平方根（non-negativesquare root) (A* A) 112で定

義し，がA)三入,(IAI)=入,(A*A)1/2で定める。こ

れは非負な実数なので，これも

<J1 (A)こ…2:<Jn(A) 

と並べる。エルミート行列の特異値はその固有値の絶

対値で，また半正定値行列に対しては固有値と特異値

は同じものである。

行列の固有値または特異値を計算するのは困難な場

合が多い。しかし， 2次方程式の根と係数の関係に見

られるように，行列 Aのすべての固有値の和と積は容

易に計算できる。すなわち次の関係がある：

こ入;(A)= Tr(A)三対角要素の和，
i=I 

n 

II入;(A) = det (A)三行列式。
i=I 

更に固有値を絶対値の大きな方から番号を付け

|入](A)Iこ…こ 1入n(A) I 

と並べておくと，この他にも（固有ベクトルでの期待値

を考えて）判ることは，

び］（A)こIA I (A) I'I入n(A)Iこan(A) (1) 

である。しかし驚くべきことに，（1）はすべての k= l, 

nに対して次のように一般化される：

k k 

II_ Oi (A)こII|入;(A)I。
i=l i=I 

(2) 

（ここで k=nでは (2)は等式になることに注意す

る。）

このような関係が初めて認識されたのは Weyl[5]

による積分方程式の固有値に関する不等式の考察から

である。 (2)は(1)からある数学的な「魔術」を使うとた

ちまち出てくる。

その魔術は，行列 Aにそれの K次の反対称積八kA

を対応させる写像を考えることである。八kAは古くか

ら行列の理論でも考察の対象となっていたが，それ

を(Z)X(:)の行列で，その行列要素は AのK次の
正方小行列の行列式として定義したので，直感的な思

考を妨げていた。物理との関連からいって一番判り易

い定義は AのK次のテンソル積（tensorproduct) 

RKAをK次の反対称テンソル (anti-symmetricten-

sor)のなす部分空間での写像と考えたときの表示行列

とするものである。そうすれば，次のような関係式は

直ちに判る：

パ(AB)=八勺1・パB

パA*={八kA}*。

そして一番重要なのは，反対称テンソルのみを考えた

ことの結果として

k 

入］（八kA)= II入，（A)' (3) 
i=l 

及び

k 

(51（八kA) = II_ <J; (A) 
i=l 

(4) 

が成り立つことである。したがって，驚くべき不等式

群(2)は，一般的な不等式（1)を八kAに適用することに

より，（3)と(4)からから直ちに出るのである。

ここで更に言えることは，行列 Aの固有値と特異値

の間の一般的な関係は (2)及びその k=nの場合の等

式で尽くされることである。これを数学的に正確に表

現すると次のようになる。非負のベクトル [o』と複素

ベクトル［入』の成分が，

<J'1こ…こ on

I入］1こ…こ 1入nl

のように並んでおり，どの k= 1,…, nでも，

k k 

"5，こ II|入，1
i=l i=l 

なる不等式を満たし，かつ k=nではこれが等式とな

るなら

6,-(A) = Cf,-,入,-(A)=入,-(i = 1, 2,…,n) 

を満たす行列Aが存在する。勿論，これはいわゆる「存

在定理」であるから， Aを作りだす algorithmはそう

簡単ではない。
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3.優位関係

行列から離れて，実（縦）ベクトル a=[a』と

b = [b』の比較に関する新しい概念を導入しよう。ま

ず自然な順序として， a;2: b;(i = 1, 2,…, n)のとき

aこbと書く。

次にそれぞれのベクトルの成分を大きい方から番号

を付け直して

a[l］こ…2:a[nl, b[!Jこ…2:b[nl 
と書く。 aが bに優位（majorize)な立場にある，記号

でa>b, とはどの k= 1,…, nに対しても
k k 

こab］ここbbl
i=I i=I 

(5) 

が成立ち，そして k=nでは

n n 

こal＝こ bl
i=I i=l 

(6) 

となるときとする。 (5)だけを満足し，（6)までは要求し

ないとき準優位（weaklymajorize)な立場にあるとい

ぃ，記号で a>-w bと書くことにする。

ここで注意することは，（5)は累積したものの比較で

あるから， aが bに優位な立場にあれば，確かに

a[l) 2: b[l)であるが， 2番目のものからの順序に関し

ては一般的にはいえないし，最後の n番目に関して

は，（6）の影響で，逆に a[n]:Sb[n]とならざるをえない。

すなわち， a>-bから a2: bは出ない。勿論， a2: bな

らa>-w bであることは明かであるが， a>-bは出な

し％

このような優位関係の意味するところは何か。もっ

とも基本的な事実は， a>-bとなる必要かつ充分な条

件はある双確率行列 D= [d』 :•J = ]が存在し

b = Da (7) 

の関係で aが bに変換できるという，古典的な

Hardy-Littlewood-Polya (1922)の結果である。ここで

Dが双確率行列(doublystochastic)であるとは，その
要素がすべて ~ o で，かつ各行及び各列の和がすべて

1となるもののことである。すなわちどの k= l,…, n 

に対しても

こ心＝ Ldkj = l。
i=l j=l 

また並行して， a>-u，bである必要十分条件は， b:S Da 

となる双確率行列Dが存在することである。

ここでも難しいのは Dの存在の保証で，そこにも

-3-

algorithmが確立されているが複雑である。実際に有

用なのは， Dの存在から出てくる易しい方向である！

例えば， b= Daは，すべてのi= 1,…, nに対して

b，＝こdlJaJ
j=l 

のことであるから，f（t)が凸関数ならば，

[f(a,.)] >w[/(b;)], (8) 

すなわち

a >- b, f(t)が凸関数~f (a) >-w f (b) (9) 

が示された。もちろんここで/(a)= [J(a,)]のことで

ある。同じ考察から，更にf(t)が増加関数であれば，

a >-w bから上の結論が導き出せる。

優位関係が多くの不等式を生み出す根拠がここにあ

る。

4．対数的優位関係

正ベクトルa,b > 0がlog(a)>-Iog(b)の優位関係に

あるとき， aはbに対して対数的に優位(log-majorize)

な立場にあるといい a>-bで表わす。これはすなわ
(log) 

ち，どの k= 1,…, nに対しても

k k 

IIa[l]こIIbい］ (10) 
i=I i=I 

の不等式が成立ち，特に k=nでは等式

n n 

na,-=Ilb, 
i=l i=l 

(lO 

を要求することと同じである。 (10)のみを要求するとき

は，対数的に準優位(weaklylog-majorize)な立場にあ

るといい a>-wbで表わす。
(log) 

etは凸増加関数であるから，（10)から

a>-w b⇒ a>-w b (12) 
(log) 

がでる。勿論逆向きは正しくないが，一logtが凸関数

なことから，

がでる。

a> 0, a>-b ⇒ a―l >-w b―l 
(log) 

(13) 

さてここでWeylの不等式(2)は，一般の行列 Aの

固有値と特異値の間に対数的優位関係

［<5;(A)] >-[I入，（A)I] 
(log) 

(14) 

が成り立っていることを示すものである。



5.行列の和及び積の固有値と特異値

まず2つのエルミート行列A,Bの和A+Bの考

察から始めよう。可換性AB=BAがあるときは，固

有値の番号付けを除いては A,Bは共通のユニタリ行

列で対角化ができる。このことから{1, 2,…, n}の順

列冗， 8があり，どのi= 1,…, nに対しても
入;(A+B) =入 1C（1)(A）＋入 a(i)(B) 

となり，和A+Bの固有値に関する情報は，A及びB

それぞれの固有値に関する情報から完全に得られる。

可換性がないときには， A+Bの固有値と A,Bの

固有値の間には

n n n 
こ入，（A+B) = L入，（A)+L入l(B)
i=I i=I i=I 

を除いては，一般的な代数関係はない。しかし major-

izationの立場からすると多くの関係が見いだされる。

いちばん簡単なのは

［入;(A)+入;(B)]>-［入;(A + B) ] (15) 

で，より導出が困難でLidskii-Wielandtの定理の名前

で知られているのは

［入，（A+B)]>-［入，（A)+入n-l十1(B)] (16) 

であるが，その他にも種々の majorizationの関係が証

明されている。

1個の行列の固有値と特異値が一般的に有すべき相

互関係が(2)とその k=nの場合の等式に尽くされる

のに反して， 3つの実ベクトル[a」,[b」,[c』が(15),
(16)に対応した

[a[iJ＋加］ ＞ ［c;], [c;]>-[a[iJ + b[n-i+IJJ 

をはじめ上に触れたその他諸々の majorization関係

を満たしていても，果して

入;(A)= a,, 入;(B)= b, 

及び

入;(A+B) = c, 
をすべてのi= l,…, nに対して満たすエルミート行
列の対A,Bが存在するかどうかは未解決の問題であ

る。

エルミート行列A,Bの固有値が［入;(A)]＞ ［入;(B)]

を満たすとき， AはBに対して優位(majorize)な立

場にあるといい A>Bと書くことにする。 Hardy-

Littlewood-Polyaの定理の結果として，この関係はユ

ニタリ行列の列 Uj(j= l,…, m) と a] ~ 0 (j = 1,…, 

m)でLJ=I aj = lなるものが存在して

m 

B=  LajUtAU1 
j=I 

と表示できることと同値であることが証明される。

UtAU1はAの直交回転とも考えられるから，これは
BがAをいろいろに直交回転したものを平均（aver-

age)したものであることを示している。

同様に，準優位（weakmajorization)の関係

A>-wBを［入，（A)]>-w[,l;(B)]で定義しよう。

順序関係A2:: Bは通常のように A-B2::0を表

わすが，これは非常にきつい要請であり，（自明なこと

ではないが）

AこB⇒入t(A）こ入;(B)

が証明される。したがって

A2:B>O叫入;(A)]>-w［入;(B)]
(log) 

となるわけである。

(17) 

次に非可換の場合は 2つのエルミート行列の積はエ

ルミートにはならないことに注意して，一般の行列

A,B及びその ABに関しては特異値の関係を考察す

る。まず(15)に対応しては log-majorizationの形で，

[q(A厄 (B)]>-[<J;(AB)] (18) 
(log) 

が成り立つが，この証明にも§ 2で述べたような魔術

が使われる。 (16)に対応するものとして Gelfand-

Naimarkの定理と名付けられる

厄 (AB)]>-[<J ;(A) • <J n -i + I (B) ] (19) 

が成り立つが，証明は大変難しい。和の場合と同様に，

(18), (19)等の逆命題もまだ解決されていない困難な問題

である。

A, B > 0の間の対数的優位関係(log-majorization)
A >-Bを［入，（A)]>-［入，（B)]で定義しよう。対数
(log) (log) 

的準優位関係（weaklog-majorization) A >-w Bも対
(log) 

応して定義される。 (12)から

A>-wB⇒A>-wB (20) 
(log) 

が導かれる。

6. ユニタリ不変なノルム

ベクトルa=[a』の大きさは普通

n 

llall = {I:la;ド｝1/2
i=l 

で計るが，行列の大きさを計るノルム(norm)としては

その問題の性格に応じて種々のものを考える必要が起

こる。
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行列 Aのノルム IIAIIとは次の条件を満たすもの

をいう：

(l)IIAII 2:0 (IIAII =O~A=O), 

(2) IIYAII = lyl・IIAII, 

(3) IIAll+IIB||2:IIA+BII。
更に，どのユニタリ行列 U,Vに対しても次の条件を

満たすときユニタリ不変なノルム(unitarilyinvariant 

norm)とよぶ：

(4) II UA VII = IIAII。

定義から当然ではあるが，最初の基本的な結果は，

ユニタリ不変なノルムの値 IIAIIはAの特異値だけ

で決まることである：

!IA II = lldiag（の（A),…，<5n(A))II。
ユニタリ不変なノルムの典型的な例としては

IIAll1三こがA)= Tr(IAI) 
i=l 

（トレース・ノルム），

n 

IIAll2三｛こ(J',(A)2}l/2
i=l 

n 

= {Tr(A * A) }112 = { L la,]ド｝1/2
i,j=I 

（フロベニウス・ノルム），

IIAll00三<J'1(A) 

= max{ IIAxll : llxll ~ 1} 

（スペクトル・ノルム），

があるが，これらを統一して

n 

IIAII戸｛こがA)外1/p
i=l 

= {Tr(IAIP) }11P(l ~ p < oo) 

(pーノルム）。

majorizationがノルムの比較に有効に働くのは次の

Ky Fan[6]の定理に基づいている：すべてのユニタ

リ不変なノルムに関して

IAI>-w IBI⇒||A II 2:: II B II, (2U 

特に

A >-B⇒||A||こ||BIi
(log) 

(22) 

が有効にはたらく。

7. GT型不等式（上からの評価）

本題の GT不等式にもどろう。 H,Kが非可換な工

ルミート行列の対のとき， eH+K,eH,砂の間には代数

的な関係はないと述べたが，分数巾(fractional

power)を使うことによりlimitとして関係付けるの

がLie-Trotterの公式である：

eH+K = lim{eaHl2eaKeaHl2}1/ao 
a↓ o 

いま A三eH/2及びB三砂と置くと， A,B > 0と
なる。 eaH/2= Aa, eaK = Baであるから，上でlimit

をとる前の O<a</3のときの (Aa Ba}じ）I/aと

(A伽 AfJ戸との比較が GT不等式の背景の解明と

なるであろうというのがThompson[4]や Hiai-Petz

[7]の発想である。

どの正定値行列 CもC=必と書かれるので，以下

では A,Bが一般の正定値行列として議論を進める。

次の結果が基本となる： 0<a<  1のとき

ABA>-(A“B“A“)1/“。 (23) 
(log) 

これは Araki[8]によるものであるが，この証明には

§ 2の魔術が使え，

入1(ABA)a2:入1(A“圧 Aa)

の証明に帰着される。それはさらに命題

I 2: ABA ~ I 2: A“圧 A“

に，そしてついには

A -2 2: B ~ A -2 a 2: Ba 

なる命題と同値となるが，これは古典的な Loewner

の定理(1933): 0 < a < lのとき
X > Y > 0⇒xa  > ya 

により保証される。実際，命題(23)とLoewnerの定理

とは同値なのである。

GT不等式に戻って，（23)とLie-Trotterの公式から

次が得られる。

定理l.

eH/2砂eH/2>-eH+Ko
(log) 

これから一般原理(22)に支えられて，どんなユニタリ

不変なノルム II・IIについても
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II eH12砂eH12II.2':II eH+KII (24) 

という GT不等式の一般化が得られる。ここで特にト

レース・ノルムを考えたときが元々のGolden-Thompson

不等式である。

このように Hiai-Petz[7]では，（23)を(24)の背後にあ

る原理として確立した。



8. GT型不等式（下からの評価）

Ando-Kubo [9]は非可換な A, B > 0の平均

(mean)をどのように定義すべきかを行列の順序関係

の立場から考察した。特に幾何平均(geometricmean) 

の合理的な定義がなにかを一般論の中で検討し，その

結果 A, Bの幾何平均 A#Bとしては

A#B三 Al/2(A-1l2BA-ll2日Al/2

をとるのが適当であるとの結論に達した。この定義は

一見 AとBとで非対称に見えるが，実際には A#B= 

B#Aとなるし，ュニタリ行列 Uを選ぶと A#B= 
AIIZUB112と表示され， A, Bが可換のときは当然

(AB)1/2と一致する。最も重要な点は(A,B)→A#B 

なる写像が各変数A,B に関して単調（増加）写像と

なっていることにある。この点からいって，幾何平均

の一つの候補である eUogA + /ogB) /2しまこの単調性を欠いて

おり適当ではない。

GT型の不等式で上からの評価のためには， eH+Kと

eH/2討eH/2とを比較したが，下からの評価を得るため

にeH+KとezH # e2Kを比較するというのが Hiai-Petz

[7], Ando-Hiai[lO]の発想である。

まずここでも Lie-Trotter型の公式が成り立つこと

が判る：

eH+K = lim{ e互 H# e2 aK}I/“。
a ↓〇

したがって§ 7でと同じように， A, B > 0に対して

0 < a</3のときの(Aa#/3“)1/aと(AJJ# B JJ) 11/3の比

較の問題となる。これに関しての基本的な結果 ：O<

a< 1のとき

(A"#B")11" >-A#B (25) 
(log) 

が Ando-Hiai[10]により確立された。ここでもまた

§ 2の魔術が使えるので，結局は

x2“こ(X"y“知）1/2⇒X2こ(XYX)112

を証明することに帰着される。これに対応する古典的

な結果はない。 (25)とLie-Trotterの公式を合わせると

次が得られる。

定理e.

eH+K>-e2H#e2ko 
(log) 

これから一般原理(22)に支えられて，どんなユニタリ

不変なノルム II・I Iに対しても

lleH+KIIこIIe2 H # e2 K II 

が出る。特に

Tr (eH+K)こTr(e2H#e2K)

が得られる。

(26) 

このように (26)の背後にある原理が(25)というのが

Ando-Hiai [10]の要点である。

9.結果の検討

Hiai-Petz [7]及びAndo-Hiai[lO]ではこの他に，工

ントロピーに関連した種々の不等式を導いているが，

もっとも期待されるのは非古典的な行列不等式の導出

であろう。この方向では Furuta[ll]も研究を進めて

いる。
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神経細胞のパルス密度変調特性の非線形解析

神経情報研究分野下澤楯夫，清水利伸，馬場欣哉

神経系を非線形な信号処理装置と見立て， Wiene「の非線形解析法で同定を行った。刺激として Gauss白

色雑音を与えて，コオロギ気流感覚細胞の1次と？次のWiener核を推定した結果，t次の核は 1次の核の直

積の形をしていた。従って感覚細胞は，線形なフィルタと非線形なパルス密度変調器が縦列接続したモデルと

等価である。変調器は無記憶で，出力にパルスを発射する確率は入力瞬時値にのみ依存する。線形フィルタの

出力も Gauss過程なので，変調器の入力のHe「mite多項式と出力との内積計算から，入力瞬時値と出力の

パルス発射確率との関係を推定できる。このようにして感覚細胞を解析した結果， 1）入力瞬時値の大小によっ

て，活動電位の発射タイミングが0.5msec程度ゆらぐこと， E）刺激のパワーレベルに応じて感度が変わる

順応機構があること，が明らかになった。

はじめに

動物は食べ，走り，追い，つがい，戯れるものであ

る。これらの機能は線形な要素の集合では成し得ない

ことは明らかで，神経系の非線形性がその動作の鍵で

ある。また，神経系は，外界との相互作用を繰り返し

ながら自己組織化1)する情報処理装置である。神経系

の設計原理を明らかにすることは，行動の発現機構と

いう生物学上の謎の解明のみならず，柔軟な機能を

もっだ情報処理装置を実現するための基礎としても不

可欠である。

一方で，神経系は進化の産物であり，自然は我々の

ためにその設計図を用意してはくれない。設計図のな

い機械の設計を知るためには，その機械をていねいに

解体し，中身を丹念に調べて図面に描き出すか，その

機械を巧妙にだまして相手の「誤動作」 2)からその設計

を推し量るのが定石である。我々は，未知の信号処理

系としての神経系のシステム同定と機能解剖を行って

いる。一般に強い非線形性を持ったシステムの解析は

容易ではない。しかし線形近似に逃げるわけには行か

ない。なぜなら冒頭に挙げたように，神経系から学ぶ

べき原理そのものが系の非線形性なくしてはあり得な

いからである。そこで，システムをその非線形性まで

含めて解析するための道具立てが必要になる。
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我々 は， Wienerの提唱に始まる， Gauss白色雑音を

用いた統計的システム同定法，いわゆる‘'Wienerの非

線形解析法”を用いている。これは，システム全体を

ひとつのブラックボックスと見なして，それに白色雑

音を入力したときの応答からシステムの動作を特徴づ

ける積分変換核(Wiener核）を抜き出すやり方であ

る3)。以下は，この方法で昆虫の感覚細胞という単純な

神経系を同定した際に垣間見た，奇妙で厄介な性質の

一端である％

2 Wienerの非線形解析法の概要

Wienerの非線形解析では，系に Gauss白色雑音（以

下GWNと略す）Xを入力したときの応答yを

co 

y (t) = Lら [x;t], 
n=O 

G,,[x; t] 

= f Rnhn (--Ct, ・・・， ち）
・Hふ(t-r1),…, x(t一乙）］ 

d--c1・・・d石

Hn[Xj,,・・・,x』

1 L 
= exp［一Lx;J 2 1. = 1 



• [ ft(―旦-)]exp［一五 x;]
v=l axjv 2 i=1 

(1 ~ jl <…く］．n~ L ~ n) 

のように入力 Xの直交汎函数級数に展開する。 Hnは

多変数Hermite多項式である。 xがGWNのとき Hn

は

H。=1,
凡 [xU1)]= x(t1), 
Hふ U1),x(tz)] = xU1)x(ゎ)-Po(tl―わ），

(PはGWNのパワースペクトル密度， 8はDiracの

デルタ函数）のような形になるため，級数の各項 Gn

[x ; t]は X と積分変換核 h”との高次の畳み込み積分

である。上の直交汎函数級数をもう少し具体的に畳み

込み積分の形に書き下すと，

y(t) = ho 

+J(X) h心）x（t-T)dて

+JOOOI OO h心，叫

• X (t - T1) X (t - Tz) d-r1 d-rz 

-Piooh心， T)d-r 
゜

＋ 

となる（以下，文中では時間のみの函数としての信号し

か扱わないので，ここでは因果律をみたすよう積分範

囲の下限を 0としている）。この積分変換核 hnをn次

のWiener核と呼ぶ。 n次のWiener核は自乗可積分

かつ各変数について対称な函数である。この展開は線

形系における入出力関係を表す畳み込み積分

y (t) = f k (T) X (t -T) d-rの形式的な拡張であり，
Wiener核はいわば線形系におけるインパルス応答の

考え方の一般化である匁

GWN入力と応答から未知の系の Wiener核を推定

するには， LeeとSchetzenによる入出力間の多重の

相互相関をとる方法6)を用いる。それによれば

hn(か ..・, Tn) 

1 n-l 

= ~{y(t)一 LGふ；t]}
n! Pn y=0 

•x (t --r1) ・・・x(t --rJ 

と再帰的に求めることが出来る。

3 実験と結果

コオロギやゴキブリは腹部後端に‘‘尾葉”と呼ばれ

る一対の突起をもち，各々の尾葉には数百本の細かい

毛が生えている。これらの毛は＇‘気流感覚毛”と呼ば

れ，周囲の空気の動きを検出している 7)0 

各々の気流感覚毛の根元には感覚神経細胞があり，

細胞の先端部は毛が傾くと圧縮応力を受ける。感覚細

胞は，毛の傾きに関する情報を活動電位（幅0.5msec 

程度の電気的なパルス）の列に変換して中枢へ伝える。

GWNで周りの空気を機械的に駆動し，感覚細胞の

活動電位のパルス列を出力として，この気流感覚器の

Wiener核を求めた（図 1)。活動電位を 1V, 0.5 msec 

のパルスの有無に直してあるので，得られた Wiener

核は出カパルスの発射確率の時間変化を表わすことに

なる。

感覚細胞の Wiener核（因 1)を見ると， 2次の核は

1次の核をふたつ縦横に並べて積をとった形になって

いる。つまり，ある自乗可積分な函数f:R→ Rが存

在して， 1次の核 h1(て）はf（て）に， 2次の核 h2(r1，叫

は/(r1)• I（ね）にそれぞれ比例していることになる。
このように 2次の核が 1次の核の積の形に書ける最

も単純なモデルは，図 2に示すような，線形要素と記

(a) 

+ C) 

0
~
 

S
I
 

$
S
l
o
l
)
 

z
n
e
1
 

O
I
 

m 

，
 

．．
 ｀
 

/,.9 .
]
‘
-
]
 

ヘ
｝
・
‘
、[
]

[

`

l

]

]

-

n
u
へ；：＇狐◎

9
 

(c) 

゜ 。 5 10 15 
taul (r,sec) 

20 

＋ 

o _. (b) - -

0 5 10 15 20 
tc1u (Msec) 

図 1 感覚神経細胞の 1次(a,b)と2次(c)のWiener

核。時間スケールは msec
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Non-memory Sp.prob.[%] 

ニ：口：ロ
Linear Non-linear 

図 2 感覚細胞の等価モデル

憶のない非線形要素との縦列接続である。ここで言う

線形要素とは自乗可積分な変換核との畳み込みの操作

であり，変換核の Fourier変換を周波数伝達函数にも

つ線形フィルタである。記憶のない非線形要素は，出

カパルスの発射確率がその瞬間の入力信号の瞬時値だ

けで決まる，非線形なパルス密度変調器である。

図2のモデル全体の 1次の Wiener核 hは線形要

素のインパルス応答Iに比例する。従って線形要素I

は1次の核 hに適当な規格化を施せば得られる。後述

の非線形要素の推定では，その入力の分散（ぷ）を振幅

基準として用いるので，ここでは出力yの実効値（<5y)

が 1になるように規格化する（インパルス応答Iの自

乗ノルムを口｝にとればよい）。

次に非線形要素のを推定する。まず出力 zのパルス

発射確率乞を入力yの Hermite多項式に展開する。

co 

乞（t)= (j) (y (t))＝1:anH心（t)／り
n=O 

この要素への入力y(t)= J1(r)x (t-r)drがや
はり Gauss過程であることから，この級数の各項は互

いに直交する。従って各項の係数は入力の Hermite多

項式と出力との内積計算から求まる。すなわち，

1 
an = ---=-;-z (t) H,, (y (t) I o-y). 
n! 
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図 3 A:感覚細胞の非線形要素のの出カパルス発

射確率。横軸は変調器への入力瞬時値。B：内積

計算ではなく，入力が各瞬時値をとったところ

で出ているパルスを数えたヒストグラム

この方法で実際に感覚細胞の無記憶非線形要素（パ

ルス密度変調器の変調特性）を推定すると，図 3Aの

ような非単調な山型のカーブを描く。yとパルス列 Z

から，y(t)の値ごとにパルスの出た数を数えると，図

3 Bのヒストグラムが得られ， AとBはよく合って

いる。入力瞬時値y(t)がある一定の値を超えると感覚

細胞のパルス発射確率 z(t)は逆に減少するように見

える。これまでの神経生理学の知見では，神経細胞の

非線形性といえばしきい値特性もしくはシグモイド特

性と相場が決まっている。このようなある強さ以上の

入力で応答がなくなる上閾値現象は，中枢の神経細胞

でのみ観察され，神経細胞が相互に活動を抑えあう側

抑制効果によると説明されている凡 では，単一の感覚

細胞で見られたこの奇妙な特性はどう解釈すればよい

のだろうか。

まず，これまでに神経生理学で知られているパルス

密度への変換特性は，準静的な方法で測ったものであ

る。つまり，ある一定の強さの刺激を与えて，発射さ

れる神経パルスを数え，単位時間あたりの平均パルス

頻度と入力の強さとの関係を描いたものである。一般

に，神経細胞は刺激を受けてからパルスを発生するま

でに若干の時間がかかる。刺激が強ければパルスは早

めに発生し，刺激が弱ければパルスは遅れて発生する。

つまり，刺激の受容から神経パルス発生までの間には，

神経細胞膜上の電位依存性イオンチャネルによる膜

-9-



キャパシタンスの充電などの物理化学的なプロセス

（決定論的なダイナミクス）が働いている。実際の神経

細胞では同じ入力波形に対してもパルスの発生のタイ

ミングはかなりのゆらぎを示す。このゆらぎは，一見

確率過程を内に含むかのように振る舞う 9)。このため

神経生理学では，刺激（入力事象）や運動（出力事象）な

どと単一神経細胞の活動を関連づけようとするとき，

同じ事象と神経活動の組を繰り返し観測し，神経パル

スの発射確率が時間とともにどう変わるかを示すヒス

トグラムを作って，事象の波形と較べる。つまり，単

ーの神経細胞の出力をパルスの発射確率として統計的

に扱わなくてはならない10)0

図2のモデルでは非線形要素のを無記憶としてい

るし，時間シフト（遅延要素）は線形だから，系全体の

時間シフト量は平均化されて線形要素fの推定値に

含まれている。つまりfは，感覚細胞がインパルス状

の刺激を受けてから自分でパルスを発射するまでの平

均の時間遅れを含んでいる。従って，非線形要素のの

みを見ると，その入力が大きいときにはその出カパル

スは平均より‘‘早めに”出るであろうし，入力が小さ

ければ平均より‘'遅れて”出ることが予測できる。図

3で見えた山型の変調特性はパルス発射タイミングの

このゆらぎが非線形要素の推定に及ぽした影響に違い

ない。

そこで，出カパルス列 zをわずかに遅らせて，内積

心＝上z(t-て)H心(t)厄）をとって非線形要素
n! 

の特性砂r)を求めてみた。函数切て）（＝1:a ~て) H n ) は，

パルス密度変調器の平均の時間遅れより Tだけ前の

時刻でのパルス発射確率を表す。こうして推定された

<:p (r)は，図 4Aのように，入力瞬時値の高いところで

パルス発射確率が高くなっている。入力が大きければ

パルスの発射時刻は平均より早まるのである。このた

め，時間遅れ量を全て線形要素fに押し込めて，内積

計算により非線形要素のを推定すると，出カパルスが

発射された時点での入力yはまだ低い値であり，入力

yが高い値に達する時点では出カパルスの発射確率は

低く見積もられることになる。これが図3Aの奇妙な

特性の解釈である。

ここで，図3Aと図4Aとを合計した特性<:p+ <:pに）

を求めると，一般になじみの深いシグモイドが得られ

る（図 4B)。すなわち，非線形要素のは，ある時刻の

近傍のどこかにパルスを発生させる（平均的）確率でみ

Sp.Prob(%) 

A
 ：
 

．．
 

ーヽ／
10 

゜~ lnput(V) 

Sp.Prob(%) 

B
 

、,r-----

20 

(J 
lnput(V) 

図4 A:出力 zを入力yに対して 0.5msec遅らせ

て推定した場合のパルス密度変調器<pの特性゜

B:Aとまったく遅らせない場合（図 3A)との

パルス密度変調器<pの特性の和

れば入力のシグモイド函数と考えてよい。

このようにして抽出した線形要素Iと非線形要素
のの縦列接続モデルが，系の振る舞いをどの程度表現

できるか見てみよう。

まず，ある神経細胞の活動を記録し， 20秒間の

GWN刺激波形 X と神経パルス出力 zからIとのを

推定する。ついで，fとのの推定に用いたものとは別

のGWN波形を 150msec分だけ切り出して，同じ神

経細胞に刺激として繰り返し 200回与え，小さな時間

幅に出カパルスが出現する回数を測ってヒストグラム

(Post-Stimulus Time Histogram: PSTH)を得る。

PSTHの縦軸を刺激回数で割れば，入力波形 Xに対す

る神経パルスの発射確率乞の実測値とみなすことが
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図 5 推定されたfとののモデルに剌激波形を与え

たときに予測されるfの出力yとのの出力

2。PSTHは，同じ剌激波形を繰り返し与えて，

出カパルスを数えたヒストグラム。

出来る（図 5)。前もって推定されたfとのにこの

150 msec分の GWN波形を与えてモデルの出力zを
予測し，実測値(PSTH)と比べる。乞は実際の出力をか

なりよく表わしていることが分かる。

このように， Wienerの非線形解析法を変形するこ

とによって，高次の Wiener核という抽象的表現から

抜け出して，ある程度まで系の物理的構造と関連づけ

ながら神経系の振る舞いを記述できることが分かる。

4 問題点

わずか 0.5msecのパルスタイミングの違いがのの

推定に大きな影響を及ぽす。つまりのはパルス密度変．． 
調器であるとともにパルス位置変調器のようにも振る

舞う。これに関連して，この系の出カパルスの平均頻

度とパルス列に載る信号の周波数帯域の関係を見てみ

よう。

図5のPSTHに見るように，この系はたかだか 10

パルス／50msec,つまり 200パルス／sec程度でパルス

列を送り出している。一方，その上に載る変調信号y

の周波数帯域幅も 200Hz程度である。搬送波のパル

スレートを信号の帯域幅の何十倍もの高さにとる工学

的なパルス密度変調とはまるで違う「奇妙な」変調系

を調べていることに気付くであろう 11)。

そもそも便宜上ここまで暗黙裡に用いてきた「変調

(encoding)」というコトバは，その逆操作としての「復

調(decoding)」と対比して初めて意味を持つ。そして

「変調ー復調」は，その過程で何ら情報の取捨選択が行

われない全くの「伝送経路」についての概念である。

その意味では，ここで「変調」というコトバを用いる

のはほんとうは好ましいことではない。

なぜなら第一に，感覚受容から運動制御にいたるま

での神経系における情報処理の過程で我々の興味を引

くのは，神経系が外界の種々雑多な物理量の時間変化

（信号）の中から，繁殖成功率（自らを作り上げた遺伝子

群のコピー効率） 12)を上げ得る情報を抽出してゆく過

程である。それは裏を返せば「いかに（余分なものを）

捨てるか」であって，「いかに保つか」ではない。上に

述べた感覚細胞の奇妙な振る舞いは，それが単なる伝

送路ではなく，中枢神経系での処理の前に既に感覚細

胞が情報の取捨選択を行っている可能性を示してい

る。

さらに問題なのは，感覚細胞からの情報の受け手で

ある中枢神経系が，受け取ったパルス列からどのよう

な情報をどのような規則に従って取り出しているの

か，それ自体がこれから明らかにされることである点

である。

この感覚細胞にはもっといやな性質がある。同一の

感覚細胞に与える刺激入力のパワーを変えてパルス密

度変調特性を推定すると，その特性は入力強度につれ

て変わる。つまり，線形要素Iが変わらないとして，
無記憶非線形要素のへの入力瞬時値をその分散で規

格化した量を横軸にとると，入力強度の如何に関わら

ず似たような形のパルス密度変調特性が得られるので

ある（図 6)。もし系が自ら変わったりしないものなら，

図6(a)を推定してから刺激入力を 10dB低くすると，

(a)の中央部％しか見ないことになるから，新しい刺激

の実効値げで特性を描けば3<5'でたかだか 5%くら

いのパルス発射確率を与えるなだらかな特性を示す筈

である。しかし，この細胞は新しい刺激の実効値の 2

倍程度のところで30％ものパルス発射確率を示すの

である。つまりこの感覚細胞は刺激のパワーによって

パルス密度変調器としての感度を 2桁以上にわたって

変える］3)ことが明らかになった。この感度変化は 1秒
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図6 同一の感覚細胞を異なる強度で剌激した場合の
パルス発射特性の違い。 (b)は(a)に比べて強度が

10 dB低い（約 1/3の強さ）。

程度の時間経過で起こるらしい。言い換えればこの系

は時不変ではない。

Wienerの方法は，観測しようとする系が時不変で

あることを前提としている。しかし神経細胞は時不変

ではない。このような系を Wienerの方法で推定した

場合，手に入るのは系の挙動の巨視的・統計的な性質

のみである。さらにまた，わずか0.5msecのパルスタ

イミングのズレがその推定に大きく効くことからも，

非線形要素のは無記憶ではなく，その内部に何らかの

ダイナミクスをもつことも認めざるをえない。はっき

りしていることは，遥か昔に設計図を失った神経系と

いう生の非線形信号処理装置を調べる際，いきなりダ

イナミクスから手をつけることは難しく 14りまずブ

ラックボックス的記述法からモデル作りを始めざるを

得ないということである。

神経系のもつ非線形性は，その機能の多様性を実現

する立役者であると同時に，その解析を困難にしてい

る張本人でもある。そして，系全体をブラックボック

スととらえてその現象論的な記述を行う Wiener流の

視点と，「もの」としての神経膜の微視的な状態遷移に

着目するダイナミクス的視点との間には，今なお大き

な溝がある。神経系の物理的・化学的な構造に眼もく

れない現象論的抽象化だけでは空中楼閣しか築けない

し，システム論的視点を欠いたまま「もの」の性質の

みにこだわり続けても「樹を見て森を見ない」ことに

なる。ヌルヌルした生物系をもうまく掴まえる一般的

方法の確立を待ち続けるわけにも行かない。当面は，

Wiener流の視点とダイナミクス的視点という数学的

には反対向きのふたつの立場を行き来しながら，神経

系の周りを発掘しなくてはならない。
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量子現象を用いた新しい物質設計への
分布定数回路理論の応用

信号処理研究分野永井信夫，大谷直毅，真田博文，任 捷

量子効果を利用したデバイスの設計のためには，有効質量近似されたシュレデインガ一方程式を満足する電

子や正孔が量子井戸構造や多重バリヤ構造で作りだす固有エネルギー準位や共鳴準位を求めることができ，そ

れを基に所望の現象を生じるポテンシャル構造を合成することが必要である。そのようなデバイスの設計に回

路理論を応用するために，ここでは電子や正孔を電圧波と見なし，そのような電圧波を生じる回路を虚数抵抗

を含む複素分布定数回路で表した。この回路によって，量子井戸は通常の無損失線路に，また量子障壁は導波

管なとで知られているカットオフ線路に等価となる。ヘテロ界面で波動方程式が不連続になる場合があるが，

そのような境界条件の複素等価回路も求めている。これらの複素回路を用いると従来知られた現象が回路理論

の範疇に入ってしまい，量子デバイスの設計に回路の合成論を有効に用いることができると考えられる。

l.はじめに

回路理論は古くから研究されてきた基礎工学の理論

の一つの体系であって，それ単独では今さらやるべき

問題はもうないという大方の見方に頷かざるをえませ

ん。また，回路理論の適用範囲をマイクロ波の周波数

まで拡げて，マイクロ波ICの実現への道を開いた等

長分布定数回路の誕生からでも既に 40年が経過し，古

い学問と思われるのももっとものようです。しかしな

がら，システム理論，ディジタル信号理論などと手を

結びながら，発展してきた回路理論を一つの工学理論

と見た場合，それはもっと多方面に活用できるように

思われます。

ここでは，量子現象を用いて新しい物質が設計でき

るという有効質量近似されたシュレディンガー方程式

を満足する各種の多重量子井戸や超格子の設計に分布

定数回路理論を適用する試みを述べますので，皆様か

らいろいろご批判を頂ければ有り難いと思います。

も回路理論の歴史

本論に入る前に，本文に関係する回路理論の歴史を

極く簡単に述べておきます。(I)-(5) 

2.1 集中定数回路

回路理論は工学理論の一つの体系であって，その誕

生は実に 1世紀半もの昔， 1845年，電流および電圧に

ついてのキルヒホフの法則の発見にまで遡ることがで

きる。その後，マクスウェルの電磁気学との密接な関

係により，交流理論へと発展した。 1886年，ヘビサイ

ドは虚数の導入とインピーダンスという術語の提案に

より，微分方程式で扱う交流理論を代数方程式で扱う

交流理論へと変換した。すなわち，交流理論にjQを導

入し，ラプラス演算子（複素周波数パラメータ）s= jw 
を介して複素関数論と手を結べるようにした。この変

換は物理的および数学的の両面に対して，極めて重要

な貢献であった。

線形回路理論の応用として最も重要なものは，通信

回線に賞用されているフィルタの設計理論である。初

期のフィルタは，伝送線路を伝搬する波の透過・反射

の研究から生まれた影像インピーダンスの整合問題で

あり， 1923年ゾーベルによって影像パラメータフィル

タ設計法が確立されるに及んで，この影像量による回

路理論は広く普及し，その後の通信技術の進歩にはは

かり知れない影響を与えた。

1931年ブルーネが正実関数を導いた。正実関数は，

有限個の線形受動集中定数素子のみからなる回路のイ

-14-



ンピーダンスが満たすべき必要十分条件であり，回路

の設計を複素関数論で行うことを可能にした。この成

果は当然フィルタ設計法にも反映し， 1939年のダーリ

ントンに代表される動作パラメータフィルタ設計理論

へ発展し，今日の高度精密な通信技術の基礎を築いた。

なお，ダーリントンの合成法と今日よばれているのは，

正実関数が無損失回路を抵抗終端した形で回路合成さ

れることをいう。

2.2 等長分布定数回路

伝送線路の距離が長いと損失による減衰が問題とな

り，その対策がいろいろと研究された。その研究の中

で次の事実が明らかとなった。すなわち， VHFのよう

に周波数が高くなると，コイルなどの回路素子がその

働きをしなくなり，それに代わって短い伝送線路が回

路素子として働く。そこで，その振る舞いがsin/3lおよ

びcos/3l（ここに 9 /3は位相定数， lは線路長）によって

表され，これは伝送線路形回路あるいは分布定数回路

と呼ばれた。

1947年リチャーズは入＝tanhyl（ここに，yは伝

搬定数）を複素周波数パラメータに用いれば，従来の回

路理論の拡張になることを示した。 1957年頃より，我

が国の研究者が中心となって，線路長 lを全て等しく

した無損失線路を用いた等長分布定数回路の研究を行

ぃ，直列C素子を実現できないなどという欠点はある

ものの，低域通過フィルタの合成論は完成した。直列

C素子をも実現するために，無損失で各モードの伝搬

速度が全て等しいと理想化された多線条回路の研究も

本研究所の松本（秋）元所長などが中心となって行わ

れ，ダーリントンの合成法に必要な Brune区間などの

基本無損失回路を求めることができた。ただし，多線

条線路の特性アドミタンス行列がハイパードミナント

行列になるという実現条件のため，多線条回路の合成

には一般に与えられた次数より非常に多くの数の線路

を必要とする。これらの研究成果はマイクロ波ICと

なって実用化されている。

2.3 ウェーブディジタルフィルタ

ディジタル信号処理では，信号の処理・加工を行う

ために，ディジタルフィルタを用いる。また，観測デー

タからその背後の確率過程の確率的性質を推定する時

系列解析の数学モデルをディジタルフィルタとするこ

とが多い。

1971年板倉・斉藤によって音声の分析合成に対して

与えた PARCOR方式は，デイジタルラティスフィル

タ(DLF)を与え，その係数は Levinson-Durbinアルゴ

リズムで求められる。すなわち，このDLFは予測誤差

フィルタであり，この方法でAR過程の線形予測フィ

ルタが得られることになる。なお， DLFの周波数パラ

メータは Z変換の Z→である。

ウェーブデイジタルフィルタ(WDF)は無損失集中

定数回路の電圧波（あるいは電流波）の挙動を模擬して

ディジタルフィルタを合成しようとの考えから， 1971

年フェットバイスにより提案されたもので， z―lの双

1次変換が低い周波数では複素周波数 Sに近似できる

との考えに基づいている。ところで， z―1の双1次変換

は入と等しくなる。すなわち， WDFもDLFも等長分

布定数回路と等価である。この等価性を用いれば，与

えられた次数と等しい遅延素子の使用でWDFは合成

可能となり，また，その回路は 2チャンネルのDLFと

して合成できることにもなった。

ディジタルフィルタの加算器および乗算器が複素数

も処理できるならば，そのディジタルフィルタは複素

係数のフィルタとなる。複素係数WDFを用いると通

過域の素子感度が極めて良いフィルタが得られること

が知られている。

2.4 正関数

複素係数回路に関連する重要な関数である正関数に

ついて簡単にみておく。

正実関数f(s)が，次の条件

(1) f (s)はSの有理関数

(2) sが実数のときf(s)は実数

(3) Re[s] > 0でRe[f (s)] ~〇

を満たす関数として定義されることは周知のとおりで

す。条件(1)を

(l') f (s)はRe[s]> 0で正則

に一般化した関数も正実関数とよばれる。

条件(2)を取り去り，条件(3)をより一般化した，次の

条件

(l') f (s)はRe[s]> 0で正則
(3') Re [s] > 0でRe[f(s)]>。

を満たす複素関数は，主に数学の分野で研究の対象と

なっており， class-Cと呼ばれている。 class-Cの関数

族は，正実関数を自然に複素係数の関数に拡張したも

のととらえることができ，正関数と呼ばれる。

正関数の反射係数は class-Sとよばれ， ]-lossless

-15-



行列の利用から得られる直交ディジタルフィルタによ

る合成論が提案された。この理論は，回路理論とディ

ジタル信号処理との深い結びつきを明らかにし，スペ

クトル推定やシステム理論へ回路理論が大きな寄与を

示した。

1968年ベルヴィッチは虚数抵抗を導入した。すなわ

ち，純虚数の定数値をもつインピーダンスを一つの回

路素子として従来の回路素子に追加することにより，

正関数の回路表現が可能となることを示し，その追加

した回路素子を虚数抵抗と呼んだ。

このように，複素係数回路を用いることによって明

らかになった事実は多くあり，理論面での有効性は確

実なものとなった。しかしながら，実際の物理現象な

どにおいて有効性を示さない限り，理論で終わってし

まうように感じる。そこで，有効質量近似されたシュ

レディンガ一方程式が複素係数を持つ偏微分方程式と

なっていることに着目して，超格子の設計などに複素

係数回路を応用することを考える。

3.準備

量子現象へ回路理論を適用するためには，複素係数

で与えられる偏微分方程式とそれを解いて得られる分

布定数線路とを効果的に用いなければならない。その

準備として，虚数抵抗と一様線路について簡単にみて

おく。

3.1 集中定数回路と虚数抵抗

電気回路の基礎は集中定数回路理論であって，それ

は回路素子として抵抗，コンデンサおよびコイルを用

ぃ，それらの回路素子が電圧および電流と実係数の微

分および積分で結ばれており，それをラプラス変換し

て得られる方程式も実係数となることを用いている。

ベルビッチ（5)は通常の実数値信号に関連づけて虚

数抵抗を導入し，複素係数の回路方程式を取り扱った。

すなわち角周波数血で変調された実数値信号を考え

たとき，その複素包絡信号については，ィンダクタン

スLのコイルは純虚数の定数値をもつインピーダン

スjQ。L= jX。がそのコイルに加わったようにみえ

る。これに基づき，純虚数の定数値をもつ回路素子を

従来の回路素子に追加することにより，正関数の回路

表現が可能となった。

3.2 一様な伝送線路

一様な線路の往復線単位長あたりの抵抗とインダク

タンスを RとL,往復両導体間の単位長あたりの漏れ

コンダクタンスと静電容量を GとCとし，両導体間の

の電位差 V(x, t)および往復する電流i(x, t)は次式を

満たす。

a a. 
-~v = L---==-i + Ri ax. - at (1. 1) 

a. a 
-~i =C —v + Gv ax. -at (1. 2) 

式(1.1）を X で偏微分した式に，式(1.2)および式

(1. 2）をtで偏微分した式を代入すれば，次式を得る。

a 
(RC+ LC)― V at 

a2 a2 
= ~ v -LC~ v -RGv (2) 
ax2 at2 

式(2)において R=G=Oならば，通常の波動方程式

である。式(2)は減衰を伴う波動を示している。式(2)を

式(1)の二つの式に分解できれば，波の散乱を表現でき

る特性インピーダンス（物理では波動インピーダンス

ということがある）を求められる。

伝送線路上の過渡現象を求める場合には，上式を時

間tに関してラプラス変換するのがよい。ここでは，正

弦波交流（角周波数 o)で，しかも定常状態について考

える。したがって，電位差および電流は次のように表

される。

v(x,t) = V(x)exp(jwt) (3.1) 

i (x, t) = I (x) exp (j wt) (3. 2) 

この式を(2)式に代入して整理すると次式を得る。

d2 

dx2 
V (x) = y2V (x) (4) 

上式のッは平方根の実部が非負の値をとると約束

すれば，

y = ✓ (R ＋如L) (G＋如C)

=a+ j/3 (a~ 0) (5) 

上式のyを伝搬定数， aを減衰定数，f3を位相定数

と呼ぶ。

式(4)は積分定数Aおよび B を用いて，

V(x) = Aexp(-yx) + Bexp(yx) (6.1) 

が得られ，式(1.2)を用い，次式も得られる。

I (x) = Z~1 [Aexp (-yx) -Bexp (yx)] (6. 2) 

ただし，
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z。={(R＋如L)/(G＋如C)
=R。+jX。 (R。~ 0) (7) 

であって， z。を特性インピーダンスとよぶ。
式(6)のA,Bは端末条件で定まるので，x=Oおよび

X = l,すなわち，線路長の一様線路は次式を満足す

る。

[V。]= [ coshyl Z。sinhyll [V] 
I。 z喜inhylcoshyl Il l 

(8) 

この式は伝送線路を 2端子対回路とみなしたときの

縦続行列である。

式(1)において， R= 0, G = 0ならば，その線路は無

損失線路とよばれ，伝搬定数は位相定数のみのj/3'特

性インピーダンスは特性抵抗のみの R。で表される。

この無損失線路の線路長 lを全て等しい l。にした

線路をコンデンサおよびコイルの代わりの回路素子に

用いるのが等長分布定数回路であり，その複素周波数

パラメータは，

入＝tanhyl。=tanhsT /2 (9) 

ここに， Tは長さ l。の線路を波が往復する時間。

ディジタルフィルタで用いる Z変換の zと入との

関係を示すと，

1 -z―1 
入＝
1 + z―l (10) 

ここに， z= exp(sT) 

となり， z―1の双一次変換が入となる。このことは，等

長分布定数回路はディジタルフィルタに等価変換でき

ることを意味し，それがウェーブディジタルフィルタ

である。

4．量子現象の回路理論

量子論的現象と回路理論との類似性がKron(6)など

により示されて以来，量子効果現象の解明に回路理論

を応用しようとする試みが，数多くなされた。

半導体超格子の提案と共に，量子効果を利用したデ

バイスの開発が注目される中で加藤(7) は，影像イン

ピーダンス，反復パラメータ，その他の回路関数およ

び行列を用いて共鳴トンネル現象が解明されることを

示し，両理論の対応関係をより密接なものとした。

本研究では，虚数抵抗を用いた複素等価回路によっ

て無損失分布定数回路を導出し，それを用いて共鳴卜

ンネル現象，固有関数，共鳴状態の存在寿命などの量

子現象を解析・合成することを目指す。

4.1 複素等価回路

時間を含む有効質量近似された 1次元シュレディン

ガー方程式は，次式で表される。

a.  a が a
-jn―,fr=ーサ＋ Uサ（lO
at r ax 2m ax 

ここに， Uはポテンシャル， mは有効質量， hはプ

ランク定数，,fr(x, t)は波動関数である。

式（l0を式(2)に示す一様線路の電信方程式と比べてみ

ると，サを電圧 V(x, t)に対応させて，

,fr (x, t) = v (x, t) (12) 

とすることができる。そうして，両式の係数を比べて

みると， LかCのどちらかを零にする必要がある。そ

こで， L=Oと仮定しよう。そうすれば，式（l0の左辺の

係数の関係から， Rを虚数としなければならず，虚数

抵抗が必要となる。また RGが実数であるから， Gも

虚数抵抗となる。その結果，式(11)は次のように二つの

式に分解される。

a.m.  
- V (x, t) =J一—i(x, t) 
ax h 

a. a.  U -~i (x, t) = 2 (一j~) V (x, t) (13. 2) 
ax at h 

ここに，i(x, t)は電流を表す。

したがって，単位長あたりの等価回路は図 1のよう

になり，直列素子にインピーダンスjm/n,並列素子
の一つにアドミタンスーj2U/nなる虚数抵抗を用い
ている。

エネルギーEの波動関数は

,fr (x, t) = </> (x) exp (-jtE/ n) 

と表され， ドブロイの関係式

E = hQ 

(13.1) 

(14) 

(15) 

に従う周波数変数Qを用いて回路表現を求める。すな

わち，電圧および電流を次のようにする。

jm/n 

-j2U/7i 2
 

図 1 単位長あたりの複素等価回路
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v (x, t) = V (x) exp (j wt) (16.1) 

i(x,t) = I(x)exp(jwt) (16.2) 

この式を式(13)に代入して整理すると次式を得る。

d2 

dx2 
~ V(x) = y2 V(x) 
y2 = -2 m(hQ - U)Iが(17.2) 

X = o, X = lの2点間でポテンシャルおよび有効質
量が一定であるとすれば，

[~:] = [：ロニロニyy]][:: l (18) 
なる縦続行列が得られる。ここに，

(i) m (n w -U) < 0の場合：
y = a, Z。=jm/n a=  jX。 (19)

(ii) m (n w -U) > 0の場合：
z。=[m/2(n w - U)] 112 = R。
y = jm/ nR。=j/3 (20) 

4.2 井戸の等価回路

式(20)で与えられる場合は，量子現象としての井戸に

あたる。回路的にみれば，位相定数と特性抵抗とであ

らわされるから，通常の無損失線路であり，良く知ら

れた無損失線路の取扱いができる。量子現象としてみ

た場合，有効質量mは正にも負にもできて，正の場合

はエレクトロンの井戸を表し，負の場合はホールの井

戸に相当するが，回路的扱いは同じである。

4.3 障壁の等価回路

式(19)で与えられる場合は，量子現象としての禁制帯

にあたる。回路的にみれば，減衰定数と虚数の特性イ

ンピーダンスをもつから，カットオフ線路であり，ェ

ネルギーが伝送されないところである。ところが量子

現象の立場からみれば，薄い禁制帯によってトンネル

Le 

l..  l 

R。 C-0 

line シ
R。

図2 無損失線路，カットオフ線路およぴ負荷抵抗力‘

らなる回路

(17.1) 

現象の生じる極めて重要な所である。

この区間が回路的に全く無用であったわけではな

く，例えば導波管においては窓としてフィルタ構成に

も用いられている。

カットオフ線路を用いて得られる有用な回路を示し

ておこう。図 2には，長さ lの特性抵抗R。の無損失線

路，長さ Leのカットオフ線路および負荷抵抗R。が接

続された回路を示している。Leを零から大きくしたと

きの，カットオフ線路から負荷側をみたインピーダン

スは R。からjX。に変化する。これはスミスチャートで

考えれば，半径が零の中心から半径が大きくなりスミ

スチャート上半径が最大の所まで変わることを示して

いる。そのインピーダンスを長さ lの特性抵抗R。の無

損失線路で変化させるのであるから， lとLeとの選び

方で任意のインピーダンスを作り出すことができる。

したがって，図 2の回路を用いれば，共鳴トンネル現

象を作りだせることが分かる。

4.4 クローニッヒ・ペニー模型

GaAsとAlxGaぃ Asの組み合わせのようなタイ

プIの超格子系では，クローニッヒ・ペニー模型が極

めて妥当であるとの結論が得られている（8)。これは，

3.2と3.3で述べた井戸と障壁のみでできている。回

路的手法で共鳴トンネル現象を求めるには，分布定数

回路ではおなじみのスミスチャートを使用でき，ィン

ピーダンスの整合の条件により，新しい物質設計への

確かな道具となる。

5.ヘテロ構造の等価回路表現

GaAs系の材料を用いたポテンシャル構造では，そ

のヘテロ界面での境界条件として，（i) 波動関数が

連続，（ii) 波動関数の一次導関数を有効質量で割っ

たものが連続，が一般に用いられる。GaAs系以外の例

えば， InAs/GaSb等の材料のヘテロ界面では界面行

列（8) によって境界条件を表す手法が提案されている。

また GaAs系であっても，r谷と X谷の間で波動関数
の結合(r-x混合）が問題となることがある。r-x混合

は文献（14)にゆずり，ここでは界面行列の複素等価回路

を導く。

界面は x=dにあり， x<dの領域に半導体Aが，

x>dの領域に半導体Bがあるとする。半導体A,B 

での波動関数をそれぞれqJA (X), か（x)とするとき，

界面行列 TBAは次のように定義される。
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ここに，▽ ＝ad/dx, aは格子定数。

この界面行列を式(12),(14), (16)の定義を用いて電圧，

電流の関係で表せば，次の縦続行列がえられる。

1 ［にjtnamB/h l 
detTぃ—jt21 fl /affiA いmBImA

(22) 

ここに， mA, mBはA,Bの有効質量を表す。

界面行列では確率保存の法則が考慮されており，こ

の縦続行列をもつ回路は無損失2ポートとなる。また，

その等価回路は周波数に無関係の定数であるから，虚

数抵抗の組み合わせで表せる。

6.むすび

回路理論の研究の歴史からみて，ヘビサイドによっ

て導入された虚数を用いた如と複素数であるイン

ピーダンスは画期的なものであった。それにもかかわ

らず，複素係数をもつ回路に関しては理論面のみが進

歩して，実用面の効用は余りみられない。

この局面を打開して，複素係数回路の有効性を示す

には実際の物理現象に応用すべきであろう。現在，量

子効果を利用したデバイスの設計が重要となってい

る。回路理論にとって幸いなことに，量子現象を記述

するシュレディンガー方程式は虚数の係数をもってい

る。

本文では，量子井戸構造や多重バリヤ構造の設計に

応用できる複素等価回路の導出を述べた。これらの研

究の詳細は文献（9)-(14)などに示している。このような

研究を通して，新しい回路理論の発展がなされればこ

れに越した喜びはない。
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盲人の聴覚による
障害物知覚機構の仮説

感覚情報研究分野伊福部 達，関 喜 一，梶井 健

田中 良広（札幌高等盲学校）

l8世に出版された「盲人書簡」に，盲人の多くはその周囲の環境の様子や障害物を何らかの感覚で知ること

ができるという「障害物知覚」の能力について記されている叫幾人かの心理学者によりこのメカニズムの解明

に関する研究がなされ，聴覚的な手がかりが必要十分条件であることが判明していた。しかし，多くの未解決

の問題を残したまま 30年間にわたり障害物知覚は研究の対象にならないままでいた。我々は，盲人の環境認識

補助のために障害物知覚の能力を有効に活用することを目的として，札幌高等盲学校と約5年間にわたり共同

研究を行ない，そのメカニズムの解明に取り組んできた。その結果障害物へ向かって歩行して行くに従い，

「エコーロケーション」，「先行音効果」さらに「両耳相関係数」を手がかりにして障害物を知覚するようになる

という仮説が得られた。また，盲人が静止している場合には，環境雑音の「カラーレーション」と？kHz以上

の「スペクトル成分の増減」が障害物の大きさ，方向，距離の知覚に関与しているという仮説を立て，その一

部を実証する実験を行なった。

l.従来の仮説

障害物知覚に優れた盲人は，障害物までの距離の弁

別については正眼者の片眼による能力を上回り，材質

の弁別では，木材，金属，布だけではなく，同じ布で

もベルベットとデニムの違いまでも聞き分けができる

のである (Kellog[zJぉよびRice叫 。

障害物知覚の要因については幾つかの仮説があり，

Supa [4]らはそれらを大きく 3つに分類している。第

1は，障害物知覚は，ある感覚器官が鋭敏になった結

果得られた能力であるという「感覚説」である。第2

は，色々な感覚からの情報を統合して知覚する能力が

向上したとする「知覚説」である。第3は，磁気や電

気などを感じる第6感によって得られる能力だとする

「オカルト説」である。

このような仮説は盲人の内観報告から，「皮膚感覚

説」と「聴覚説」の 2つに整理された。何人かの盲人

は障害物があることを顔面，額，頭頂部で知覚すると

主張し，ある盲人は障害物の存在が聞こえるという言

うことが仮説の根拠となっている。しかし，耳栓で盲

人の聴覚を遮断した状態と，フランネルの布で皮膚感

覚を遮断した状態で障害物知覚能力の比較実験を行

なった結果から，聴覚的な手がかりが重要であること

が明らかにされている。このことは Cotzin[sJらの厳

密な実験によって裏付けられた。彼らは，盲人のかわ

りにマイクロホンを障害物に近づけて行き，マイクロ

ホンから得られた音をヘッドホンを通じて盲人に聞か

せても障害物知覚ができることを見いだし，障害物か

らの反射音がその手がかりになっていることを導いて

いる。しかし，反射音のどの成分が重要なのか，ある

いは近距離の障害物の知覚のメカニズム，さらに盲人

が静止した状態でも障害物知覚ができるという事実な

ど説明がつかない問題は残されたままであった。

も数m先の障害物の知覚に関する仮説

障害物知覚の従来の仮説の多くは，障害物からの反

射音が要因であるということが前提であった。実際，

被験者（先天全盲3名， 19-20歳）に協力してもらい，

盲学校の体育館の壁に向かって歩かせると， 2～3m 

のところで「何かがあるような感じがする」といって
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おり，さらに，数十cmのところで「何かにぶつかりそ

うになる」といって立ち止まった。

確かに足音の反射音を手がかりにしているようにみ

える。実際，比較的遠方にある障害物については「足

音などの反射音が聞こえる」との内観報告があり，反

射音が障害物知覚の要因となり，いわゆる「エコーロ

ケーション」の機能が働いていることが推論される。

ただし， 2～3mのところで，「何かがあるような感

じがする」というのは別の要因も働いている可能性が

ある。そこで，まず，足音を想定して直接音源が足元

にあるとしたときに，被験者は障害物からの反射音の

方向をどのくらい正確に定位しているのかを調べ

た[6,7]0

人が日常障害物に遭遇する状況は複雑な場合が多

い。ここでは問題を単純にするため，十分大きな平面

をもつ障壁が地面から垂直に立っているようなものを

障害物と想定した。また，被験者は障害物に対して顔

の前面が直立して静止しているものとした。このとき

足音とその障害物からの反射音の方向は，足元のつま
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(a)被験者が指示する反射音像の方向

(b)縦軸：知覚される反射音の方向(100％が反射

音源の方向， 0％が足元の方向）

横軸：直接音と反射音の時間差，バラメータは

反射音の減衰量

先に置いた音源と障害物によって反射する方向から提

示される音源でシミュレートすることができる。反射

音の直接音に対する遅延時間や減衰量を変えて，どの

方向から反射音が聞こえるかを，図 1(a)に示したよう

に，「指さし」によって指示させてみた。被験者（先天

全盲人2名， 19-20歳）に協力してもらい，どのくらい

の精度で反射音の方向を捉えるのかを調べた。

指先が反射音源の方に向いているのを 100％とし，

足元の方に向いているのを 0％として集計すると，図

1 (b)のようになる。図は減衰量をパラメータとし遅延

時間と指さしの方向との関係が示されている。図から，

反射音の遅延時間が40msec以内になってくると反

射音の方向から足元の方向に音源の位置がずれて知覚

されるようになり，それが反射音の減衰量が大きいほ

ど顕著になっているのが分かる。この現象は「先行音

効果」と呼ばれており，この効果があるために，例え

ば遅延時間が10msecすなわち障害物までの距離が

2mのときに反射音は足元の方向に移動して定位する

ようになる。

このときが「何かがあるような感じがする」という

盲人の内観報告に対応している。先行音効果は正確に

障害物の位置を知覚するのには役に立っていないが，

その効果による音像の移動が盲人にとって障害物知覚

の重要な手がかりになっていると推論される。ただし，

「何かにぶつかりそうになる」というときの近距離にあ

る障害物の知覚には他の物理的要因も考慮しなければ

ならない。

60 

3.数十cm先にある障害物の知覚に関する仮説

近距離にある障害物については「障害物方向が静か

になる」などの内観報告もあり，障害物知覚の要因が

単に障害物からの反射音にあるのではないことが想像

される。障害物の遮音効果も障害物知覚の要因である

と示唆している研究者(Welch[8lぉよびKohlerl9])も

いたが，この可能性は立証されていない。

そこで，反射音が手がかりにならないように，被験

者（先天性全盲人3名， 17-19歳）に約3mの距離から

障害物に向かってゆっくり歩かせ，障害物の存在を感

じた場所で立ち止まってもらうという実験を行った。

この実験では，障害物として 90cm x 90 cm（厚さ

24mm)の木の板を用い，障害物からの反射音が生じ

ないように板の前面に 25mmのグラスウールを貼
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り，さらに足音が立たないように床に絨毯を敷いた。

グラスウールボードで作った簡易な無響室内に，障害

物を配置し， その後方2mのところに環境雑音を模擬

して雑音を出すスピーカを置いた。

障害物から足の爪先までの距離を求めると，図2(a) 

のように，障害物に接近した距離に間違いなく立ち止

まり，その距離の平均は約 38cmに集中している。被

験者が音場以外からの情報を手がかりにしていないこ

とを確かめるために，雑音を止めると 3名の被験者は

障害物に衝突した。また，障害物を取り除くと，3名

ともスピーカの位置まで歩いていった。これらのこと
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図2 (a)被験者が立ち止まったときの障害物から足の

爪先までの距離

(b)障害物までの距離と音圧の関係

(c)障害物までの距離と両耳間相関係数の関係

から，被験者は障害物の遮音効果による音場の微妙な

変化を手がかりにして障害物知覚を行っていることは

明かである。

障害物に近づくとどのような音場の変化が生じて，

どのような変化を手がかりにしているのかを調べるた

め，被験者の代わりに両耳のところにマイク ロホンが

内蔵されているダミーヘッドを用いて， それをゆっく

りと障害物の方へ近づけて行き，物理量の測定を行っ

た[10]。測定項目は，音圧の強度と，両耳に入ってくる

音波の相関係数すなわち 「両耳間相関係数」 である。

両耳間相関係数は知覚される音像の広がり感と関連

し，その値が 1に近いと音像の広がりがシャープな感

じになり ，逆に小さいと広がった感じになることが知

られている。

図2(b)と(c)に，音圧と両耳間相関係数が障害物に近

づくにしたがいどのように変化したかを示した。参考

のために，障害物の無い場合のデータもプロッ トした。

音圧，両耳相関係数ともに障害物がないと単調に増加

しているが，障害物の存在によりある距離から減衰が

始まる。音圧は約 lmから徐々に減衰し， 遮音効果が

明瞭に観測される。これは「障害物方向が静かになる」

という盲人の内観報告を裏付けている。さらに，障害

物から 60cm~20cmにかけて両耳相関係数が急に小

さくなっている。このことは，この範囲で音像が広がっ

て知覚されるようになることを意味している。した

がって，障害物の直前では弱い音が盲人の前面に広

がってくるように感じている可能性がある。このこと

は，障害物の数十cmのところで「何かにぶつかりそう

になる」という盲人の内観報告と何らかの関係がある

のであろう。

4.静止した状態における障害物知覚の仮説

盲人の多くは静止していても近距離に障害物を置く

と，その存在の有無が分かる。この場合，「顔や額に圧

迫感を感じる」「気配がする」「音が静かになる」など

遠距離の障害物とは異なる曖昧な内観報告が得られ

る。ただし，「圧迫感」や 「気配」は耳を塞ぐと無くな

ることから，近距離の障害物においても，何らかの音

場の違いが障害物知覚の要因となっているのであろ

う。

そこで，盲人に体や頭を静止させたままで障害物の

有無を答えさせるという簡単な実験を行った [II]。実験

-22-



は，周囲に大きな構造物がない平坦なところで，通常

の屋外の環境騒音下で行った。障害物としては

50 cm X 50 cm（厚さ 24mm)の木の板を用い，頭部の

中心から前に 50cmの位置あるいは横に 50cmの位

置に置いた。被験者は，障害物知覚の経験を有する盲

人（先天性全盲， 20歳）である。実験では，両耳を用い

たときと片耳の場合だけのときの 2通りで行った。ま

ず，耳栓をしてもらい障害物の 50cmのところ，ある

いは十分離れたところまで被験者を移動させて静止さ

せ，そののち耳栓をはずして障害物の有無を答えさせ

た。被験者には，足音を出したり頭を動かさないよう
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三□三三
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(b) 

図 3 雑音源(8方向）からダミーヘッドまでのパワー

スペクトルの変化

(a)障害物が前面にあるとき

(b)障害物が横にあるとき

にあらかじめ指示を与えておいた。

その結果，両耳を用いた場合，障害物が横にある時

には 100％の正当率でその有無を答えており，前にあ

るときでも 95％の正答率であった。被験者からは「両

耳とも耳栓をしている間は障害物の気配は感じとれな

い。両耳のときは，障害物が横にある場合の方が，正

面にあるときよりも分かりやすい。また，片耳のとき

は両耳のときよりも分かりにくい。」という内観報告が

得られている。障害物の存在によって被験者の耳元で

音場がどのように変化するのかを調べるために，ダ

ミーヘッドを利用し，その耳元での音響測定を行なっ

た。

無響室内にダミーヘッドを中心として 3mのとこ

ろに色々な方向にスピーカを置き，引き伸ばしパルス

を放射させた。このパルスのパワースペクトルとダ

ミーヘッドのマイクロホンで検出した信号のパワース

ペクトルの差を求めると，スピーカからダミーヘッド

までにスペクトルがどのように変化したかという情報

のみが求められる。いうまでもなく，音響的変化が何

も無ければパワースペクトルの差は OdBのところで

フラットになる。

盲人による実験で用いたものと同じ障害物をダミー

ヘッドの前面50cmおよび横面50cmのところに置

き， 8方向から音を放射したときのスペクトルの変化

を調べた。図 3(a)は障害物が前面にあるときの，また，

図3(b)は障害物が横面にあるときの右耳におけるスペ

クトルの変化を示している。これらのスペクトル変化

の特徴を詳しく観察すると図中の a,/3,yの領域に示

されるように 3つに分類される。

まず，図（a）と(b)のa領域は 2kHzあたりから音圧

が 10dB~20 dB減少している。すなわち障害物と同

方向に音源がある場合には，遮音効果により高音部の

音圧が減少してることが観測される。この減少が盲人

の一般的な内観報告である「音が静かになる」という

心理的印象の原因の一つになっているのであろう。さ

らに， aの大きさは障害物の大きさにも依存したこと

から，障害物の大きさの知覚に a領域が手がかりに

なっている可能性がある。

次に 9 /3の領域をみるとディップが多数ありスペク

トルが波打っていることが分かる。これは音源が障害

物の反対方向にあるときに現れている。この原因は，

障害物と反対方向から到来する直接音と障害物からの
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反射音とが位相干渉を起こすためである。このように，

位相干渉によりスペクトルが変化すると一般に「カ

ラーレーション」と呼ばれる音色の変化が生じる。近

距離の障害物の知覚においては音色の変化も手がかり

にしている可能性がある。障害物の距離によって aだ

けでなくカラーレーションも大きく変化したことか

ら，カラーレーションは距離の識別の手がかりの一つ

になっている可能性がある。

さらに，図(b)にだけ現れたッの領域では 3kHzあた

りから 20dBくらいの音圧の増加が見られる。これも

障害物と反対方向からくる直接音と障害物からの反射

音が加算されたためである。ただし，高音部では波長

が短いため頭部による回り込みが少なく，ダミーヘッ

ドの右耳に入る音の強度は小さい。一方，反射音はあ

まり減衰せずに右耳に入る。そのため 9 /3領域と異な

り，二つの音の音圧差が非常に大きいためカラーレー

ションが生じなくなり，高音部が増加したのである。

一方，前面に障害物があるときにはy領域が現れな

かったことから，高音部の増加は障害物の方向の知覚

と何か関連があることが想像される。実際，障害物を

色々な方向に呈示すると，スペクトルと， aやBの起

こる方向も変化したが，y領域の大きさも変化した。ア

領域は障害物方向の識別の一つの手がかりになってい

るのであろう。

5.障害物までの距離の識別に関する実証実験

最後に，障害物までの距離は，環境雑音の障害物か

らの反射音と直接音との干渉によって知覚される「カ

ラーレーション」が手がかりになっているという仮説

を実証する実験を試みた [11]。そのため図 4(a)のような

実験システムを作り，左右に置いたスピーカから時間

差を付けてピンクノイズを放射した。このとき左右の

時間差を 1,2, 3,および4msずらしたものを作り，

それらをランダムに選び2秒間放射したのち， 2秒後

にまたランダムに選んだ音を 2秒間放射した。被験者

（先天性全盲2名， 20-21歳）にどちらが遠くに障害物

があるように知覚されたかを応答させた。

その結果，図 4(b)に示したように，仮想障害物まで

の心理的距離（縦軸）は左右の時間差（横軸）に大きく依

存し，時間差が小さいほど心理的距離も小さくなるこ

とが実証された。 1,2, 3, 4 msはそれぞれ17,34, 

51, 63 cmに対応し，障害物からの反射音と直接音の時
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図4 障害物までの距離の識別に関する仮説の実証実

験

(a)実験システムと配置図

(b)心理的距離と左右音源の時間差

間差で被験者はこれらの障害物までの距離の違いを識

別できることを示している。

6.おわりに

以上，障害物へ向かって歩行したときのその知覚の

手がかり，障害物が近距離にあるときの知覚の手がか

り，さらに，盲人が静止しているときの障害物知覚の

手がかりについて幾つかの仮説を立てた。これらを一

つ一つ実証していくには，仮説に基づいて音場を制御

し，実際の障害物知覚と同様な結果が得られるかを調

べていかなければならない。最後の節ではその実証の

一例として障害物からの反射音と直接音の時間差が障

害物までの距離の知覚に関連していることを示した。

このことは，障害物までの距離判断をさせる学習方

法として音場制御が有効であることを示している。将
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来は，他の仮説についても実証する研究を行い，障害

物知覚を有効に利用する環境認識補助方式を構築して

いきたい。
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随意運動制御の計算モデル

並列分散処理研究分野川人光男

人や動物の速くて滑らかな運動はフィードフォワード制御で行われている。運動中の人腕の機械的剛性をダ

イレクト・ドライブ・マニピュレータを用いて計測すると，姿勢保持中と同じか小さいぐらいで，腕なとの制

御対象の内部モデルが脳内にあることが示唆される。小脳のマイクロゾーンの一つ一つが制御対象の異なる運

動での逆モデルを提供しているというモデルを提案した。眼球運動中のサルの小脳プルキンエ細胞の発火頻度

を解析すると，このモデルを支持する結果が得られた。

l.はじめに

並列分散処理分野では脳の情報処理機能を明らかに

しようとする計算論的神経科学の研究と，人工的な

ニューラルネットワークや並列計算機構の工学的応用

の研究が行われている。本稿では前者のしかも随意運

動制御の計算モデルについて紹介する。特に脳の中に

制御対象の内部モデルが必要なのか，また学習でそれ

がどのように，どんな場所に獲得されるのかを中心に

話を進めていく。

E. SaltzmanやJ.Hollerbachの先駆的な研究に基

づいて，筆者らは随意運動制御に必要な計算を図 1に

示すように列挙した。この図ではいくつかの計算過程

が直列的に並んでいるように描かれている。「机の上に

ある水の入ったコップを手に取る」という問題を例に

このモデルを説明する。まず，視覚系により位置が決

定されているコップの位置までの無数に存在する軌道

のうちからただ 1つの軌道を，視覚系の作業座標で決

定しなくてはならない。次にこのようにして決定され

た軌道を，筋肉の長さや関節角といった身体座標に変

換する座標変換を行わなければならない。最後に身体

座標で表現された軌道を実際に実現するためのトル

ク，筋の張力を発生する制御を行なう必要がある。以

上のように随意運動の制御では，軌道決定，座標変換，

制御の少なくとも 3つの問題が解決されなければなら

ない。これら 3つの問題が解かれなければいけないこ

とは確かだが，脳内でこれら 3つの過程がきれいに分

かれ，かつ直列的に独立して解かれているかどうかは

明らかではない。

図1の計算モデルでは，左から右に行くに従って，

情報表現が視覚の作業座標系からより筋肉骨格系に固

くむすびついた座標系へ，また目標点や運動の方向な

どよりキネマティックな量から筋肉の張力や関節のト

ルクのようなよりダイナミックな量へと変化してい

る。

計算理論の用語である順ダイナミクス，逆ダイナミ

クス，順キネマティクス，逆キネマティクスを説明し

よう。多関節の腕，体幹，調音器官などの運動制御対

象の状態の時間変化は次のような非線形の常微分方程

式系で表せる。

3つのレベルでの冗墨條

↓ ¥ 
＼ 冗長性を持つ制釘対象

姶：「点 目標手先座憬

三

目標軌道

図 1 随意運動の制御における 3つのレペルでの冗長

性

-26-



d0/dt = f (0, u) 
ここで 0は制御対象の状態を表す n次元ベクトル， U

は張力やトルクなどの制御入力を表す m次元ベクト

ル，Jは n次元の非線形ベクトル関数である。生体の運

動制御の多くの場合， m がnより大きくなっていて，

ダイナミクスに冗長性があるという。例えば肘関節の

運動を考えると，回転角の自由度nは1であるが，肘

の運動にかかわる単関節筋や 2関節筋の数mは10個

前後もある。さて制御変数 Uの時間経過を決めて，状

態 0の初期値を決めてやると，常微分方程式にした

がって状態 0の時間経過がすべて決まる。このように

運動指令 Uから軌道 0を決定する問題を順ダイナミ

クスと呼ぶ。逆に，望ましい軌道 0が与えられたとき

それを実現する制御変数 Uを決定する問題を逆ダイ

ナミクスと呼ぶ。この問題を解くには軌道 0の時間微

分と軌道 0を上の常微分方程式に代入してやり， Uを

未知数と考えて Uに関する陰関数の方程式を解けば

よい。以上の順ダイナミクスと逆ダイナミクスは制御

対象のダイナミックな特性によって規定される計算問

題である。

次にキネマティクスを定義しよう。制御対象の身体

座標での状態が上と同様n次元ベクトル 0で表され

ているとする。これと同時に，作業座標で制御対象の

ある作用点の状態が K次元ベクトル Xで表現されて

いるとする。例えば人の片腕で肩，肘，手首までの関

節を考えれば3+1+3=7自由度が身体座標の状態

0である。一方，手の三次元空間内での方向と位置を指

定するには 3+3=6自由度が必要で，これを表すの

が作業座標 Xである。運動制御の多くの問題では身体

座標系の方が作業座標系よりも自由度が大きいn>

K。このような制御対象をキネマティクスに冗長性を

もつという。一般に身体座標の状態 0を決めれば作業

座標での作用点の状態 Xは，次のキネマティクスの方

程式にしたがって一意に決まる。

X = g(0) 

上の方程式にしたがって 0から Xを決める問題を

順キネマティクスと呼ぶ。逆に Xから 0を決める問題

を逆キネマティクスと呼ぶ。運動制御で必要となるの

は一般に，逆キネマティクスの問題である。例えば，

机の上のコップをつかむ運動を考えると，コップの位

置やコップの長軸の方向は視覚系によって計算され運

動系に渡される。把持運動のためには，手の位置と方

向をコップの位置と長軸方向に合わせなければならな

い。このためには，逆キネマティクスの問題を解いて，

それを実現できるような関節角や筋長を決めてやらな

ければいけない。以上の順キネマティクスと逆キネマ

ティクスは制御対象の幾何学的な（キネマティック）特

性によって規定される問題である。

2 仮想軌道制御仮説

Bizziらは正常なサルと求心性の体性感覚神経線維

を切断したサルに肘の単関節運動を行なわせた。発光

ダイオードで示された目標位置まで手先を動かすと

ジュースや水などの報酬がもらえる。十分訓練を繰り

返すと正常なサルだけでなく脱求心線維の手術を施し

たサルでも，自分の手先を見ることができないような

状況下で，課題が遂行できるようになる。手先の位置

に関する視覚情報が与えられない条件下では，脱求心

線維の手術を施されたサルは，自分の手先の位置を知

る感覚情報は体性感覚も視覚も全くないことになる。

目標位置の視覚情報は与えられるのだが，自分の手先

位置は分からないのだからフィードバック制御は使え

ない。これは完全なフィードフォワード制御だけで肘

の運動が行なえることを示している。しかも，肘の屈

筋と伸筋の活動レベルを調節することで，平衡位置が

決定されている。

このような制御は筋肉が持つバネ特性と，伸筋と屈

筋の釣り合いによって可能となっている。簡単のため

に，図2に示すように，肘関節に 1対の伸筋と屈筋だ

けがついているとして， A.Feldman, Bizziらによっ

て提案された平衡位置制御仮説を説明する。図 3に伸

筋と屈筋が発生する張力を肘の関節角度の関数として

描いた。このような関係は所謂筋肉の長さ張力曲線に

屈筋の張力

図2 1対の伸筋と屈筋だけがついた単関節のモデル

-27-



(A) 

二
つ
の
筋
肉
の
張
力

い
令
弱

指

弱い指令

屈曲 伸展

関節の角度

図 3 伸筋と屈筋の張力と関節角

伸
筋
と
屈
筋
の
張
力

運
動
指
令

屈曲

伸ぼ、
＼ 屈筋
、ヽ 古い運動指令

¥¥/／□□□□新しい運動指令

‘/.,,. 

‘’ 
’̀  ̀，，、
/ ‘------—新しい辺動指令

----.,- 古い運動指令

古い釣り合い 新しい釣り合い 伸展

閲茄の角度

(B) 

一古い運動指令 時間

(C) 

由来する。つまり，筋肉を支配している運動神経の発

火頻度が同じであれば，筋肉の長さが伸ばされるほど，

大きな張力が発生する。これが筋肉のバネ特性である。

伸筋と屈筋では筋肉の長さが肘関節が曲がるにつれ，

それぞれより大きく，また小さくなるから，図 3では

傾きが正負反対になっている。簡単のために，伸筋と

屈筋の肘関節でのモーメン トアームが等しいとすれ

ば，肘関節は伸筋と屈筋の回転トルク，つまりこの簡

単な場合は張力が釣り合ったところが安定な平衡位置

となる。つまり図 3で2つの張力曲線が交わる点での

関節角度が安定な姿勢となる。この平衡姿勢より関節

の曲がりが大きいと，屈筋はたわんで張力が小さくな

り，逆に伸筋は伸ばされて張力が大きくなる。その結

果，関節は伸ばされて平衡姿勢に戻る。関節がより伸

ばされたときにも，逆の事態がおきて平衡姿勢が達成

される。

さて図 3の実線の交点で示される姿勢で張力が釣り

合っているときに，屈筋を支配する神経の発火頻度が

減少し，逆に伸筋を支配する神経の発火頻度が増加し

たとする。すると図 4(A)の破線で示したように，屈筋

の長さ張力曲線は全体として小さくなり下に移動す

る。それに対して，伸筋の長さ張力曲線は全体として

大きくなり上に移動する。これは，同じ長さでは運動

神経の活動度が高いほど張力は大きくなるからであ

る。また長さ張力曲線の傾きは，筋肉が単位長さだけ

伸ばされたときに，張力がどれほど大きくなるかとい

ぅ，機械的な剛性を表している。神経の活動度が上が

れば，同じ長さでも剛性が増えるのである。これらの

変化の結果，新しい平衡姿勢は， 2つの破線の交点で

関
節
の
角
度

新しい釣り合い位置

古い釣り合い位置

時間

図4 前図と同じ関節について，今度は屈筋は運動指

令を下げて，伸筋は運動指令が大きくなったと

する(A)。このとき屈筋の張力は下がり，伸筋の

張力は上がるから，新しい釣り合い位置は古い

釣り合い位置に比ぺて，より関節が伸びたもの

になる。(B):(A)に示したような運動指令の変化

をある時刻に突然おこなっても， （C):腕のもっ

ている慣性や粘性のために，引きつづいて起こ

る手の運動はなめらかなものになり，観測され

る実際の運動と似たものになる。

示されるより伸展したものとなる。したがってたとえ

自分の肘関節の位置が体性感覚や視覚情報で知ること

ができなくても，伸筋と屈筋に送る運動指令の組み合

わせを適当に調節することによって任意の姿勢を実現

できるのである。

Bizziはこのような方法が姿勢制御だけでなく，運

動の制御にも使われていると考えて，図 4に図解する

終端位置制御仮説を提案した。このモデルでは，図4

(A)の実線の交点から破線の交点へ移動するような運動

を行なうとき，運動指令（筋肉を支配する神経の発火頻

度）を，実線を規定するものから破線を規定するものヘ

図4(B)で示すように階段関数的に変化させる。腕には，

慣性や粘性があるから，運動指令が瞬間的に変化して

も，関節角は滑らかに図 4(C)に示すように変化するの

である。この仮説は，サルの腕や頭部の運動中に瞬間

的に，あるいは継続的に擾乱や力を加える実験に基づ

いて提案されたもので，大変魅力的であるが，現在で

は実験データに華づいて否定されている。第一に，こ
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のモデルでは運動の開始時に力，ひいては加速度が不

連続になる。ところが実験データによれば，加速度は

運動の開始時にも連続的に変化する。

第2はBizzi自らのサルを用いた実験である。正常

又は脱求心線維手術を施したサルの運動中に，肘を取

付けたマニピュレータをサーボモータで強制的に目標

位置まで持ってくる。サーボの動作を，正常の運動時

間が終わる前に停止すると，手はいったん通常の軌道

の途中まで戻りその後通常の軌道にそって目標位置ま

で近づいていく（図5参照）。もし終端位置制御仮説が

正しいとすれば，サーボを切ったとき，手はすでに目

標位置に到達しているのだから，それ以上変化を起こ

す力は存在せず，手は目標位置に留まるはずである。

実験データが示しているのは，脳内で単に目標位置だ

けが指定されているのでなく，運動軌道全体が脳に

よって指定されていることを示している。これは図 1

で示した軌道が脳内に表現されていることを支持する

データである。ただしここでの軌道は視覚の座標系で

表されているか，関節角や筋肉の長さなどの身体座標

系で表されているかは分からない。 Bizzi,Hogan, 

Mussa-Ivaldiらはこの実験に基づいて，終端位置制御

仮説を発展させて，次に説明する仮想軌道制御仮説を

提案した。このモデルでは，平衡位置が軌道として計

画され，それが滑らかに変化する。実際の手の軌道は

この仮想軌道を追いかけるようにして実現される。

Feldman, Bizzi, Hogan, Mussa-Ivaldi, Flashと

いった研究者は，次式に示すように，脳は仮想軌道

(a) (b) (C) 

]/[] 
→→叫

I I 
1 sec 

図 5 サル肘関節運動のサーボ動作による擾乱実験。

図上は肘関節角度を時間の関数としてプロット

している。図下は節電図。 (a)は正常の運動， （b),

(c)の横棒で示したところでサーボ動作により肘

を目標点まで強制的に動力‘している (Bizziから

引用）。

X virtualを脊髄の運動制御中枢に送り，実際の軌道

X realizedと仮想軌道Xvirtualの差に手が持つ剛性行列

K handがかけられて力が発生し運動が実現されている

と考えた。この剛性行列には筋肉のバネ特性による純

粋に機械的な剛性だけでなく，脊髄内の負のフィード

バック神経回路による寄与も含まれている。

F=K加nd(X virtual - X realized) 

これを仮想軌道制御仮説と呼び，制御対象の機械的イ

ンピーダンスを能動的に制御しようという方法ととも

に計算論的神経科学やロボティクスで主流の考え方に

なっていた。このモデルの魅力はダイナミクスの複雑

な計算が必要でない点である。躍度最小モデルのよう

な簡単な直線軌道で仮想軌道を計画しても，実現され

た軌道が人間のそれに近いなら，制御対象の内部モデ

ルを獲得したりそれを用いて逆ダイナミクスを解くな

どの複雑で困難な計算が不要となる。 Flashはかなり

大きな機械的剛性を仮定すると，これが可能であるこ

とを示した。しかし， D.Bennettや筆者らによる運動

中の人腕の機械的剛性の測定によれば，剛性はかなり

低く，姿勢制御中に比べて低いときもある。この測定

データに基づいて，筆者らはヒト腕の 2関節6筋モデ

ルを制御し，仮想軌道がまがりくねらないと直線的な

軌跡を再現できないことを示した。この研究によれば，

仮想軌道制御仮説の意義がほとんどなくなる。曲がり

くねった仮想軌道を計画し計算することは逆ダイナミ

クス問題を解くのと同じぐらい難しいし，広い見方を

すれば逆ダイナミクス問題そのものであるとも言え

る。これらの研究は，逆ダイナミクス問題を解くため

に脳が制御対象のモデルを獲得しなければならないこ

とを強く示唆している。

3 教師有り運動学習

逆ダイナミクスモデルを脳内に獲得するためには運

動学習が必要である。教師有りの運動学習は，高等動

物，特にヒトでは最も重要である。例えば，親が子に

言葉の発音を教えたり，スポーツの初心者が熟練者の

真似をするなどの例がある。ほとんどの場合に，教師

は，生徒に運動司令つまり筋肉へ伝えられる神経パル

ス列を直接示すことはできない。お手本となる運動パ

ターンは，視覚や聴覚を通して観測できる。しかし生

徒（つまり運動制御を行う神経回路）は，実現された運

動パターンのお手本からのずれはわかるが，運動司令
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そのものの誤差を直接知ることはできない。

従って，運動制御の場合には，たとえ教師有り学習

でも，運動を制御する神経回路の出力について直接の

教師信号が得られない。このような困難は運動の制御

に特有の問題で，パターン認識の教師有り学習では生

じない。これをどのように解決するかを中心に話を進

めていきたい。

以下では筆者らが研究してきたフィードバック誤差

学習を紹介した後で小脳の運動学習モデルとして議論

を行なう。最後にサルの小脳腹側傍片葉のプルキンエ

細胞の発火パターン解析から，小脳皮質に眼球プラン

トの逆ダイナミクスモデルの主要な部分があるという

最近の成果も紹介する。

4
 

フィードバック誤差学習則

筆者らが提案した随意運動の制御モデルを図 6に掲

げる．連合領で目標軌道が計画され，これが運動領へ

送られ，そこで筋張力を決定する運動司令となって筋

骨格系へ送られて実際に運動が行われる。そしてこの

とき実際に行われた運動は受容器が計測しトランス

コーティカルループを介して再び運動領ヘフィード

バックされる。ところがこのフィードバックループは

ループ遅れが非常に長く (100~300ミリ秒），かつゲイ

ンが小さいので，これだけでは速くて滑らかで正確な

運動を行うことはできない．小脳の中でも外側小脳と

呼ばれる部分は連合野から目標軌道を受け取って出力

を運動野へ送っていると考えられる。 筆者らは外側小

脳が運動野からフィードバック信号に関する情報を受

けて，筋骨格系の逆ダイナミクスモデルを形成してい

ると考えた。

図6から一部を取り出してブロック図で書き表した

のが図 7である。腕あるいはマニュピレータのような

制御対象に対して，まず最初はフィードバック制御を

行う。つまり，目標とする関節角軌道と実際に測定さ

れた関節角軌道との差をとって，これにたとえばPID

（比例：proportional,積分：integral,微分： differen-

tial)のゲインをかけてトルクを発生して制御を行う。

しかしこれだけではフィードバック制御であるから目

標軌道を完全に実現することはできない。そこで

フィードバックループと並列にフィードフォワード制

御を行う逆ダイナミクスモデルを重畳する。この逆ダ

イナミクスモデルは，フィードバックコントローラが

出すフィードバックトルクを誤差信号としてモニター

し，シナプス学習則を適用して形成されるもので，

の逆ダイナミクスモデルから出力されるフィードフォ

ワードのトルクとフィードバックトルクを足し合わせ

て制御対象に与えることにする。以上の学習則を

フィードバック誤差学習と呼ぶ。

目標軌道化が図 7に示すように，逆モデルと

フィードバックコントローラの両者に与えられる。学

習前には，制御は主に次式で与えられるフィードバッ

クコントローラからの出力によって行われる。

．．  
Tjb=Kp（仇ー())+ Kパ仇ー()).... 
+ KA((){, - f)) 

こ
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基本的なフィードバックループの上に，

フォーワードコントローラとしての，逆モデルが重畳

されている。逆モデルは，シナプス荷重 W を可変パラ

メータとして持つ神経回路モデルの中に，制御と同時

にシナプス荷重を学習によって変化させて獲得されて

．ヽ． ．． 
逆ダイナミクス

モデル、
‘ 

ドバックトルク

目標軌道

関節角

図7

図6 随意運動制御のモデル

フィードパック誤差学習のプロックダイアグラ

ム
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し） ＜。

逆モデルは，目標軌道，速度，加速度入力から，そ

のときのシナプス荷重に基づいて，次式にしたがって

フィードフォワード運動司令を計算して出力する。．．． 
巧＝C/J(W, () d,()d, 8 c1) (2) 

関数のは，具体的にどのような神経回路モデルが逆

モデルに使われるかに依存してきまる。つまりフィー

ドバック誤差学習は逆モデルを具体的に構成する神経

回路モデルより上のレベルの学習スキームである。

制御対象には，次式に示すようにフィードバックコ

ントローラからのフィードバック運動司令と，逆モデ

ルが計算するフィードフォワード運動司令の和が与え

られる。 ．．． 
h(0,0,0) = て(b+T'ff (3) 

ここで，制御対象のダイナミクスを hで表した。逆モ

デルの獲得は，次式で表されるフィードバック誤差学

習則によって行われる。

dw/ dt = c: (oTff/ aw) TTJb (4) 

この式を，教師有り学習則として良く知られている

Widrow-Hoff則などと比べると，フィードバック運動

司令が，逆モデルを学習するための運動司令の誤差信

号として働いていることがわかる。

フィードバック誤差学習は，関数空間の広義ニュー

トン法と見なせる叫 この見方からすれば，フィード

バックコントローラは，制御対象の近似的で線形な逆

モデルを提供しており，作業座標の軌道の誤差を運動

司令の誤差に変換する役割をはたしている。

フィードバック誤差学習スキームでは，学習と制御

が同時に行える。さらに，目標指向性を持っているこ

とも証明できる(1)。つまり，シナプス荷重は逆モデルを

与えるという意味で最適の値に収束し，それと同時に，

実現された軌道は目標軌道に収束することが証明でき

る。証明では，学習方程式を確率微分方程式と見なし，

シナプス荷重の変化が軌道の変化と比べて十分遅いと

いう仮定のもとにその平均化方程式を導き，それにリ

ャプノフの安定性理論を用いる。

またフィードバックコントローラが無数の解からた

だ一つを選んでくれるので不良設定な逆ダイナミク

ス，逆キネマティクスの問題も解ける。

5 小脳運動学習の計算モデル

フィードバック誤差学習は，図 6に示したように，

元々は，小脳外側部と小細胞性赤核のモデルとして提

案された。逆モデルは小脳外側部と小細胞性赤核に，

フィードバックループはトランスコーティカルループ

に，フィードバックコントローラ及びフィードバック

運動司令とフィードフォワード運動司令を足し合わせ

る部分は大脳皮質運動野に対応する。

小脳は系統発生的にも解剖学的にも，前庭小脳，小

脳虫部，小脳中間部，小脳外側部の 4部位に分かれて

いる。小脳半球は末梢からの直接のフィードバック情

報を受け取らず，かなり純粋な形で前向き制御をして

いる。ところが，他の 3部位はすべて末梢からフィー

ドバック情報を受け取っている。入力と出力が画然と

分かれているので，各部位で運動制御に果たす役割は

異なっている。しかし一方で，小脳皮質内の神経回路

網の細胞レベルでの構造は一様であるから，本質的な

情報処理原理は部位に依存しないと考えられる。

また伊藤正男らが発見した小脳皮質のプルキンエ細

胞のシナプス可塑性‘'長期抑圧”は小脳部位によらな

い。これはプルキンエ細胞の主要な 2入力，平行線維

入力と登上線維入力が同時に発火すると平行線維入力

の伝達効率が減少するというものである。小脳皮質プ

ルキンエ細胞の長期抑圧と前庭動眼反射の適応的修飾

に関する知見などから，筆者ら (2)は図 8に示す小脳 4

部位の統一的モデルを提案している。特に小脳半球に

ついて詳細な神経回路網を図 9に示す。

ここで登上線維入力はフィードバックコントローラ

の運動司令を表現していると仮定する。筆者らは，

フィードバック誤差学習スキームが，不安定制御対象

を含む閉ループの，モデル規範形適応制御に適用でき

ることを見いだした。その制御ダイアグラムは，図 8

に示すように，小脳虫部の姿勢制御の適応機構のモデ

ルと見なせることも指摘されている。

小脳の適応機構で最も有名なのは，伊藤正男らの研

究（3) と藤田昌彦のモデル(4) によって明らかにされた，

前庭動眼反射を適応的に修飾する小脳片葉のシナプス

可塑性であろう。このシステムには，神経回路として

のフィードバックループはないから，フィードバック

誤差学習の枠組みでは理解できないように見える。視

覚システムは，網膜上の像のブレから，頭と眼球の動

きの和の速度を計測している。実はこれは，眼球運動

にとって望ましい軌道，つまり頭の運動の符号をひっ

くり返した軌道から実際の眼球運動をひいて，時間微
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大脳皮質 小脳半球

（戸）ー1ls 

(a)前庭動阻反射の適応機構

フィードバックループ

(b)姿勢制御の適応復構

フィードパックループ
(SRCT,DSC'渇）
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ヽ
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大脳小脳連関とフィードパック誤差学習

図は，小脳半球と大脳皮質の相互連絡路である

大脳・小脳連関が，どのようにフィードパック

誤差学習を実現する神経回路として理解できる

かを模式的に示したもの。図中 0は実現した軌

道，釦は目標とする軌道， Uは運動指令， Uゎは

フィードパック指令， Uffはフィードフォワー

ド運動指令を示す。

トランスコーテイカルループ

(d)随意運動の学習制御復構

図 8 小脳の異なる部位の異なる入出力と機能が，
フィードバック誤差学習の枠組みで統一的に理

解できることを示したプロック図

分を取っていることになる。これは，微分形のフィー

ドバックコントローラが計算する運動司令の誤差その

ものである（図 8参照）。従って，小脳片葉の可塑性も

計算論的にはフィードバック誤差学習で，もう少し一

般的に言えば関数空間の広義ニュートン法として理解

できる叫

図10に提案したモデルの概念図を示す。図 10で，

すべての小脳部位(CerebellarCortex)へ送られる登

上線維信号(Climbingfiber inputs)は，運動司令座標

系での誤差を表している。これは，図 7に示したフィー

Climbing Fiber Inputs 
(error signals for motor 
commands) 
...疇・・・・・・・・・・・・・・・・・---,,

:'.•····‘—• • ----‘̀ ‘̀' 
,., 

口
.、...̀`

図 10

Environment 

小脳運動学習の統一的計算モデル
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ドバック誤差学習における，フィードバック制御器の

出力に対応する。この誤差信号は，図 10に示されてい

るように，運動司令を生成する神経回路，すなわち脊

髄・脳幹・大脳皮質運動野などで生成される。特定の

小脳深部核とつながる小脳皮質のおのおののマイクロ

ゾーンでは，先に説明した長期抑圧によって平行線維

とプルキンエ細胞の間の信号伝達効率が変化する。そ

の結果，環境との相互作用によって生ずるさまざまな

感覚受容器からの入力，あるいは大脳皮質からの信号

が，運動司令となって筋肉(MotorUnit)に伝わる際

に，それを調整して，多種の円滑な運動を実現する。

このスキームが以前のモデルに比べて発展した点は，

皮質各部位における学習を統一的に「フィードバック

誤差学習」で説明していること，一部の機能について，

計算論的に実現可能であることを示していること，で

ある。特に，小脳への誤差信号が，各運動系における

運動司令座標系で表されていることを主張したこと

が，さまざまな運動に対する学習を統一的に計算論と

して扱うためのキーポイントであった。

ここで，モデルの中で学習のための誤差信号を表し

ている，下オリーブ核を介して送られる登上線維信号

の生理学的側面を考えてみる。この信号は，非常に発

火頻度が低いため，誤差の方向性や大きさを表してい

ないととられることが多い。また， Premotornetwork 

がそのような誤差を生成できるかという問題も完全に

整理されているわけではない。 しかし，小脳片葉に限っ

ていえば，登上線維信号の統計的な性質が，運動司令

誤差の方向性と大きさをコードしていることは，実験

的に示されている。さらに，その信号が網膜で検出さ

れ，網膜での像のぶれを表す信号であることも調べら

れている。これらの事実は，前庭動眼反射・視機性眼

球反応の適応系において，フィードバック誤差学習に

よる計算論的モデルと，神経回路・生理学的現象との

対応を示す上で重要なデータとなった。

さて，姿勢制御や歩行制御に関しては，その適応調

節機構と小脳との関係は古くから知られている。これ

らの部位では，おのおのの神経回路の様子から，主に

フィードバック制御適応系を構成していると考えられ

る。これは，計算論的にも理にかなっており，姿勢・

歩行は不安定制御系であるためフィードバック制御を

必要とする。これらの運動の小脳での学習モデルに，

前庭動眼反射適応モデルおよび随意運動学習モデルで

の考え方を拡張すると，図 10に示したように，下オ

リーブ核からの情報が「運動司令誤差」を表す信号に

なってフィードバック誤差学習を行っているという推

察ができる。しかし，それらの部位でのより詳細なモ

デルを構築するためには，今後の生理学的データと計

算論的検討を待たなければならない。最近この点に関

して大きな進歩が得られた。電子技術総合研究所の設

楽 ・河野博士らと共同で(” 追従性眼球運動中のサル腹

側傍片葉のプルキンエ細胞の発火パターンを，眼球運

動に基づいて再構成した。その結果，小脳のこの部分

が眼球プラントの逆ダイナミクスモデルの主要な部分

をなしていることが明らかになった。この方向の研究

のさらなる進展が望まれる。
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？波長による蛍光モニタリングか可能な水溶性蛍光イオン
センサーの分子設計と細胞内イオン濃度のセンシング

電子機能素子部門細胞機能素子研究分野神 隆

電子機能素子部門超分子分光研究分野 西村吾朗

野村保友

細胞内におけるイオン濃度の分布を画像化するために，蛍光イオンプローブを用いた蛍光顕微分光法が画像

処理技術の発展とあいまって近年飛躍的な進歩を遂げている。現在のところ，実用的な細胞内金属イオンに対

する蛍光プローブとしては，カルシウムイオンにのみ限られているが， Tsienらの開発したFu「a-Eにより，

細胞内カルシウムイオン濃度の蛍光測定は，細胞内情報伝達機構の研究にとり必要不可欠な研究手段となって

きている。一方，細胞生理学的に極めて重要なアルカリ金属イオンであるナトリウム，カリウムイオンについ

ては，現在のところ数種の蛍光プローブが報告されているが，細胞膜透過性の低さ，測定感度の点での問題が

あり，実用化まで至っていない。本研究では，細胞内のナトリウム，カリウムイオン濃度を蛍光法より高感度

に検出するため， ？波長による蛍光モニタリングが可能な蛍光イオンセンサーの分子設計をおこなった。

はじめに

細胞内に存在する各種アルカリ金属イオンのうち，

ナトリウムおよびカリウムイオンは代表的な電解質成

分であり，哺乳動物の骨格筋細胞内ではナトリウムイ

オンで約 12mM,またカリウムイオンでは約 155mM

と高濃度に含まれている。また，細胞内外でのこれら

イオンの濃度勾配は，ナトリウムイオンで約 12倍（細

胞外 145mM), カリウムイオンで約40倍（細胞外

120mM)あり，これらイオンの濃度勾配が，細胞の形

態維持，細胞の電気的活動，細胞膜を介した物質の輸

送，細胞内の他のイオン濃度の調整などに関係してい

る。近年，細胞内での情報伝達機構の研究の進展にと

もない，細胞内におけるナトリウム，カリウムイオン

濃度の変化を空間的かつ時間的にモニターできる測定

法の開発が望まれている。

生きたままの状態で細胞内のナトリウム，カリウム

イオンの濃度を測定する方法としてはこれまで，おも

にイオン選択性電極を用いる分析法が使われてきた。

この方法は，測定感度の面で優れているが，電極を細

胞膜を突き破って細胞内に挿入しなければならないた

め非破壊的な測定法とはいえず，また細胞内でのイオ

ン濃度の空間分布が測定できない欠点をもっている。

一方，非破壊的な測定法として近年，ディスプロジウ

ムをシフト試薬として利用する 23Na，あるいは 39K 核

の核磁気共鳴法が，細胞内ナトリウム，カリウムイオ

ン濃度を測定する手段として発展してきているが，こ

の方法も重金属であるシフト試薬を使わなければなら

ないため，生理的条件下での研究には問題があるとい

える。最近では，細胞内外でのナトリウム，カリウム

核の緩和時間の差を利用することにより，シフト試薬

なしでもイオン濃度の測定が可能となってきている。

しかしながら，核磁気共鳴法は，測定感度が微小電極

法などにくらべ著しく低く，臓器の潅流系など比較的

感度の稼げる系では応用可能であるが，細胞一個のレ

ベルでの測定には適さない。近年，核磁気共鳴法を用

いた微小空間のイメージング(NMR顕微鏡）の開発が

進められているが，イオン濃度の空間分布を画像化す

るまでは至っていない。

一方，蛍光法による細胞内イオン濃度の測定法は，

1980年に Tsienらがカルシウム蛍光プローブ

(Fura-2)を開発して以来，急速な発展を見せてきてい
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る。現在，細胞内でのカルシウムイオン濃度の測定は，

ほとんどが， Fura-2もしくはそれに改良を重ねたカル

シウム蛍光プローブを用いておこなわれており，また

顕微蛍光分光法の発展とあいまって，細胞内カルシウ

ムイオン濃度の空間分布を画像化できるようになって

きている。

しかしながら，細胞内で，最も高濃度に存在するナ

トリウム，カリウムイオンに対しては，いまだ有効な

蛍光プローブは見当たらない。 Tsienらは， 1989年に，

細胞内ナトリウム，カリウムイオンに対する蛍光プ

ローブとしてアザクラウンエーテルの誘導体である

SBFI（ナトリウムイオンプローブ），PBFI（カリウムイ

オンプローブ）を発表しているが，これらプローブの蛍

光特性として，イオンとの錯形成後，蛍光波長がわず

かしかシフトしないとういう欠点をもっている。その

ため，イオンの濃度変化を測定するために，わざわざ

2つの異なる波長で励起し，それぞれの発光強度の比

をモニターする必要があり，特にイオン濃度の時間変

化などをみる場合にはあまり適したプローブとはいえ

ない。この点では，錯形成後，著しい蛍光波長のシフ

トが起こるようなプローブの方が， 2波長で蛍光変化

を追えるためイオン濃度の変化を測定する場合有利と

いえる。また，プローブのイオン選択性の比は， SBFI

でカリウムイオンに対して 18倍，また PBFIではナ

トリウムイオンに対して1.5倍の値であり，細胞内の

ナトリウム，カリウムイオン濃度比を考えると十分な

選択性があるとは言えない。

本研究では，従来知られている SBFIや PBFIの欠

点を克服し，細胞内ナトリウム，カリウムイオン濃度

を高感度に測定するため， 2波長での蛍光モニタリン

グが可能な高感度な蛍光イオンセンサー分子設計をお

こなった。細胞内のナトリウム，カリウムイオン濃度

を測定するための理想的な蛍光プローブとしての基本

的条件は，大きく

1)細胞内に存在する他のイオンの影響が無視でき

る程度のイオン選択性を持つこと

2) イオンとの錯形成において蛍光変化が，強度変

化だけではなく，蛍光の色が変わる程度鋭敏で

あること

3)錯解離定数が測定対象とする細胞内イオン濃度

に近い値をもつこと

4)蛍光の量子収率が高く，光分解しにくいこと

5)細胞内へ導入するために充分な膜透過性（疎水

性）を持つこと

また，いったん導入後は細胞外に漏れ出さない

こと

6)細胞毒性がないこと

などが考えられる。

実用的には，これらすべての条件を満たす蛍光プ

ローブの開発が求められるが，本研究ではとくに 1)'

2)の条件を満足する分子設計の指針を得るため，いく

つかのモデル化合物を合成し，その基本的な蛍光特性

を調べた。

t波長でのモニター可能な

蛍光イオンプローブの分子設計

ナトリウムあるいはカリウムイオンに対する蛍光プ

ローブの条件として，第 1に高いイオン選択性をしめ

す必要があり，これまでは，環状配位子であるクラウ

ンエーテルあるいはクリプタンドを基本骨格とした蛍

光イオンプローブの設計が行われてきた。ただし，こ

れら化合物に，蛍光色素を導入するためには基本骨格

となっているクラウンエーテルあるいはクリプタンド

のイオン結合部位となっている酸素原子を一部窒素原

子に置換しなければならなかった。このことは結果的

に，ナトリウムあるいはカリウムイオンに対する選択

性を減少させることとなる。

この点では，クラウンエーテルあるいはクリプタン

ド系化合物と同じようなイオン選択性を示す化合物と

してカリックスアレンの方が有利である。カリックス

アレンはフェノールとアルデヒドと縮合反応から得ら

れる環状オリゴマーであり，そのエステル誘導体は，

環径の違いによってイオン半径の異なるアルカリ金属

イオンに対してイオン選択性を示すことが知られてい

る。イオン結合部位がエステル部分のカルボニル酸素

であるため，蛍光色素はその末端に導入すればよく，

クラウンエーテルあるいはクリプタンドを基本骨格と

する場合のようにイオン結合部位に手をくわえる必要

がない。このことは，イオンの選択性を低下させるこ

となく，蛍光イオンプローブを分子設計することが可

能であることを意味する。このような理由から，カリッ

クスアレンを基本骨格とした蛍光イオンプローブの分

子設計をおこなった。

蛍光プローブの分子設計で最も重要なのが，どのよ
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Fig.1 Newly Synthesized Fluorescent Na+ Probes 

うに蛍光変化をイオンのセンシングと結びつけるかと

いう点である。蛍光変化としては，蛍光強度の変化あ

るいは蛍光の色の変化（発光波長のシフト）が考えられ

る。定量性の観点から考えると，蛍光強度の変化より

は，蛍光の色の変化が起こるようなプローブが望まし

い(2波長での検量が可能）。また蛍光測定では，

しば励起光による蛍光の退色が起こるため，蛍光強度

のみから濃度を見積もると大きな誤差を含むことにな

る。このことからも 2波長での蛍光測定は重要である。

以上のような観点から，カリックス[4]アレンを基本

骨格として， 2波長での蛍光変化が期待できる 2種類

の蛍光プローブ（図 1)を設計し，合成をおこなった。

それぞれの化合物， BisPyCalixおよびAntPyCalix

は，ナトリウムとの錯形成後に，ピレンの分子内エキ

シマーとモノマー蛍光の強度変化あるいはエネルギー

移動にともないドナー／アクセプターの蛍光変化が起

こるようなプローブとしてデザインした。

しば

合成

BisPyCalixおよびAntPyCalixの合成は，以下の手

順でおこなった。

BisPyCalix: p-tert-Butylcalix [ 4] areneのBis-

ethoxycarbonylmethy ether 100mg (0.122 mmol)と

1-Pyrenemethyl iodoacetate 100mg (0.250mmol)を

100 mlの無水テトラヒドロフランに溶かし，さらに

100mgの無水炭酸カリウムを加える。酸化反応をおさ

えるため，アルゴン雰囲気下で15時間還流する。冷却

後，反応液を 0.1N塩酸で洗い，有機層を分離する。

精製は，シリカゲルを担体としてカラムクロマトグラ

フィーによりおこなった。溶出液はクロロホルムとメ

タノールの 20:1混合溶媒を用いた。

AntPyCalix: BisPyCalix合成と同様な手順によ

り，p-tert-Butylcalix[ 4] areneの Bis-ethoxy-

carbonylmethy etherに対して 1-PyrenemethyI 

iodoacetateつづいてp-(9-anthroyloxy)-phenacyl

bromideを反応させ合成した。分離精製も

BisPyCalixの場合と同様。

それぞれの化合物の同定は， 1HNMR, 

トルおよび元素分析からおこなった。

結果と考察

まず最初に，

，
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MSスペク

合成した BisPyCalixおよび
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Partial 1H NMR spectra of the fluorescent 

BisPyCalix [ 1 ] in CDCb at 25℃:(a) R = 
[NaSCN]/[ 1 ] = 0, (b) R = 0.37, (c) R = 1, 

where [ 1 J = 5. 1 mmol dm-3. Aliquots from 
a CD3QD solution of 1 mol dm-3 NaSCN 

were added directly to a CDC'3 solution of [ 1 J 
in a NMR tube. （▲，△＝ ArH; ●，〇 ＝

ArCH2Ar; ▼，▽ ＝OCH心； ■,口＝pyrene-
CH2) The signal marked S is due to CHCb. 
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AntPyCalixのナトリウムイオンに対する錯形成能を

確認するために，チオシアン酸ナトリウムをそれぞれ

のクロロホルム溶液に添加した時の 1HNMRスペク

トルの変化を調べた。その結果，それぞれの化合物が，

ナトリウムイオンと 1: 1の錯体を形成することが明

らかとなった。図2には， BisPyCalixのクロロホルム

溶液にチオシアン酸ナトリウムを添加した時の lH

NMRスペクトルを示した。フリーの BisP,yCalixの

クロロホルム溶液中でのコンホメーションは，ベンゼ

ン環を架橋しているメチレン基がAB型のスペクト

ルであることから， Cone構造をとっていることがわ

かった。また， NOEの測定から，ケミカルシフトの値

が3.14および4.88の吸収は，それぞれequatorialお

よびaxialプロトン対応することが判明している。

ナトリウム塩を添加した時，BisPyCalixのスペクト

ルは，著しい変化をしめした。ナトリウム塩を少しず

つ加えていくと，フリーの BisPyCalixとは異なる吸

収ピークが新たに出現するが，ちょうどナトリウム塩

とBisPyCalixのモル比がちょうど 1: 1になると，フ

リーの BisPyCalixの吸収ピークは完全に消失しま

ぃ，スペクトルは 1つのコンホメーションに対応する

単純な形となる。興味深いことに，

さらに塩を添加しても変化しない。これら NMRの実

験結果は， BisPyCalixがナトリウムイオンと 1: 1の

錯体を形成することをしめしている。同様なスペクト

ル変化は， AntPyCalixの溶液でも得られており，

AntPyCalixの場合も 1: 1錯体を形成することが判

このスペクトルは

明している。

NMRの結果は，蛍光ラベルしてもカリックスアレ

ンの錯形成能が失われないということを示しており，

このことはカリックスアレンを用いて蛍光プローブを

設計する場合，きわめて重要な指針である。すなわち，

カリックスアレンではそのイオン結合部位(C= 0)の

末端に蛍光色素を導入しても，錯形成能が阻害されな

いことを意味している。

つぎに，BisPyCalixおよびAntPyCalixがイオン添

加にともない，蛍光変化を示すかどうかを調べた。図

3および4は，チオシアン酸ナトリウムを BisPyCalix

およびAntPyCalixのメタノール＋テトラヒドロフ

ラン混合溶液に加えた時の蛍光スペクトルの変化を示

したものである。 BisPyCalixの蛍光スペクトルは，ピ

レンのモノマー(380nm付近）およびエキシマー
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Fig.4 Na+ titrations of the fluorescence spectra 

of AntPyCalix (5.0μmol dm-3) in methanol-
tetrahydrofuran (v/v 1 5: 1) at 25゚C:a= 

[NaSCN] = 0, b=5.8, c= 17.4 d=46.3 

e= 1 04, f=218μmol dm-3. The spectra 

were measured with excitation at 330nm. 

(480 nm付近） 2種類の発光帯で特徴づけられる。この

エキシマー発光は濃度をさらに低くしても消失しない

ため，分子内で形成されたエキシマーからの発光であ

ると結論できる（分子間でのエキシマー形成は mM程

度の高濃度でなければ起きない）。したがって，ナトリ

ウムイオン添加によるエキシマー発光の減少は，錯形
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成後の BisPyCalix分子のコンホメーション変化に起

因しているものと考えることができる。このことは，

図2で示した 1H NMRのスペクトル変化の結果とも

呼応している。

BisPyCalixのイオン選択性は，他のアルカリ金属イ

オンに対する同様な滴定実験から錯解離定数を求める

ことによって評価した。BisPyCalixのナトリウム錯体

の錯解離定数はメタノール＋テトラヒドロフラン

(15 : 1)中で37μMであり，他のアルカリ金属イオン

の場合に比べ錯解離定数の比で 100倍以上小さい値で

あった。細胞内で特に問題となるカリウムイオンに対

する選択性は，ナトリウムイオンにくらべて 154倍も

低く，蛍光ナトリウムイオンプローブとして十分な選

択性をもつことがわかった。

AntPyCalixも， BisPyCalix同様その蛍光変化はナ

トリウムイオンに特異的であった。蛍光スペクトルは，

アンスロイル基およびピレンのモノマーに由来する 2

つの発光帯で特徴づけられる。485nmにピークをもつ

ブロードなスペクトルは，一見ピレンとアントラセン

のエキサイプレックス形成をおもわせるが，これはア

ンスロイル基からの発光である。実際，このブロード

な発光は，ピレンを除去してもその発光波長を変えな

い。また，アンスロイル基とピレンを別々に蛍光ラベ

ルしたカリックスアレンの 1: 1混合物の蛍光スペク

トルと AntPyCalixの蛍光スペクトルとの比較から，

AntPyCalixでは，ピレンからアンスロイル基へのエ

ネルギー移動が起こっていることが明らかとなった。

ナトリウムイオン添加後，アンスロイル基からの発

光は，ピレンのモノマーの発光に比べ，その強度を著

しく増加させる。この原因として，錯形成後，ピレン

からアンスロイル基へのエネルギー移動の効率が増加

したことが考えられる。この点を明らかとするため，

ドナーであるピレンの蛍光の減衰曲線を測定した。予

想どうり，錯形成後ピレンの蛍光寿命は減少し，エネ

ルギー移動効率の増加が蛍光変化の原因であるとこと

が明らかとなった。 AntPyCalixのナトリウムイオン

に対するイオン選択性は， BisPyCalixにくらべ低く，

カリウムイオンに対する親和性の差は約 60倍であっ

た。

まとめ

2波長による蛍光モニタリングが可能な水溶性蛍光

イオンセンサーを開発するため，エキシマー発光の変

化あるいはエネルギー移動による蛍光変化を利用した

蛍光イオンプローブ合成し，アルカリ金属イオンに対

する蛍光特性を調べた。いずれの化合物も，疎水性で

あるためすぐに細胞レベルでの研究に応用できるわけ

ではないが，非水溶媒中ではナトリウムイオンを選択

的に検出するための蛍光プローブとして充分機能する

ことがわかった。実用的観点からいえば，まだ初歩的

な段階にとどまっているが，エネルギー移動による蛍

光変化を利用した蛍光イオンプローブの有効性を示す

ことができたことは， 2波長による蛍光モニタリング

が可能な水溶性蛍光イオンセンサー分子設計上の基本

戦略が確立できたといえる。
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極端紫外光による物性研究

電子材料物性部門相転移物性研究分野木下修一＊

電子計測開発施設

電子材料物性部門 電子物性研究分野

原

見

笠

松

勝

豊

強誘電体相転移と電子との関連はこれまでほとんと取り扱われなかった。共嗚ラマン散乱によりフォノンを

通じて電子状態の相転移点に於ける変化を観測することを最終目的とする。その予備実験としてラマン散乱強

度の波長依存性を，透明結晶である燐酸二水素アンモニウム，硫酸三グリシンで測定した。さらに吸収端が長

波長領域にある亜硝酸ナトリウムを対象にして，紫外光による電子の励起，それにともなうルミネッセンス，

および共嗚ラマン散乱の観測により，相転移に於ける電子状態の変化，フォノンの非調和性を観測できる可能

性を議論する。光源として使用するダイレーザーの製作，性能について報告する。

l.はじめに

強誘電体相転移は，ある温度を境にして自発分極が

発生する電気的な相転移であると共に，この分極発生

はイオンの変位に起因しているので構造が変化する構

造相転移とも考え られる。原子は原子核と電子から成

り立っているので，相転移によって構造が変化すると

きは，原子核の位置が変化するのみならず電子雲もそ

の形を変えているはずである。あるいは，原子核は電

子雲を引きずって運動しているといえるので，相転移

に際し電子も重要な役割を果たしていると考えるべき

である。このことは物質の電子状態に直接関わった測

定をすることにより，直接この電子状態の変化を観測

し，相転移とどの様な関連を持つのか調べることに

よって確かめることができる。ところで，一般にほと

んどの強誘電体結晶は可視光領域で透明であり，電子

の励起状態への遷移に対応する光吸収帯は紫外領域に

分布しているのが普通である。物質の構造を調べるに

は光散乱の一種であるラマン散乱が使われることが多

いが，これまで報告されたほとんどの実験は透明領域

で行われているので，非共鳴のラマン散乱であるとい

える。そこで，本研究では紫外光を光源とし，吸収帯

もしくは吸収帯の裾を光励起することによって，直接

＊現在の所属 ：大阪大学理学部物理学科

電子励起状態に関係する共鳴ラマン散乱ないし準共鳴

ラマン散乱を行い，相転移に伴う電子状態の変化を調

べることを目的としている。

も実験方法

試料としては，可視域で全く透明な NH4比 P04

(ADP)と硫酸三グリシン(TGS)及びわずかに黄色味

を帯びる亜硝酸ナトリウム (NaN02)結晶を用いた。こ

のうち，ADPについては吸収端が190nm前後である

ことが報告されているが，TGSについてはま ったく不

明である。このよ うに一般に強誘電体結晶では電子状

態に関する情報が殆ど無いのが現状である。一方，

NaN02については，加藤らにより電子状態が詳しく

調べられており，吸収帯も約380nmと比較的長波長

であり，測定に都合がよい。そこで初めに NaN02の電

子状態について概観してみよう。

NaNO心 163Cで相転移を示す強誘電体である

[l]。N02イオンが電気双極子を担い， N02イオンが回

転することによって，転移点以下で電気双極子の方向

が揃うと考えられている。加藤等によって求められた

2Kでの吸収［2],及びルミネッセンススペクトル[3]

を図 1に，その結果求められた電子状態の概念図を図

2に示す [3]。吸収線の間隔は励起状態の格子振動準

位の間隔を，ルミネッセンスの間隔は基底状態の格子
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ドは分子内振動であって直接相転移に関係するモード

ではないが，秩序無秩序ユニットである NO、2イオンが

どのような非調和ポテンシャルで運動するかを知るこ

とが出来る。吸収及びルミネッセンススペクトルから

格子振動準位の温度変化の詳細を得た後，相転移点に

於て変化の大きい格子振動（非共嗚ラマン散乱で調べ

られている）が関与するような共鳴ラマン散乱を観測

し，電子格子相互作用を調べることができる。

共鳴効果を調べるには，吸収帯の近傍の色々な波長

での共鳴ラマン散乱の測定が必要で，そのためには波

長が吸収帯の近くにあり，更に可変で波長幅の狭い光

源が必要である。そこで，本研究ではまず初めに YAG

レーザー励起の波長可変の色素レーザーの製作を行っ

た。また， ADPおよびTGSにつては，紫外光励起の

ラマン散乱の予備的な測定を行ったので，その結果も

併せて報告する。

図 1 NaN02の吸収スペクトル（上）とルミネッセン

ススペクトル（下）。

(After ref. [2] and [3]) 

振動準位を示す。従って調和近似が成立すると考えら

れる低温で等間隔に現れたルミネッセンスの間隔が，

相転移点近傍では格子振動の非調和項の増大によっ

て，変化すると考えられる。ここで考えられているモー

3.結果と検討

製作した色素レーザーの概要を図 3にのせる。 これ

はモレクトロン社のセルタイプ色素レーザーを参考に

製作した。石英製菱形の色素セル及びプリズムは当研

究所ガラス工作室に，ケースの製作は同じく機械工作

室に依頼した。 YAGレーザーの 2倍波533nmで発

信，増幅し， 800nm前後で線幅約 10cm―1のレーザー
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図3 製作したダイレーザーの概観図

表 1 TGSラマン強度の励起波長依存性。各励起波長に対しTGS

3000 cm-1ラマン線の強度を，アセトニトリル 3000cm-1ラ

マン線で規格化した。

光を得ている。励起光エネルギー 200mJに対し出力

は20mJ弱であった。実験には LB0結晶の SHGで

得た 2倍波を用いる。現在色素レーザーを完成させた

段階で，まずNaN02のルミネッセンスの測定をこれ

から行う予定である。

一方，色素レーザーの製作と平行して，共鳴ラマン

散乱の予備的実験も行った。試料は水溶液から育成し

たNH4几P04(ADP)及び硫酸三グリシン(TGS)単結

晶を用いた。 ADPとTGSについて可視から紫外にわ

たるさまざまな波長でラマン散乱の測定を行った。用

いた光源は YAGレーザーの 2倍波(533nm), 3倍波

(355 nm), 4倍波(266nm),或は必要に応じて Ar
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exciting wavelength I(TGS)/ I(ACE) 

(nm) at 3000 cn1-l 

266 1.2 

355 0.9 

488 0.9 

レーザー(514.5~457.9)を用いた。散乱光は分光器

(1200/mmグレーティング，焦点距離25cm)で分光

し，検出にはダイオートアレイ検出器を用いた。 TGS

スペクトルの一例を図 4に示す。ラマン線強度の波長

依存性を見るために， 700nmから 200nmまで共鳴効

果の無いことが調べられているアセトニトリル(CH3

CN)を標準とする[4]。各励起波長に対し，同じ実験条

件で収録した両者の 3000cm~1ラマン線強度の比較を

表 1に示す。 TGSのラマン強度の波長依存性は，ほぼ

アセトニトリルに類似していると考えられる。ADPに

対しても TGSと同様の結果を得たので，最短波長

266nmでは準共鳴効果が観測されないと結論できる。

これらの強誘電体では吸収端が200nmより短波長側

にあるため，長波長側に延びた吸収帯の裾を励起する

準共鳴ラマン散乱の測定をするのにも，より短波長の

真空紫外領域の励起光源が必要であることが解った。

今回の測定ではこのように共鳴ラマン散乱そのもの

の測定は出来なかったが，完成した色素レーザーは

ちょうど NaN02の吸収帯の裾からその中心付近を波

長を変えながら測定することが出来るので，相転移に

おける電子状態の変化を直接調べることが出来ると期

待している。
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真空紫外レーザー分光法による
大気化学素反応

光電子物性研究分野川崎昌博

115~140 nmのドップラフリー真空紫外レーザー光をプローブ光として， 02,Os, N2 0, N02, 802,八

ロカーボン（フロン）の 157~532nm光分解で生成する 0(3p), 0(1 D), Cl(2 p)原子を直接検出し，その速

度分布，角度分布を調べ，親分子の分解ダイナミックスを検討した。

現在地球大気の 21％を占める酸素の源は，原始大気

中の水などの光分解と生物の光合成によるものです。

今から 28億年ほど前に植物による光合成が始まりま

した。光合成により大気中の酸素濃度は次第に増加し

て，約 6億年前には大気光化学反応により大気中に

2％程度の濃度となりました。この酸素の光分解によ

り高空にオゾンを含む大気の層が生じ，この時から生

物のエネルギー獲得の主流は呼吸を主体とするものに

かわり，地上生物の増殖と進化が促進されました。で

は，その大気光化学反応とはどのようなものでしょう

か？ それはどのような方法で研究すればよいので

しょうか？

上に述べたように，地球大気に酸素が存在する理由

の一つには水の光分解があります。分子の光吸収によ

り起こる分解を光分解と呼びます。気相における光化

学反応は，学問的には分子科学の立場から興味が持た

れるほか，地球上の生態系の存続に関わる大気化学現

象の解明のために大変重要なのです。

①水(H20)

水は波長が 190nmより短い光により光分解しま

す。これを化学式で書くと，

比〇＋光→ H+OH 

Hは水素原子， OHは水酸基と呼ばれるものです。

水の光分解で生成する H原子の真空紫外レーザー

光で見たドップラー波形スペクトルから， H20の

157 nm光解離は 1B1電子励起状態を経て分解してい

ることがわかった。

② 酸素(02)

酸素分子は 242nmよりも波長の短い光によって次

の様に光分解します。

02十光→ 20(3P)

光の波長を 175nmよりも短かくすると次の光分解

も起こるようになります。

02十光→ 0(3P) + 0(1 D2) 

酸素原子0の後に付けた記号 ID2及び 3pは光分解

で生じた酸素原子0の電子状態を示す記号です。生成

した 0原子は，酸素分子と反応してオゾンを形成しま

す。これが地球オゾン層の成因です。図 1には，真空

紫外レーザー光で観測した酸素原子0(ID)のドップ

ラー波形スペクトルを示します。これから上の光化学

反応がどのような電子励起状態をとおって生成物にな

るかがわかります。

-1 

゜△v /cm―1 
ー

図 1 酸素分子 02の157nm光分解で生成する酸素原

子 0(1D)の真空紫外レーザー誘起ケイ光ドップ

ラー波形スペクトル。
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③ 二酸化窒素(N02)

N02は窒素酸化物の中でも大変有害なガスです。こ

の分子は，約 400nmよりも短波長ので光分解します。

地上附近では太陽の紫外光のうちでも波長の比較的長

い部分しか届きませんが，それでも光分解を起こすの

で， N02は対流圏における光化学反応で重要な役割を

果します。 300~400nmの近紫外域での光分解は次の

様になります。

N02十光→ NO+0(3P) 

波長が 244nmよりも短くなると，

N02十光→ NO+0(1 D2) 

のような反応も可能になります。この波長域で光を吸

収した N02のうちでは約 20％がこのような光分解を

起こします。この 0(1D2)を真空紫外光で直接検出し，

大気素反応化学の機構を調べることができます。

④オゾン(03)

オゾンはそれ自体ラジカルで，反応性が高く，強い

毒性のある気体です。オゾンは近赤外から可視部の全

域と，さらに紫外から真空紫外域にかけて広い範囲で

光を吸収します。昔から多くの研究が行なわれていて，

比較的はっきりとした吸収帯には長波長城から，それ

ぞれ研究した人の名前を取って， Chappuis帯(440-

850 nm), Huggins帯(300-360 nm), Hartley帯

(200-300 nm)と呼ばれています。吸収帯によって，そ

れぞれ違った光分解過程が起こります。生成酸素原子

0(3E）のj分岐比を真空紫外レーザー光で調べた結

果から，分解反応は非断熱的に進行することがわかり

ました。

03十光□゚叫）＋ 0（I△g)Chappuis
0(3 P) + 02(心g一）

Hartley, Huggins 
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光電子分光法による GaAs基板表面反応

光電子物性研究分野 正 源 聡

GaAs（ガリウム砒素）基板表面におけるTMGa（トリメチルガリウム）の紫外レーザー光による分解機構

を光電子スペクトルにより説明する。さらに， GaAsの化学的エッチング処理により形成される表面構造につ

いて角度分解光電子スペクトルにより議論する。

GaAsはシリコンに替る次世代の半導体材料として

注目され，デバイスプロセスの素過程として酸化膜や

金属薄膜の成長過程， GaAs成長過程などに関して数

多くの研究がされてきた。近年， STMやAFMなどの

新しい実験手法により金属，半導体などの表面構造が

原子スケールで観察できるようになり極小スケールで

のデバイスが期待されている。このようなデバイスを

製造する新しい方法の一つとして，数個の分子・原子

スケールで加工が可能なレーザー光を用いた光CVD

(Chemical Vapor Deposit)が考えられる。光CVDを

実用化するには，その基板表面光反応機構を理解する

必要がある。また，GaAs基板の表面構造は複雑である

ため，デバイスプロセスにおいて清浄化処理による表

面構造の違いを理解することが重要である。そこで本

研究では，角度分解X線光電子分光法(ARXPS)を用

いて清浄GaAs基板表面における有機金属化合物の

光分解反応，濃塩酸溶液によりエッチング処理をした

GaAsの表面構造について調べたのでこれらを報告す

る。

光電子スペクトルを得るに当たって，各試料は以下

の条件で処理を行った。

試料基板として面方位(100)ノンドーピングの

GaAsを用い，有機金属試料としてトリメチルガリウ

ム(TMGa)を用いた。アルゴンイオンによるスパッタ

リングと 800Kでのアニーリングにより試料基板表

面を清浄化処理を行った。その後，実験中，液体窒素

を用いて試料基板湿度を約 150K前後に維持した。吸

着処理は，有機金属試料を真空チャンバー内に導入し

て，試料基板を有機金属蒸気に露出させることにより

行った。分解光としては 193nmのエキシマーレー

ザーを用いた。化学的清浄化処理に関しては，試料基

板を濃塩酸溶液に 10分間浸し，乾燥アルゴンガスによ

り乾燥させた後，真空チャンバーに入れ，角度分解光

電子スペクトルを測定した。

TMGaを150Kに冷却した GaAs基板に吸着させ

193 nmのレーザー光を照射した前後の光電子スペク

トルを図 1に示した。極角度は基板表面を基準に表示

している。(A)~(C)は極角度 20度で，（D)~(F)は極角度 45

’l'’’'l'’’’l'’’ ’l'’’’1'’’’l'’’ 
Ga3d 

0= 20° 0=45° 

A 

• I.  

• •.•• -・＋・
T~ 

心`忍I • • ． 
' .. 

Ga'~' 、..

Ga(CH 
C 

出硲点、，’’＼＼迄
... fク・：:.． 

25 20 15 25 20 15 
Binding Energy / e V 

図 1 TMGaを吸藩させた GaAs(lOO)基板に 193nm 

のレーザー光を照射した時の XPSの変化。
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度で測定したガリウム 3dピークである。(A),(D)は清浄

GaAsのガリウム 3dピークである。 (A),(I))の両方とも

一つのピークで説明でき，表面から約 20Aの深さま

でほとんどガリウムと考えられる単一の化学種のみ存

在することを示している。これは，表面がガリウムで

覆われている特殊な表面状態で，イオンスパッターと

アニール処理により形成される叫 TMGaを吸着させ

た時の(B),(E)では，高エネルギー側に TMGaのガリウ

ムに帰属されるピークが現れているのがわかる。しか

も，極角度が小さくなるとこの TMGaの強度が大き

くなっている。さらに， 193nmのレーザーを照射した

As2p 

0= 

゜

Ga2p 

0= 

゜

．
 
．．
 
3 

―ヽ<:-'  ． .. ：こ［＼
1330 1325 1320 1125 1120 1115 

Binding Energy/ eV 

(C), (F)では TMGaに帰属したピークが低エネルギー

側にシフトし，レーザー照射によって TMGaが分解

してヂメチルガリウム(DMGa)などの表面吸着種が

形成されることがわかる。このことは，炭素／ガリウム

比がレーザー照射前後で2.8から1.4に減少している

ことからも明らかである。 トリメチルインジウムにつ

いて 193nmのレーザーを用いて同様の実験を行い，

同様の結果を得ている冗

濃塩酸処理したガリウム砒素基板の光電子スペクト

ルを図 2に示した。 (A)~(C)は砒素2p, (D)~(H)はガリウ

ム2pのピークである。ガリウム 2pのピークは 3つ

のピークで合成できる。三つのピークはそれぞれ，低

エネルギー側から GaAs,塩化ガリウム， 2塩化ガリウ

ムに帰属できる。しかし，中間のピークに関しては酸

化ガリウム，左のピークは水酸化ガリウムとする報

告（3,4, 5)もあり，これが含まれている可能性もある。砒

素 2pのピークも 3成分に分解でき，低エネルギー側

からガリウム砒素，結晶欠陥中に存在する原子砒素69

酸化砒素(As203) (3, 4'5)に帰属できる。ガリウムのピー

クにおいて，極角度が小さくなると，塩化ガリウム，

2塩化ガリウムがGaAsよりも大きくなっている。こ

れより GaClxが表面吸着種として存在していること

がわかる。砒素のピークでは，酸化砒素が表面に偏在

している傾向は見られるが，大きな変化は見られず，

砒素を含む表面吸着種はほとんど存在しない。

これらのことから，塩酸処理のみを行うと塩素が

GaAs基板表面に残ることを確認した。しかも，塩化ガ

リウムでエッチングが止っている領域があることがわ

かった。

図 2 濃塩酸処理をした GaAs(100)基板の XPS
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K2ZnBr4における“―¢転移のブリルアン散乱による研究
1次相転移機構解明のための新しい試み

相転移物性研究分野武貞正樹，八木駿郎

強誘電体応ZnB口の 1次構造相転移である a-/3転移についてブリルアン散乱実験を行った。低温相(a

相），高温相(/3相）の両相においてブリルアン散乱スペクトルを温度の関数として得た。この結果は X線実験か

ら考察した， a―/3転移の際に a相から Vi「tuallnte「mediateStates (VIS)として bee,hep状態

を経てf3相に相転移するモテル(VISモテル）を支持した。

はじめに

相転移現象には 1次相転移と 2次相転移がある。従

来の相転移の研究は後者のものが多い。それは 2次相

転移は以下に示す普遍性（ユニバーサリティー）を持つ

ことに興味が持たれたためで広く研究され多くの成果

が上げられてきた。この 2次相転移は連続的転移とも

呼ばれ必ず前駆現象を伴い相転移が起こる。この前駆

現象を含む臨界現象は相互作用の詳細には依存せず，

二三の‘グローバル”な性質（系の次元，秩序変数の数，

相互作用の到達距離など）にのみ依存する。セミマクロ

な立場から 2次相転移を見ると系は一様にそして連続

的に相転移が起こり，マクロな秩序変数により系を記

述するランダウの現象論（巨視的物理学）によりこの 2

次相転移，さらには 2次相転移をはさむ高温相と低温

相の間の関係をうまく説明することが出来る。

一方， 1次相転移においては水が氷に転移したり水

蒸気に転移するように我々が日常的に経験する多くの

現象が見られるにも関わらず，不連続的転移と呼ばれ

上に述べた様な普遍的な臨界現象は示さないため研究

例は乏しい。さらに多くの 1次相転移では高温相から

低温相に移る際，何の前駆現象も示さない。つまり相

転移において高温相の中に低温相のドメインが成長す

ることで 1次転移をして低温相に移るので，非常に小

さなドメイン境界にしかその前駆現象を示す領域が存

在しないことが特徴である。そのためこれまでの巨視

的均一系における現象を取り扱うことが中心であった

物性物理学では，この 1次相転移機構解明の研究は困

難であるために研究が遅れている問題の一つである。

しかしこの 1次相転移機構解明の研究，つまり 1次相

転移におけるユニバーサリティーは何であるか，さら

に 1次， 2次を含めた相転移共通のユニバーサリ

ティーが何であるかを解き明かすことはさらに相転移

の現象全体を理解する上で本質的な課題である。

本研究においてはこの 1次相転移機構解明の手がか

りを得る為，強誘電体氏ZnBr4[1]の a-f3転移(1次

相転移）を例に取り， 1次相転移をはさむ低温相と高温

相の間の結晶軸の関係を，結晶の弾性異方性を精度良

＜測定することが出来るブリルアン散乱により調べ

た。この結果を X線実験によって考察したモデル[2]

をもとに解析し， K2ZnBr4の1次相転移機構を考察す

る。

実験

本実験におけるブリルアン散乱の光学系を図 1に示

した。光源には Ar十レーザーを用い，また 5-pass

Fabry-Perot interferometerを用い散乱光を分光し

た。サンプルセル内部で結晶，結晶軸に対する入射光，

散乱光を拡大図に示した。この図 1に見るようにこの

ブリルアン散乱実験は 90度散乱ではないが観測する

phonon wave vectorは低温相(a相）の b軸に常に平

行にセットされた。この様にセットされた処女単結晶

を室温から 520Kまで加熱し，この温度範囲でブリル

アン散乱スペクトルを測定した。またこの様な過程を
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図 1 プリルアン散乱測定の光学系

十数回繰り返し行った。

結果と考察

観測されたブリルアン散乱スペクトルは三つの

acoustic modesを示した。そこでブリルアンシフトの

大きいものから順にモードの種類を LA,TA1,TA2

モードとした。ブリルアンシフトは a相と高温相であ

るf3相の両相で温度の関数として得られた。図 2(1) 

で， LAモードの結果を示した。但しこの結果は系統的

誤差を補正するため，実験ごとの a相9 /3相でそれぞ

れlinearfittingし転移点直下の Tt= 458Kにおける

a相のブリルアンシフトの値でnormalizeされてい

る。 a相においては出発の条件が同じであるため良い

再現性が得られるのに対し， B相においては図 2(1)が

示すように六つのグループに discreteに分かれて分

布すること（ランダムにならこと）が分かる。ここでB

相においてブリルアンシフトの温度依存性の違いは¢

相において結晶軸の違いを意味することを考慮に入れ

ると， a相から B相に転移する際，¢相の結晶軸の方

向は a相の結晶軸の方向と何らかの法則によって結

びついていることが考えられる。

そこでX線の研究から考察された a相から¢相に

転移する際，いくつかの統計熱力学的に等しい¢相で

の軸方位を実現させるために Virtual Intermediate 

States (VIS)として bcc,hcp状態を経て転移が起こる

と考える VISモデルに従うと図 2(1)の結果はどの様
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図 2 1) K心 n8r4における縦波音響(LA)モードによるプリルアン散乱シフトの温度

依存性。 2)VISモデルに従って計算されたf3相における LAモードのシフトバ

ターン。
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な傾向を示すかを考察する。ここで氏ZnBr4のf3相で

のstiffnessconstantが必要になるが，現在のところf3

相での単結晶を得ることが非常に困難なことから測定

されていない。そこで a-/3転移は示さないがf3相と

構造が本質的に等しい Rb2ZnCl4のstiffnessconstant 

を用い，［3]VISモデルからf3相でのブリルアンシフ

トを計算した。結果は図 2(2)に示す。この様に実験結

果と VISモデルに従った計算結果は定性的に良く似

た傾向を示すことがわかる。つまりこの結果は 1次相

転移である a-f3転移の際，低温相と高温相の間に

VISを持つようなモデル，つまり VISモデルを支持す

る結果を得たと考えられる。またもし準安定相と安定

相の境界において中間的な状態が存在するとすれば，

その状態と VISは密接な関係にあると考えられる。ま

た他の物質に見られる 1次相転移と VISモデルがど

の様に結びつくかは今後の課題である。

【参考文献】

[1] F. Shimizu et al.: J. Phys. Soc. Jpn. 59 (1990) 1936. Soc. Jpn. 

[2] M. Takesada and H. Mashiyama: submitted to J. Phys. [3] Y. Luspin et al.: J. Phys. C 15 (1982) 1581. 
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シリカ・エアロゲルにおける
フラクトン・ダイナミクス

相転移物性研究分野辻見裕史

シリカ・エアロゲルは~>「 >a なるスケール領域「で典型的なフラクタル構造を有する。ここで 5 と a は

それぞれ密度相関距離とシリカ・エアロゲルを形成するシリカ粒子の直径である。このスケール領域において，

フォノンとは異なる分散関係を持つ新しい振動励起であるフラクトンのスペクトルを初めてラマン散乱で観測

することに成功した。

シリカ・エアロゲルは直径a程度のシリカ粒子が凝

縮し， 5（相関距離）程度の大きさの空孔を含む多孔質

の物質である。この物質は通常の，つまりぎっしり詰

まった物質には見られない興味深い性質を示す。例え

ば，この物質は a<r<名なるスケール領域rで空間

次元D= 2.4土 0.03を持つことが知られている。こ

のDはフラクタル次元と呼ばれるが，通常の 3次元物

質では 3で，2次元物質では 2となるものである。な

ぉ，ぢと aはそれぞれ，密度をpとして， 7.2X 

l05p―I. 67士o.osA と約20Aである [l]。

我々はフラクタル構造を持つシリカ・エアロゲルの

振動モードに興味がある。振動モードの波長入が， 5

より長い場合，乱れは波長入の範囲内でならされてし

まい，この振動モードは空孔の影響をあまりうけない。

したがって， この振動モードは一様な物質に励起され

る振動励起（フォノン）であると考えて良い。波長入が

aより短くなると，シリカ粒子のバルク振動や表面振

動が重要となる。さらに aく入＜どの波長領域では，

振動モードはフォノンとは異なった挙動を示す。この

振動モードをフラクトンと呼ぶ。フラクトンの分散関

表 1 エアロゲルのパラメータの値

サンプル A B C D 

p (kg/mり 158 201 260 357 

砂 01/2冗 0.013 0.030 0.074 0.222 

(cmり

砂 02/27l 12 12 12 12 

(cmり

係は理論的にQ~qD/dと予想されている。ここでdは

フラクトン次元あるいはスペクトル次元とか呼ばれる

スケール指数である。振動モードの分散関係上，名と a

とに対応する周波数をそれぞれ W co1/2冗と血02/2冗

とすると，フラクトンはこれらの振動数の間に存在す

ることになる。

我々はフラクトンを初めてラマン散乱実験でとらえ

ることに成功した［2]。実験に先だってフラクトンの

存在する周波数領域を見積もった。見積もりには

Courtensらのブリルアン散乱の結果［3]を用いてい

るが，見積もり方法は文献［4]に詳しく解説してある。

実験には密度pがそれぞれ 158,201, 260, 357 (Kg/mり

の4つ試料を用いた。それぞれの試料で見積もった結

果は cm―]を単位として表 1のようになる。この表か

ら，似01/2冗はpに依存し 0.01cm―1から 0.2cm―l

程度まで大きく変化するが，砂02/2冗はpに依らず

10 cm―1程度であることが分かる。

図 1は密度pが357Kg/m3のシリカ・エアロゲルで

観測されたフラクトンによるラマン散乱スペクトルの

例であり，また図 2は散乱スペクトル強度 I(Q)に対

してボーズ・アインシュタイン因子n(Q)補正したラ

マン感受率x(Q)の角周波数Q依存性である。図中の

直線にのっている部分がフラクトンによる散乱スペク

トルである [5,6]。ここで直線部分を x(w)~QXのよ

うに書くと，密度pにほぼ依らずに X= -0.35~ 

-0.39が得られる。

-56-



0

0

 

0

0

 

6

4

 

〔

o
a
s
8
 
/
 
S
l
N
n
O
:
:
:
>〕

丁
~

1
-
4
 

x
 

1
-
4
 

x
 

゜゚
2
 

A

↑I
S
N
W
l
N
I
 

p = 357 kg/m3 _ 
OXIDIZED 

L =0.0753 cm 

g。 -5 0 

FREQUENCY SHIFTS 

図1

5 

(cm―1) 

シリカ・エアロゲルにおける光散乱スペクトル

の例。（文献 3より転載）

10 

，゚
 

(
S
l
l
N
n
 
·s~v) 

S
3
1
1
1
7
1
9
1
l
d
3
:
:
:
>
S
n
s
 
N
V
V¥IV
c
l
 

NEUTRALLY REACTED 

OXIDIZED 

゜IO
 

‘‘ 
- - - 0 

‘‘`  
｀` 
ヽ 260
‘‘ 

ごこ涵
10 

FREQUENCY (cm-1) 

図2 密度が異なる 4つの中性反応によるシリカ・エ

ァロゲルにおけるラマン感受率の周波数依存

性。図中右側の数値は kg／而単位での密度の

値。（文献 3より転載）

【註および参考文献】
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Rev. Lett. 60,2757 (1988). 
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[5]すべての物理量はフラクタル領域では距離rでスケールさ

れるはずである。したがって x(w)~QX~q(D/d) X~r~ (D/d)x 

が予想され，この関係は両対数プロットでは直線となる。

また X はスケール指数であるから密度pに依らない。

[6]表 Iに示した Ocol/2冗とQco2/2冗の見積もりと，図 2で

データが直線からはずれる両端周波数とがオーダ 1程度で

対応している。(i)試料の密度pが大きいほど，低周波側で

のデータの直線からのずれが激しい。これはpが大きいほ

どOcol/2冗が高くなることに対応している。(ii)高周波側

でのデータの直線からはずれる周波数(~10cm-1)はあま

りpに依っていない。これはQco2/2冗がpにあまり依ら

ないことに対応している。なお， 30cm→付近の幅広いピー

クは粒子振動からの寄与と考えられる。
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粘土に吸着した光学活性ルテニウム錯体
の光物理化学的挙動

有機電子材料研究分野・北大理＊清水直樹，橋本 訓，竹村 健

川崎昌博，山岸皓彦＊

合成粘土ラポナイトに吸着した[Ru(bPY)s]？＋と[Ru(phen)』2＋の発光挙動の違いから粘土面上での吸

着機構について考察した。定常光を励起光源とした発光スペクトルの吸着率依存性と時間変化，窒素レーザー

を用いて観測した発光減衰曲線について，各錯体のラセミ混合物とエナンチオマーで比較，検討した。その結

果，とちらの錯体も，吸着量が陽イオン交換容量(CEC)に対して約0.01％付近になるまで(lリットル当たり

約10-smoll 1 g)会合体として存在している事がわかった。

はじめに

粘土鉱物は，シリカ，アルミナ，マグネシア等から

なる 2次元層状の構造を持った無機高分子である。ス

メクタイトと呼ばれる種類の粘土は水に容易に分散

し，表面が負電荷を持つ為に，種々の陽イオンを層間

に吸着する叫ここで光学活性な金属錯体イオン（トリ

ス(2,2'ービピリジル）ルテニウム (II)錯体 ＝

[Ru(bpy)』2十， トリス(1,10ーフェナンソロリ ン）ルテ

ニウム (II)錯体＝ ［Ru(phen)J2十等）を飽和吸着させ

る場合，ラセミ混合物を用いるのと，一方のエナンチ

オマーのみを用いる時とで，吸着量に大きな差が生じ

る事がわかっている（2)。これは層表面上に吸着する際

の，ラセミ対とエナンチオ対の立体的制約の違いから

生ずる現象である。エナンチオマーのみが飽和吸着し

た粘土層表面には，このとき不斉な空間が発生してお

り，これを利用して，様々な有機化合物，生体関連物

質のラセミ混合物の光学分割に応用できる。これまで

にHPLC用のカラムが開発され， 1,1'ービナフトー

ル，アミノ酸誘導体などの光学分割に成功している。

ルテニウム錯体一粘土系の光物理化学的研究は，J.

K. Thomasら(3,4¥ N.J. Turroら（5)によって行なわれ

ていたが， P.K.Ghoshらは，飽和吸着量に対して数％

の吸着量でも，ラセミ混合物とエナンチオマーの発光

スペクトルに大きな違いが生じている事を報告し

た(6,7)。[Ru(phen) 3斤が 10―3moldm→程の濃度の水

溶液中で会合する事は知られているが冗上の場合は

その百分の一の濃度である。このような吸着錯体イオ

ンの特異な挙動に関する基礎的な情報が望まれている

為，本研究では分光学的手法を用いて，その吸着機構

について考察した。

実験

粘土laponite XLG (Laporte Industry,組成：

Na。6[SisMg□Lio4N ao.2似 (OH)ふ陽イオン交換容量
(CEC) = 79 meq/100 g)は純水に分散させたものを
用いた。 [Ru(bpy)』 2十はAldrichから購入し，

[Ru (phen) 3] 2十は合成した。錯体の光学分割には分割

剤として酒石酸アンチモニル(III)ナトリウムを用い

た。発光スペクトルは日立850蛍光分光計で測定した。

発光寿命測定のための励起光源は MolectronUV-22 

窒素レーザーを用い，発光を分光，光電子増倍管で検

出した信号をデジタイジングオシロで積算した。

結果と考察

光学活性分子のラセミ混合物とエナンチオマーの光

物理化学的性質を比較すると，分子が孤立して存在す

る場合には，旋光性以外の性質は同一であると考えら

れる。従って両者の間でスペクトルに差異が生じた場

合には，分子が会合していると考える事ができる。つ
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まりラセミ会合体あるいはエナンチオ会合体が形成さ

れれば，それぞれの会合体の重なり方のジアステレオ

メリックな違いから，エネルギーレベルの差が生じ，

結果的にスペクトルの差異として現れるのである。

[Ru (bpy) 3ド をCECの約5％まで吸着させた試料

について，吸収及び発光スペクトルをラセミ混合物と

エナンチオマーとで比較すると大きな違いが見られる

為，この時錯体分子は会合している。吸着率を次第に

下げると，発光スペクトルの極大波長は短波長側にシ

フトしながらその差を縮めて行き， CECの約0.01%

付近で両者のスペクトルはほぼ一致した。この時錯体

分子は孤立して粘土上に吸着していると考えられる。

[Ru (phen) 3] 2十についても同様の実験を行なった

所， ［Ru(bpy)3斤 と同様の結果が得られたが， CECの

0.01％付近でも，発光極大波長のラセミ混合物とエナ

ンチオマーでの違いは僅かに存在した。これは

[Ru(phen)』2十が［Ru(bpy) 3] 2十に比べて配位子の疎

水性が大きい為に，会合の傾向が強いことを示してい

る。

[Ru(bpy)』2十についての発光減衰曲線を図 1に示

す。フィッティングは 2成分として行なった。飽和吸

着量の数％の吸着量では，ラセミ混合物とエナンチオ

マーで発光寿命が異なるのに対して，吸着量がCEC

の0.01％になると，ラセミ混合物とエナンチオマーと

の間の差はほぼ消失する。この事は発光スペクトルか

ら得られた結果と一致する。 [Ru(phen)』2十も同様な

挙動を示した。

以上から，粘土表面上において錯体分子は，比較的

吸着量の少ない，飽和吸着量の数％の存在率下であっ

ても主として会合体として存在し，吸着量0.01％付近

まで会合体がある事がわかった。

゜

[Ru(bpy)」2+

-5 

旦l 
品

゜
-5 

racemic /clay 5.2% 

f.—` : ;i.. o 

塁：心、... .\·:.し....•
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．． 

゜
2 

Time/μ s 
4
 

図 1 Emission decay of [Ru (bpy)3]2+ adsorbed on 
laponite. 
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癌蛍光診断薬としての

HAT-□ 01の光物理化学的特性
有機電子材料研究分野梅内士郎，竹村 健，竹中信夫

光毒性のない蛍光腫瘍診断薬の開発を主要目的としてポルフィリンのヘテロダイマーを合成しその光物理化

学的特性を究明した．そのダイマーの一方はクローリンであり，他方は銅やマンガンの金属クローリンで種々

のスペーサーで結合したものである。

序

ポルフィリンは光合成，血液等と直接に関係し生体

系における機能性物質としての最も重要なキー化合物

である。我々はこれまで，ポルフィリンの持つ生体組

織との特異的親和性と光化学反応性とに着目して癌の

光物理化学的療法の基礎的研究を行ってきた。今回は

蛍光腫瘍診断薬の開発を主要目的としてポルフィリン

のヘテロダイマーを合成しその光物理化学的特性を究

明した。蛍光腫瘍診断剤としての条件は，（1）腫瘍集積

性があること，（2）蛍光を高い牧率で発すること，（3）光

毒性がないこと等である。ここで光毒性とは主として

一重項酸素による障害を意味する。これまでの研究か

ら，ある種のポルフィリン類は癌腫瘍集積性が高いこ

とを見出してきており，光物理化学的寮法増感剤，腫

瘍診断シンチ剤，腫瘍診断MRI増感剤等の開発を

行って来ている。

実験

装置：定常状態における吸収スペクトルおよび蛍光

スペクトルは，それぞれ，日立 228A形分光光度計，

日立 850形分光蛍光光度計を用いて測定した。遅延蛍

光スペクトルおよび寿命の測定は，ボックスカー方式

の蛍光寿命計を用い，光源は窒素レーザーを用いた。

化合物：今回我々が用いた化合物のうち代表的なマ

ンガンクローリン(MnC)一無置換クローリン(H2C)

ヘテロダイマーを Fig.lに示す。

OH 

H
 
z
 

、

グ

、z
 

COOH 

COAsp 

Fig.1 MnCサ CHetero Dimer 

結果および考察

スペーサーを介した異分子二量体の作製：ポルフィ

リンヘのある種の金属イオン，例えば， Fe,Co, Ni, 

Mn,Cuイオン等の導入は三重項寿命ちを著しく短縮

し，同時に S-T間の項間交差速度を著しく速めること

によってこれら化合物は無蛍光性であると共に光毒性

がないことが知られている。ここでは以下 Mn3十ポル

フィリン錯体を無蛍光性金属ポルフィリンの代表とし

-60-



・・・・・・・・・・・・ 1: 1 Mixture 
- Hetero Di mer 

0.4 

2
 ．
 ゚

a
3
u
eq』
0
S
q

v

r̂..f ,,,,,, 

0.0 
I 

300 400 500 
Wavelength/ nm 

600 700 

Fig.2 Absorption spectra recorded in methanol for a 1 : 1 mixture of MnC + H2C and for the MnC-H2C dimer. 

て以下議論を進める。無置換ポルフィリンに Mnポル

フィリンをある一定距離近ずけることによって相互作

用をもたらし，その結果無置換ポルフィリンの S-T間

のエネルギー緩和速度を速める事が期待される。そこ

で本研究においては無置換ポルフィリンと金属ポル

フィリンを種々のスペーサーで繋いだ化合物を合成し

その分光学的特性を調べた。金属としては Mnおよび

Cu を選び， スペーサーとしては —CH2― , -(CH山— ,

meta -pheny lene, para -pheny leneを用いた。

光物理化学的特性： Fig.2にMnCモノマーと比Cモ

ノマーの等量混合物， MnC-H2Cヘテロダイマーのメ

タノール中における吸収スペクトルを示す。ダイマー

の400nm付近の Soret帯は混合物のスペク トルに比

ベブロードで強度が減少し， 20nm程長波長側にシフ

トしている。これに対し 670nm付近の最長波長領域

では両者に殆ど差はない。また，混合物の吸収スペク

トルは MnCモノマーと H2Cモノマーのスペク トル

の和に一致する。これらのことは，ヘテロダイマーと

することで 2つのクローリン環の間に相互作用が生じ

ていることを示している。

Table 1に本研究に直接関係のある化合物の発光特

性と光化学反応性を示す。表中における相対蛍光強度

は410-420nm付近の蛍光励起スペクトルの極大値

における励起で，観測は蛍光スペクトルの極大値で

行って得られた結果である。光酸化反応の速度は単位

Table 1 Relative fluorescence intensity and photooxygenation rate of porphyrin dimers 

Metal Spacer 

Ml M2 -CH2― -(CH叫 meta-phenyleneparaphenylene 

2H 2H 560 800 650 
(8) (8) (7) (7) 

Mn 2H 40 60 45 
(0) (0) (0) (0) 

Cu 2H 12 50 70 

(trace) (trace) (trace) 

Photooxgenation rates are in parentheses. 

時間において生成した光酸化物の相対量を示してい

る。いずれのスペーサーにおいても Mnヘテロダイ

マーでは光酸化反応は全く起こらず，一方，Cuヘテロ

ダイマーでは僅かに光酸化物が認められた。 Table1 

に示された結果の範囲内でMnヘテロダイマーでは

用いたスペーサーの種類によらず相当に蛍光を発し，

Cu ヘテロダイマーでは —CH2— でダイマーの個々の構

成ポルフィリン間の相互作用が最も強く，他のスペー

サーでは差がなく充分な蛍光強度を有している。
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可視域発光半導体の研究

光材料研究分野末宗幾夫

これまで進めてきた研究に関する二つのトピックスを紹介する。その第ーは，間接遷移型で発光遷移確率が

低いと思われていたシリコンからの可視発光に関する話題である。その構造，発光機構に関する我々の研究を

紹介する。第二は青色半導体レーザに関する研究であり，研究の現状と今後の課題，展望について述べる。

l.発光するシリコンについて

シリコンは LSIに用いられることで良く知られて

いるが，バンド構造が間接遷移型であるために，効率

良い発光は期待できないと考えられていた。しかし

1990年9月にはL.T.Canham0)が，室渦でも肉眼で確

認できる可視発光を報告し，こうした‘'常識’'を打ち

破った。これはシリコン基板をフッ酸溶液中で陽極化

成し，表面にできたポーラス（多孔質）シリコンから

の発光を示したものであった。こうしたシリコン自体

の発光を用いた発光素子が形成できれば， VLSI上へ

の光素子の集積化が大きく進む可能性もあり，現在そ

の基礎研究が活発に進められている。

2．ポーラスシリコンの構造と発光機構

この分野の研究当初から，結晶シリコンに比べてな

ぜそんなに良く光るのかが最大の関心事であった。こ

れまで，量子サイズ効果，エキシトン効果，化合物（シ

ロキセン）モデル，格子緩和局在モデルなどが提案さ

れているが（2,3)なお結論はでていない。

我々は研究当初，陽極化成した多孔質層が厚さ方向

に均ーではないことに着目し，断面から発光層の確認

を行った。その結果，ごく表面層のみが発光すること，

その表面層は図 1に示すように径5~30nmの微粒子

構造をしていることを確認した（4)。一方紫外光励起で

観測したフォトルミネッセンスは，空気中での光励起

による多孔質シリコン表面の酸化により，照射時間と

ともにブルーシフトを示す。こうしたブルーシフトの

過程で，図 2に示すように発光スペクトルに重畳した

一0.1μm 
図 1 ポーラスシリコンの SEMによる表面観察像

サブピークが観測された。このサブピークエネルギー

位置は， 量子箱モデルで合理的に説明され，表面酸化

により図 1の半導体微粒子径が一原子層づつ小さく

なったためと理解できる（5)。こうした実験結果は明か

に量子サイズ効果の寄与を示している。

3.青色レーザ研究の現状と今後

1991年には青緑半導体レーザの低温パルス発振が3

Mから報告されたが凡この背景には 1980年代から

の不純物制御ならびに強励起光物性に関する基礎研究

の進展が大きく貢献していると言える叫 1993年には

ソニーから室温連続動作も報告されるに至ってい

る(8)。

今後の課題としては，こうしたII-VI族半導体で格子
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図2 発光スペクトルの経時変化で観測されるサプ

ピーク

整合ヘテロ構造を製作できる唯一の材料系である

ZnMgSSe系で， 高いバンド不連続を持ったヘテロ構

造の MBEならびに MOVPEによる製作技術の確立

があげられ，レーザ動作ならびにその基礎物性の研究

にも重要度を増すと思われる。また窒素アクセプター

添加で最大2X 1018 cm―3のネットアクセプター濃度

が得られているが，現在乗り越えがたい’'壁”となっ

ており，その物理を理解することによりさらに改善す

る必要がある。またレーザの連続動作に関しては，ダ

イオードの動作電圧が異常に高い困難が残されてい
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図3 光電流スペクトルの測定で観測される重い正孔
(HH)軽い正孔 (LH)エキシトンピーク

る。これは金属／p-ZnSe界面の障壁高さによるトンネ

ル過程で定量的な理解ができ冗さらに成長法の選択

によっては障壁高さを低減できることが我々の研究で

示されている。

青色レーザに関してこれまで進められてきている研

究は，主にIII-V半導体による半導体レーザですでに得

られている研究成果の足跡を辿る感がある。しかし

II-VI半導体ではエキシトンの束縛エネルギーが大き

く，図 3の光電流のスペクトル測定に示されるように，

超格子構造では特にエキシトン吸収が明瞭に現われ

る。こうしたII-VI半導体の物理的な特徴を生かした青

色発光素子の高性能化は，今後の進展が期待される分

野のひとつであると考えられる。

【参考文献】

[1] L. T. Canham, Appl. Phys. Lett., 57, 1046 (1990). 

[2]末宗幾夫，パリティ， 7, 12, 4 (1992). 

[3]例えば‘討論の広場，応用物理， 61,12, 1269 (1992). 

[4] N. Noguchi, I. Suemune, M. Yamanishi, G.C. Hua and N. 

Otsuka, Jpn. J. Appl. Phys., 31, 4B, L490 (1992). 

[5] I. Suemune, N. Noguchi and M. Yamanishi, Jpn. J. Appl. 

Phys. 31, 4B, L494 (1992). 

[6] M. A. Hasse, J. Qiu, J. M. DePuydt and H. Cheng, Appl. 

-63-



Phys. Lett. 59, 1272 (1991). 

[7]例えば，末宗幾夫，応用物理， 60, 6, 536 (1991). 

[8] N. Nakayama, S. Itoh, T. Ohata, K. Nakano, H. 

-64-

Okuyama, M. Ozawa, A. Ishibashi, M. Ikeda, and Y. 

Mori, Electron. Lett., 29, 16, 1488 (1993). 

[9] I. Suemune, Appl. Phys. Lett.（印刷中）



光化学ホールバーニングとその応用

量子機能素子研究分野迫田和彰

低温固相中での光化学反応を用いたホールバーニング（光化学ホールバーニング）は，将来の超高密度光記録

の原理として，また，不均ーに広がった吸収スペクトル中から 1分子の吸収スペクトルを抜き出す強力な分光

法として極めて有用である。

l.光化学ホールバーニングの機構[l]

有機色素を透明なポリマーに分散して，液体ヘリウ

ム温度(4.2K)程度まで冷却することを考える。充分

低温であってフォノンの影響が抑えられるため，個々

の色素分子の吸収線（半値幅を△砂と書く）は極めて

鋭くなる（図 l)。通常，△砂は 10―l~10―2cm―1程度で

ある。このとき試料全体としての吸収スペクトル（半値

幅を△Q，と書く）も鋭くなるかというと，そうはなら

ない。実際，△Q，は 103cm―1のオーダーであって，室

温での値とさほど変わらない。これは，色素分子が非

晶質であるポリマーに取り囲まれているために，分子

ごとに異なる摂動を受けてエネルギー準位が不規則に

シフトした結果，吸収波長も広い範囲に分布したため

である。このように，△Q，は試料の不均一性によって

もたらされた幅なので不均一幅と呼ばれる。これに対

して△血を均一幅と呼ぶ。

次に，このような状況にある試料にレーザー光を照

射することを考える。レーザー光は単色性が高いので，

吸

光

度

レーザー光

睛

光

度

液長

図2 レーザー光によるホールの形成

レーザー波長に共鳴する色素分子の数は全体から見れ

ば少数である。これらの色素分子はレーザー光を吸収

して‘‘反応”を起こす。一般に，‘｀反応”の前後では色

素分子の吸収波長が変化するので，レーザー波長に吸

収線をもつ色素分子の数が減少し，吸収スペクトルに

くぼみが生ずる（図 2)。これが光化学ホールバーニン

グ(PHB)であり，生成した＜ぽみをホールと呼ぶ。さ

て，｀反応”の中身であるが，これまでに各種の機構が

知られている。列挙すると，①光互変異性（フタロシア

ニン，ポルフィン），②水素結合の組み替え（キニザリ

ン），③光分解（テトラジン），④光イオン化（亜鉛ーテ

トラベンゾポルフィン），⑤シスー トランス光異性化

（オクタテトラエン），⑥光物理過程（クレシルバイオ

レット）等である。また，無機物についても，⑦電子放

出(Sm2十イオン），⑧準安定超微細準位への緩和過程

(Eu3十イオン）等が知られている。

,,i;_ Iそ

図 1 色素／ポリマー系の吸収スペクトル
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E．光化学ホールバーニングの応用

(1) 工学的応用

上述のように，液体ヘリウム温度における均一幅は

不均一幅に比べて極めて小さい。そこで，レーザー波

長を変えて多数のホールを形成し，それぞれのホール

に1ビットの情報を担わせれば，波長多重記録が可能

となる。期待される多重度は液体ヘリウム温度におい

て103~104である。したがって，従来の光記録媒体を

凌駕する記録密度が得られる可能性がある。このよう

に将来の高密度記録媒体の有力候補と期待される

PHB材料であるが，実用化にはいくつかの課題が残

されている。最大の問題点は， PHBが低温でしか起こ

らないことであり，高温化を目指した研究が各地で続

けられている。我々は，イオン性置換基をもつポルフィ

ン誘導体を水素結合性ポリマーに分散した系で，初め

て液体窒素温度における PHBを観測した[2]。また，

この試料はホストフォノンの周波数が比較的高いため

に，デバイ・ワーラー因子の温度変化が小さいことを

明らかにした[3]。

(2) 学術的応用

生成したホールのスペクトルにはいくつかの直接的

な情報が含まれている。第 1に，ホールの半値幅rか
ら均一幅 △砂が求まる。第2に，ホールスペクトルは

励起波長に一致した位置に現われる幅の狭い零フォノ

ン線によるホールと，その両側に現われる幅の広い

ホール（フォノンサイドバンド）からなり，後者からホ

ストフォノンの周波数分布，両者の相対強度から 1次

の電子格子相互作用の強さを表わすデバイ・ワーラー

因子が求まる。第3に，試料が吸収した光エネルギー

と生成したホールの面積の比から，反応の効率（量子収

率）が求まる。第4に，ホールスペクトルの時間および

温度変化から，非晶質試料中の構造緩和に関する情報

を得ることができる。第5に，電場，磁場，圧力など

の外場を加えたときのホールスペクトルの変化から，

色素分子の微視的パラメーターが求まる。このように

PHBは，不均ーに広がった吸収スペクトル中から 1

分子の吸収スペクトルに関する情報を得るための強力

な分光法である。
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高温超伝導体研究の現状と電子ラマン散乱

量子機能素子研究分野山中明生

電子ラマン分光による銅酸化物高温超伝導体の超伝導ギャップ研究の現状について報告する。特に，電子ラ

マン散乱の温度依存性，偏光依存性，そしてキャリア濃度依存性に見られる高温超伝導体の特徴と今後の課題

について簡単に議論する。

I.序論

La-Ba-Cu-0系で高温超伝導が発見されて以来，多

くの研究が行われている。超伝導機構解明にとって重

要なことは，超伝導ギャップの性質（波数空間上でどの

ような対称性を持つのか），ギャップの大きさ（電子間

引力の強さ）を実験的に明らかにすることである。この

目的のため， トンネル分光・赤外吸収・中性子散乱・

核磁気共鳴・光電子分光等の実験が行われている。し

かし超伝導ギャップの性質は明かではない。ここでは，

電子ラマン散乱による高温超伝導体超伝導ギャップ研

究の現状を報告する。

II.実験

本研究で用いた試料は，科学技術庁無機材質研究所

竹川博士が，フローティングゾーン法により作製した

Bi2Sr2CaCu20s (Bi-2212)単結晶である。超伝導転移温

度Tcは86K（零抵抗）で，転移幅は 2K程度と極めて

良質な試料である。この試料を光学クライオスタット

中に設置し，電子ラマン散乱を測定した。クライオス

タットは，本研究所技術部で製作された Heガスフ

ロー型で， F/0.5以下と極めて明る＜，かつ 20K

~300 Kの範囲で使用可能である。励起光源は， Ar

レーザー •Kr レーザー・色素レーザー等を用いた（こ

こでは Arレーザー励起の結果のみを記す）。散乱光

は，本研究用に当分野で開発したトリプルステージ分

光器を用いて観測した。この分光器は明る <(F/4.2),

かつ鏡の使用を減らしたため透過率の高いのが特徴で

ある。

III.電子ラマン散乱の温度依存性

入射光・散乱光ベクトルを a軸方向に向けた配置

((xx)散乱）で観測された電子ラマンスペクトル(A1g)

を図 1に示す。常伝導相(90K)では，電子ラマン散乱

は構造のない平坦なスペクトルとして観測される。超

伝導相では，連続スペクトルの低エネルギー領域の強

度が減少し，一方中間エネルギー（波数200~600)で増

加し，ブロードなピークを持つスペクトルに変化す

る(I,2)。増加した面積強度の変化を示したのが図2で，

スペクトルの変化が超伝導電子数の増加を反映してい

ることを表している。しかし，低温度(30K)のスペク

トルには BCS理論で予想される超伝導ギャップに対

応する構造が見られない。同様の結果は， YBa2Cu301

等他の物質でも報告され，高渦超伝導体の特徴である。

電子ラマン散乱は異なる偏光配置でも観測され

る（3)。図 1のB1gスペクトルは(xy)配置で観測された

、;[h h 1]/  

1 月J"fl'• V I, 7nレ I I 

f 99 9 9 9 9 9 9 ,  30k] 1 /r~ 33k ] 

0 200 400 600 800 ず-~o
ENERGY SHIFT (cm-1) ENER認 SHIFT(cmガ

図 1 (xx)散乱配置，（xy)散乱配置でそれぞれ観測さ
れる A1g及ぴ 81g電子ラマン散乱スペクトル

の温度変化。
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ENERGY SHIFT (cm―1) もので， Tc以下で散乱強度の再分布が生じる（図 2)。

注目すべき点は，散乱強度の再分布が(xx)配置とは異

なるエネルギー領域で生ずることであり，この事実は，

超伝導ギャップの波数空間での異方性の存在を示唆し

ている。

N．電子ラマン散乱のキャリア濃度依存性

高温超伝導体の Tcのキャリア濃度依存性は，低濃

度側では濃度増加とともに Tcは上昇し，一方高濃度

側では逆に下降する。この特異な性質と超伝導ギャッ

プとの関係を明らかにする為，キャリア濃度の異なる

試料で電子ラマン散乱を観測した（4)。図 3に異なる

キャリア濃度を持つ Bi-2212単結晶の超伝導相

(30 K)における電子ラマンスペクトル((xy)散乱配

置）を示す。超伝導ギャップ励起スペクトルのピークが

キャリア濃度増加とともに低エネルギー側に移動する

ことがわかる。同様の変化は(xx)配置で観測される電

子ラマンスペクトルでも見られ，ギャップ励起スペク

トルの共通の特徴である。 Tcは低濃度側・高濃度側と

も低下するので，この結果はピークエネルギーと Tc

とは明確な相関を持たないことを意味する。

V. 

図3 電子ラマン散乱スペクトル(30K)のキャリア濃

度依存性。

まとめと今後の課題

得られた結果を簡単にまとめると， 1)BCS型

ギャップが観測されない， 2）偏光依存性を持つ，

散乱強度の変化は超流動密度を反映する， 4）ピークエ

ネルギーは顕著な温度変化を示さない， 5)ピークエネ

ルギーには Tcとの相関が見られない。これらの特徴

は， 3）を除きすべて‘‘異常’'な振る舞いである。高湿

超伝導体の‘‘異常さ’'は他の分光実験でも見られ，統

ー的理解の妨げとなっているのが現状である。

今後の課題としては，電子ラマン散乱が，

面上のどの電子の応答を観測しているかを明らかにす

る必要がある。最近の角度分解型光電子分光実験の進

歩に伴い，高温超伝導体のバンド構造がかなりわかっ

てきた。現在，バンドの異方性と，電子ラマン散乱の

偏光依存性との関係を検討しており，近い将来

‘'異常”のいくつかは解決できるものと考えられる。

3) 

フェルミ
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二次元分子組織を用いた分子素子

分子認識素子研究分野下村政嗣

本研究分野は平成4年度に新設されたものであり、分子配列や配向を思いのままに制御する分子ナノテクノ

ロジーを確立し、分子認識をはじめとする様々な機能を有する分子デバイスとして分子集合体を設計・作製す

ることを研究目的としている。当面の目標は二次元分子集合体、とりわけ二分子膜や Langmuir-Blodgett
(LB)膜の高度な組織性に着目してその作製・構造評価法を確立し、分子集合体の特徴を活かした化学センサー

や光合成を模倣した超分子光リアクターなとを作製する。本稿では、本研究分野の研究方針と最近の研究例を

まとめた。

l.はじめに

生物は多種多様な分子認識ど情報伝達を行なってい

る。例えばアセチルコリンがレセプターに認識受容さ

れると，アデニル酸サイクラーゼの活性化によりサイ

クリック AMPが増加し，他の酵素系を賦活化するこ

とで情報が伝達される。このプロセスは，レセプター

による特異な認識情報がサイクリック AMPの合成に

よる増幅・非特異化を介して他の化学反応系へ変換さ

れたと考えることができる。この機構を模倣すれば，

特異的な認識部位と非特異的な情報増幅部・変換部位

から構成される分子認識デバイスとしてのセンサーを

設計できる。これらの機能をあわせ持った単一の化合

` hv 
Excitonic 
Energy Collector 

Product 

冒

me 

Enzyme Binder 
Reaction Center 

図 1 機能性モジュールを組み合わせた人工光合成分

子素子の概念モデル

物の分子設計と化学合成はかならずしも容易ではな

く，また認識されるゲスト分子の多様性を考えると現

実的ではない。そこで，それぞれの機能を分子あるい

は分子集団に持たせ，各モジュールを効果的に組み合

わせる方法を採用する（図 1）。この方法はすでに生体

膜によって実現されており，チラコイド膜やミトコン

ドリア膜での色素分子や蛋白質分子の配列と，方向性

を持つエネルギーや電子の移動にその範をみることが

できる。

二分子膜や気液界面単分子膜． LB膜などは生体膜

類似の分子集合構造を形成する。これらは共通して，

(i)二次元方向に秩序性を持つ分子配列，（ii)相転移など

で可逆的に変化しうる高度な分子配向，（iii)動的制御が

可能な二次元面内での分子分布，などの構造的特徴を

有しており分子あるいは分子集団の配列制御が可能で

ある。それゆえに分子認識デバイスの実現化には最も

適した材料である [1,2]0 

も機能性モジュールの開発

(1) 認識部位の二次元分子集合体への導入

すでに基質特異性にすぐれた多くのレセプター分子

が知られ合成されている。これらの分子を特異的認識

機能モジュールとして分子集合体に導入し配列を制御

するためには，長鎖アルキル基の導入など化学修飾に

よる配向性の付与が必要となる。
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(2) 情報増幅・変換部位の設計

認識部位における受容情報を分子集合体に特徴的な

非特異的な特性に変換すれば，認識部位だけを交換す

ることで基質に対する多様性が得られる。また，情報

の安定性・高感度化という点では光情報への変換が望

ましい。例えば，基質と二分子膜との特異な相互作用

が，基質取り込みにより誘発される相分離や膜電位変

化のような非特異的な物理特性の変化に変換され，膜

あるいはプローブ分子の吸収あるいは蛍光スペクトル

変化として感度よく検出できる。あるいは，高度に二

次元配向した分子群中で形成された励起子から，きわ

めて少量のアクセプターにエネルギーが移動する現象

を用いることで高感度検出が可能となる。

3.分子分布制御技術の確立

高度に配向した情報増幅・変換モジュール部位に認

識モジュールが無秩序に混入すると分子配向が撹乱さ

れ，例えば励起子形成などの機能発現が妨げられる。

それゆえ分子認識システムとして各モジュールを組み

立てるためには，各機能モジュールをランダムに混合

するのではなく，分子集合体におけるモジュール間で

の有機的な結合と空間配列が要求される。しかし現時

点では，二次元面内において分子あるいは分子クラス

ターを思いどうりに配列する技術は確立されていな

い。そこで，二分子膜や単分子膜•LB 膜における相分

離現象を支配する諸要因を探り分子分布制御の技術を

確立する。具体的には，蛍光顕微鏡や走査トンネル顕

微鏡などによる分子クラスターの観察と微小領域の分

光分析を組み合わせることで二次元分子薄膜の計測手

法を確立し，クラスター形成に及ぼす集合体構成成分

や集合体の作製条件などの影響とそれらの相関性を明

らかにする。

4.機能モジュールの有機的な結合と分子

ナノテクノロジーの確立

特定の機能分子のドメインを高分子化することで他

の分子群との混合を抑えたり，水素結合や特異な相互

作用などを利用して特定の分子クラスター問での結合

を行なう。また，光エネルギー捕集，電子伝達，酵素

との電子的コミュニケーションなどを司る機能モ

ジュールから構築される人工光合成などの分子デバイ

スを作製し，二次元分子集合体における分子分布制御

技術の確立がモレキュラーナノテクノロ ジ一の中核的

技術として不可欠であることを実証してゆく 。

5.最近の研究成果

膜電位感受性色素とバリノマイシンを含むジアルキ

ルリン酸LB膜の蛍光強度がカリウムイオ ンの濃度の

対数に比例して変化することを見いだした（図 2）。こ

れは， LB膜へのカリウムイオンの選択的な取り込み

に伴う膜電位変化を蛍光強度の変化として検出したも

のである。さらに LB膜作製条件によっては，イオ ンと

の相互作用によって膜の相状態変化が誘発されその結

果として蛍光強度変化がおこることを蛍光顕微鏡によ

る単分子膜の直接観察によって見いだした[3,4]。LB膜

の蛍光強度は，センシングの対象とするゲスト分子と

そのレセプターとの親和性，マトリックス膜である

LB膜との相互作用（静電的相互作用，疎水的相互作用

など），膜電位変化，さ らには光化学的プロセスなどの

影響を受ける。すなわち，ホストマトリックスである

LB膜構成分子の化学構造や作製条件，蛍光プローブ

である膜電位感受性色素の化学構造などを様々に変化

させることで，ゲストに対する蛍光応答も多様になる

ものと期待される。それぞれのホスト LB膜に特徴的

な蛍光応答が得られれば，いく種類かのホスト LB膜

からなるマルチチャンネル型オプテイカルセンサーを

作製し様々なゲストに対する蛍光応答をパターン化し

多変量解析処理を施すことでゲストのパターン認識と

定量化が可能となる [5]0 
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a.濃度依存性， b.繰り返し応答

-70-



【参考文献】

[l]下村政嗣，固定化二分子膜，有機エレクトロニクス材料研

究会編，ぶんしん出版 (1990)

[2] M.Shimomura, Prog.Polym.Sci., 18, 295-339 (1993). 

[3] M.Shimomura, A.Honma, S.Kondo, N.Tajima, E.Shino-

hara, K.Koshiishi, Sensors & Actuators, Bl4, 629-631 

-71-

(1993). 

[4] M.Shimomura, S.Kondo, N.Tajima, E.Shinohara, Sen-

sors and Materials, 29-39 (1992). 

[5]本間，下村，田島，近藤，篠原，越石，第54回応用物理学

会秋季学術講演会予稿集，p.1102(1993). 



脳機能研究の新しい道具

脳灌流法

超分子分光研究分野稲垣陸史，田村 守

ラット頭部の人工血液による脳灌流標本の作製とその分光学的性質を詳細に検討した。 FC-43の人工血液

を定圧下で総頚動脈よりカニューレを介して灌流を行った。灌流標本の自発脳波は正常ラットと同様であり，

灌流開始後～6時閻にわたって記録できた。また，光刺激に対しても正常な応答が見られた。種々のテンカン

誘発薬物に対しても，典型的なスパイク状脳波の応答が観察できた。以上より，電気生理学的には｀‘intact"
な脳灌流標本であると結論した。

可視ー近赤外領域の吸収スペクトル測定より，脳内ミトコンドリアは完全酸化の状態にあり，低酸素負荷に

対し，チトクロームオキシダーゼの二つの酸化ー還元中心，ヘムと銅，は速やかに還元され，同時に脳波が消

失した。これらの事より，我々が作製した，血液を用いない摘出ラット脳灌流標本は今後の脳機能研究に有効

であると結論した。

はじめに

脳組織は各種の臓器の中でその機能が最も強く酸素

代謝に結びついている。このこ とは，脳機能研究の上

で，循環動態の変動がしばしば脳組織の種々の応答を

埋もれさせてしまう。このため，循環系から切り離し

た脳灌流標本は脳機能研究の上で優れた実験系といえ

る。しかしながら，現在までその生理的•生化学的に

正常に機能し得る，摘出脳灌流標本の作製は困難で

あった。特に，他の心臓や肝臓で行われている血液を

用いない灌流法はまだ確立されていない。今回，我々

は人工血液(FC-43)を用いた新しい脳灌流法をラット

頭部に採用し，良好な結果を得たのでその一部を紹介

する。

ELECTROENCEPHALOGRAPH 

SPECTROPHOTOMETER 
AROTID 

←1 
＼ 
NTERNAL JUGULAR 

＼に三言
sampling 

|GAS ANALYZ;R:ABL-30| 

200mmHg 

RESERVOIR 
FC-43 EMULSION 
saturated with 
95急N2 + 5宅CO2

200mmHg 
l ,  

GAS CYLINDER 

95%N2 + 5%C02 

Schematic diagram of the perfusion system for a rat head. The isolated rat head was perfused with the oxygenated FC・43emulsion 
at a constant pressure (200 mmHg) using cylinder pressure regulators. The apparatus in this system was carefully insulated against electric 
noise. 

図 1 ラット脳灌流系のプロックダイヤグラム
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a) 

b) 

200μVI)  
Is 

B. Temperature 

脳灌流標本の作製

図1に全体の実験系のブロックダイヤグラムを示

す。 95％酸素と 5％炭酸ガスで飽和した人工血液(FC

-43)を200mmHgの動脈圧でラット総頚動脈よりカ

ニューレを介して灌流を開始する。この時，手術中，

脳への血液が常に維持される特別なループカニューレ

を用いた。ラット頭部に脳波用電極を着け，同時に近

赤外吸収スペクトルの測定用のライトガイドを装着し

た。
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(a) 摘出灌流脳の自発脳波と光剌激

(b) 麻酔ラットの自発脳波

灌流脳の温度依存性
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図 3 灌流脳の好気一嫌気差スペクトル

aerobic 
perfusion anaerobic perfusion 

J

O
 
u
o
q
:
>
n
p
atJ 

0

1

2

 
0

0

 

(

1

 

.

.

 

’
●
●
i)
E

u

 

o
z
g

-
s
o
9
v
v
 

J

2
 

0

0

 

(
1
,
1
、
I
)
c
e
.
e
a
E
a
L

G
 
E
 
E
 ヽヽ、.

＼
ヽ

、

‘

¥

ヽ

、

遍

‘

‘

ヽ

｀

、

＼

゜
20 40 60(s) 

゜
↓
.
J
a
d
d
o
u
 

(

1

.

ー
・
皐
I

)

（

ー

I
I
I
I
)
」

a
d
d
o
u

ヽdヽ
ヽ
＼
 

ヽ
＼
 

↓
§
e
a
E
a
q
 ー。

u
o
,
p
n
p
a
H
 

E

u

 0

£81
0
9
L
V
V
 

1

2

 

0

0

 

0

0

 
山

。゚，
 

―
―
 

EEG芯°V)・“帽蜘
―

―

―

 

゜
5
 

10 15 (min) 

図 4 好気一嫌気における灌流脳のチトクロームオキシダーゼの変化と脳波
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結 果

図2の(A)は摘出脳標本の自発脳波（a）と右目に光を照

射した時，（B）は正常麻酔ラット脳波である(b)。(B)は灌
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灌流脳のチトクロームオキシダーゼの酸素

濃度依存性

チトクロームオキシダーゼのヘムと銅のプ

ロット

流脳の脳波の温度依存性を示しており， 25-30℃で灌

流開始後約4~6時間，正常な脳波が観察された。

図3にラット頭部の好気一嫌気のスペクトルを示

す。 605nmに吸収極大，～830nmに吸収極小が見ら

れ，前者はミトコンドリアのチトクロームオキシダー

ゼのヘムの還元，後者は銅の還元に対応する。

次に摘出脳標本を好気状態から嫌気状態に変えると

図4に見られるようにヘムの還元が銅の還元に先行

し，約40％還元された時に脳波が消失する。この時に

脳内の酸素濃度は 10―7近くまで下がっていることが

判る。図 5に図 4で得られたチトクロームオキシダー

ゼのヘムと銅の酸化一還元を灌流液の酸素濃度に対し

プロットした(A)と，相互の関係(B)を示す。

考 察

血液を用いない脳灌流標本を作製し，脳波，光刺激，

薬物応答からほぼ正常な脳機能を維持していると結論

できた。また，図 3,4からも理解されるように，血液

が存在しないため，各種の分光学的手段が利用でき，

特に近赤外領域でのチトクロームオキシダーゼの酸

化一還元を追求できる。この結果は正常血流下での各

種の結果と比較し得るもので，特に図 4の(B)から，脳

組識は活発な酸素消費を行う State-3呼吸であると結

論した。今後，この標本を用いて種々の薬物等や生化

学的挙動の研究を行いたい。

【参考文献】

M. Inagaki,and M.Tamura, ].Biochemistry, 113 650-657 

(1993) 
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キノンによる酸化的ストレスと防御機構
（ラット脳，肝細胞下画分のデータを中心に）

超分子分光研究分野中村正雄

キノンによる肝毒性は，酵素によるキノンの1電子還元を経た酸素ラジカル生成に起因する。肝細胞でキノ

ンは主に NADPH-P-450還元酵素で 1電子還元されセミキノンラジカルとなり酸素と反応し 0でを生成

する。一方口Tージアホラーゼはキノンを？電子還元し，酸素ラジカルの生成を抑制する。従ってキノンの肝毒

性発現を解明するには，局在した個所のそれぞれの活性を明らかにする必要がある。細胞下画分の相対的な酵

素活性を算定してみると，肝細胞レベルでは細胞表面膜がキノン肝毒性の防御にあたると結論される。

目的

生体に生じる還元酸素種生成(H、202,0戸）に基づく

酸化的ストレスと種々の疾病，発癌，老化との関連が

強く示唆されている。これは還元酸素種生成により開

始するラジカル連鎖反応で，この結果，生体膜，酵素，

核酸が酸化的修飾を受ける。これに対して生体は多重

な防御機構①抗酸化物（ビタミンCやEなど）②抗酸

化酵素(SOD, カタラーゼ，グルタチオンペルオキシ

ダーゼ， DT—ジアホラーゼ， etc) を持ち，活性酸素種の

消去と障害の抑制と修復を行う。ここではキノン（2-メ

チルー1,4ーナフトキノン）による肝毒性発現とこれに対

する防御の仕組みを述べる。キノンによる肝毒性は，

酵素によるキノンの 1電子還元を経た酸素ラジカル生

成に起因する。肝細胞でキノンは主に NADPH-P-450

還元酵素で1電子還元されセミキノンラジカルとなり

酸素と反応し 0戸を生成する。その結果，細胞表面の

ブレブの形成や，細胞内の情報伝達能の消失を経て細

胞死に至ることが知られている。一方 DT—ジアホラー

ゼはキノンを 2電子還元し，酸素ラジカルの生成を抑

制する。従ってキノンの肝毒性発現を解明するには，

局在した個所のそれぞれの活性を明らかにする必要が

ある。

方法

ラット遊離肝細胞から常法によりサイトゾル， ミク

ロソーム，形質膜を調製した。得られた画分は標識酵

素活性で検討した。ラット脳ミクロソームは灌流脳か

ら細胞分画法で得た。酵素活性は 2波長法で測定した。

DT—ジアホラーゼ活性はジクマロールによる阻害か

ら算定した。メナジオン(MK)の還元を介した酸素ラ

ジカル生成はDMPOをスピントラップ剤とし ESR

で観測した。

結果と考察

ラット肝の NADPH-MK還元活性（比活性）はサイ

トゾル＞ミクロソーム＞形質膜画分の順で，lOμMジ

クマロールによる阻害率はそれぞれ92%,65%, 70% 

であり，細胞下画分の MK還元活性は主として DT-

ジアホラーゼで触媒される (TableI)。MKを介した

0；・の生成は形質膜画分ではミクロソームの 1/10で

NADPH-cyt.c還元活性の比と一致した。 NADH-

MK 還元反応中の 0、: •生成はミクロソームで

NADPHの1/2,形質膜画分では観測されない。従っ

て，ミクロソームに結合した NADH-bs還元酵素も

MKの 1電子還元を介して 0戸を生成することが明

らかである。いずれの 02 · 生成も DT—ジアホラ ーゼ

の阻害剤で影響を受けず， MKを介したラジカル生成

は本酵素によらないことを示している。脳のサイトゾ

ル，ミクロソームでも NADPH-,NADH-MK還元活

性に占める DT—ジアホラーゼ活性の割合は肝のそれ

らと同じで，キノンの毒性に対する充分なジアホラー
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ゼによる防御能力を示している。脳のミクロソームで

は明らかに NADH-MK系での 02・生成が NADPH

-MK系での生成を上回り，肝ミクロソームの電子伝

達経路との差を示しているとみられる。以上から肝細

胞レベルでは細胞表面膜の DTージアホラーゼがまず

キノンの肝毒性の防御にあたることが示唆された。
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Table I Effect of Dicoumarol upon the NAD (P) 

H-Menadione Reductase Reactions by 

Subcellular Fractions. 

Subcellular 
MAD (P) H-Menadione Activity 

Electron Reductase Activity Remaining 
Fractions Donor 

（％） + 10 μ MDicoumarol 

(n mol/mg protein. min) 

Cytosol NADPH 135 1 1 8.1 

NADH 125 8.1 6.4 

Microsomes NADPH 13.1 4.6 35 

NADH 10.4 3.5 34 

Plasma Membranes NADPH 5.3 1.6 30 

NADH 4.1 1.2 29 



単一分子蛍光法による DNA認識酵素の評価

細胞機能素子研究分野金城政孝

Kienow酵素と Rhodamine-4-dUTPを用いて蛍光標識をした DNAを合成し，その拡散速度を自己

相関蛍光測定法を用いて測定した。 50bpから500bpの範囲の？重鎖DNAの拡散速度はその鎖長にほぼ比

例し，また得られた値は回転楕円体や棒状分子として計算した拡散速度に良く一致した。蛍光標識DNA(500

bP)をT7 exonucleaseを用いて3'末端から順次分解してその時の拡散速度の変化から酵素活性を測定

した結果1.5X 10―3S―lと0.03s―1の速度常数が得られた。また放出される Rho-dUMPの分子数から標識

DNA l分子当り約20分子のRho-dUTPが取り込まれたことが分かった。

はじめに

DNAやRNAの検出と分子量測定は生化学や分子

生物学の研究において最も重要な分析手段であり，現

在極めて一般的な検出法はアガロースやポリアクリル

アミドを用いたゲル電気泳動法である。本研究はアル

ゴンレーザーと自己相関蛍光測定法(Fluorescence

correlation Spectroscopy, FCS)を組み合わせた単一

分子検出法を DNAのサイズと溶液中の分子数の同時

測定に応用したものである。近年の FCS開発の進展

は様々な FCS の特徴を明らかにした [1~3] 。 1) 測定

される並進拡散速度の範囲が広いこと。この事は，ア

ミノ酸や核酸などの低分子基質から，蛋白質，染色体，

生体膜や細胞までの複合体まで広い範囲をカバーでき

ることを示唆している。 2)共焦点顕微鏡を用いること

により観察している視野が微小領域(0.24Xl0―15l)と

なり，必要な試料量は少なくてすむ。この特質は試料

を調整するのが困難なときや，生物学や遺伝学でしば

しば起きるが，希産種や変種などサンプル量自体が制

限されているときに重要である。 3)データを解析する

プログラムやパーソナルコンピューターの発展によ

り，データを集める時間や，データ分析の時間が短く

なり応用分野が広がるようになった。

本稿では蛍光標識をした 2重鎖DNAの水溶液中の

拡散速度の性質，特に拡散速度と鎖長の関係について

報告する。また，蛍光標識DNAを3'末端から順次T7

exonucleaseを利用して切断して行き，その時に切り

放される蛍光分子を FCSを用いて数えることによ

り，酵素活性の測定と 2重鎖DNAに含まれる蛍光プ

ローブの数を見積った。

方法

種々の長さの 2重鎖DNA(50bp, 217 bp, 343 bp, 

500 bp)を PCRを用いて合成し，工タノール沈澱法に

より回収した。以上のサンプルと 1重鎖M13 mp 18 

DNA(7250 b)を鋳型とし， Rhodamine-4-dUTP存在

下， DNApolymeraseとして klenow酵素を用いて蛍

光標識2重鎖DNAの合成を行った。合成した蛍光標

識DNAはSephacrylS-400カラムクロマトグラ

フィーにより精製し，溶出液をそのまま FCSの試料

とした。

自己相関蛍光測定装置は CWアルゴンレーザー(SP

model 165, 514. 5 nm, 500 μ W),共焦点蛍光顕微鏡

(Leitz), アバランチホトダイオード (EG&G,

SPCM-100),コリレーター(ALV,ALV 5000)から

なる。試料は顕微鏡の対物レンズの表面に直接乗せた。

測定で得られた相関関数の相関強度の逆数から視野

中に存在する平均蛍光分子数が決定され，相関値が

1/2になる時間で定義される相関時間から平均の並進

拡散時間が決まり，拡散速度が推定される。
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結果

Fig.lに2重鎖DNAの鎖長に依存する相関時間の

変化を示す。鎖長が長くなるにしたがって相関時間も

長くなることが分かる。 DNAやダバコモザイクウイ

ルスのような棒状をした物質の溶液中での拡散速度

（摩擦係数）についての理論的研究は Perrin,Broers-

ma, Bloomfieldなどがあるが，我々の結果は 7250bp 

DNA（環状）の拡散時間のデータを除いてそれらの理

論値とよく一致した。

次に蛍光標識した 500bpDNAを基質として T7

exonuclease (T 7 exo)による分解過程を調べた

(Fig.2)。時間と共に相関関数が右から左ヘシフトし，

かつ相関強度は時間と共に小さくなり蛍光分子が増加

していることが示されている。これは T7exoが

DNAの3'末端から DNAを順次切断するに従って，

元々の DNAが短くなることと切り出されたモノマー

］ 
。1 、~―--シ ー ．こ→

21 l, ;o SC !00 120 14, 160 180 200 

Time (channel) 

Fig. 1 Autocorrelation function of diffusion of DNA 

molecule. Each DNA was synthesized by 
using the Kienow enzyme (4U) in the pres-

ence of 50mM dUTP and 25mM dTTP. Tran-

slational diffusion time for 7250 bp（▲）： 

1 Om sec, 500bp（◇）： 2.25m sec, 21 7bp 

（●）:0.95m sec, 50bp (*): 0.45m sec and 

Rho-dUTP（◆）： 0.086m sec. Ordinate scale 

is normalised to unity. 
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Fig.2 The change of autocorrelation function of 

500bp DNA treated by T7 exonuclease. The 
reaction was carried out with T7 exonu-

clease (3 μM} and 500bp DNA (4nM) in 1 OμI 

buffer contained 1 OmM Tris-HCI (pH 8.0), 0. 

1 M NaCl, 1 mM  EDT A and 1 OmM MgCI 2 at 
20℃.The reaction was started by adding 

the enzyme (1 μ I} and then measured after 
0.5, 1.5, 3.5, 6.5, 9.5, 1 4.5, 1 9.5, 29.5 

and 34.5min. 

の蛍光分子(Rho-dUMP)の増加の双方の要因により

説明される。詳しい解析の結果， 1,5X10―3s―lと

0.03 s―1速度常数を得た。また酵素反応に従って蛍光

分子は 500bpDNAの4.1nMから反応終了後には

26. 7 nMに増加しており，これは DNA鎖一分子当り

約6分子の Rho-dUMPを放出したことになる。さら

に切れ残りの DNA鎖の長さを拡散速度から 350bp 

と見積ることができ，その結果20分子の Rho-dUTP

が500bp中に含まれていたことになる。

【終わりに】

自己相関蛍光測定法により DNAの鎖長と酵素反応

液に含まれる基質濃度の変化を同時に測定できること

を示した。この方法は微量，希釈条件下において酵素

活性を測定するのに今後有効になると思われる。

【参考文献】

[l] Rigler,R. & Widengren,J. in BioScience (Klinge and 

Owman eds) 3; 180-183(1990) 

[2] Soper,S.A., Shera,E.B., Martin,J.C., Jett,J.H., Hahn,J.H., 

Nutter, H.L & Keller,R.A. Anal Chem 63; 432-437 (1991) 

[3] Rigler,R. & Metz, U. SPIE 1921; 239-248 (1992) 
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多重散乱光の波長相関特性

光システム計測研究分野岡本 卓，朝倉利光

移動微粒子懸濁液に二つの異なる波長のレーザー光を照射したときに得られる動的多重散乱光の波長相互相

関特性について実験的に研究した。散乱光強度の相関係数は，光学的厚さおよび粒子数密度に依存する。一方，

相関時間は粒子のブラウン運動の影響を受けす，懸濁液全体の流れだけを反映する。この結果，従来困難であっ

た多重散乱流体の速度計測が可能であることが明らかとなった。

l.はじめに

粗面に二つの異なる波長をもつレーザー光を照射す

ると，それぞれの波長の散乱光によって生じる二つの

スペックルパターンは粗面の粗さによってその相関度

を変化させる。この性質を利用した二波長スペックル

相関法は表面粗さの測定法として提案されているが

[l]，原理的には粗面に限らずランダムな光散乱を起こ

すあらゆる物体に適用可能である。そこで私達は，対

象物体として微粒子懸濁液を選び，それがもつさまざ

まな性質と得られる散乱光強度の相互相関関数の特性

との関係を実験的に調べた[2]。特に，微粒子の運動が

光強度の時間的ゆらぎに及ぼす影響に注目した。

も実験系

実験系の概略を図 1に示す。多波長のアルゴンレー

ザー光を直径約20mmの平行ビームにして，厚さ

1mmのガラスセルに照射する。セル中に入れる試料

として，一定の直径をもつポリスチレン粒子を水に分

散させたものを用い，セル全体を光軸に垂直な方向に

一定速度で移動させる。懸濁液から出た動的散乱光は

結像レンズを通って直径50μmのピンホールに集め

られ，分散プリズム DPおよびレンズによって波長ご

とに分離したのち，異なる二波長の光が光電子増倍管

PM 1およびPM2で検出される。得られた光強度変

動 I1(t)およびI2(t)は， FFTアナライザヘ送られ，直

流分を除去したゆらぎ成分の相互相関関数が計算され

る。

L3 A
 

図 1 実験系。L1'L2,L3, L4,アクロマートレンズ，
PL,偏光子； A,検光子； P,ピンホール； DP,

分散プリズム； PM1, PM 2, 光電子増倍管。

3．光強度ゆらぎの相互相関関数

実験で得られた相互相関関数の一例を図 2に示す。

1 

c: 

g 晋： Correlation coefficient 
g 0.5 / 

g 
Q 

゜| -3U u OU  

Time (ms) 

図2 散乱光強度ゆらぎの二波長相互相関関数。

-79-



この相関関数のピーク値（相関係数）は懸濁液中の散

乱光の光路長分布などで決まるため，微粒子の直径や

濃度に関係した量である。一方，相関ピークの半値半

幅で定義される相関時間 Tcは微粒子の運動状態を反

映している。以下にこれらの関係について得られた結

果を示す。

4．実験結果

図3は，波長488nmと514.5nmの散乱光で得られ

た相関係数が，微粒子の体積濃度によって変化する様

子をプロットしたものである。濃度が高くなると散乱

回数が増加し，光路長の分布が広がるために相関が低

下する。また，粒子直径によって異なる相関係数が得

られるが，これは，相関係数が粒子濃度のみに依存す

るのではなく，散乱体の光学的厚さと粒子数密度に支

配されているためである。ここで，光学的厚さとは試

料の厚さを光子の平均自由行程で割ったものである。

セルの移動速度（微粒子の平均速度）と相関時間の

関係を図 4に示す。自己相関関数（波長 488nm)から

l
U
8
!8!Jt80::> 
u
o
qe
1
e」
」

0

0

0.5 

゜
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図 3 粒子の体積濃度と散乱光強度ゆらぎの相関係数

の関係。

0.7 

（

L
ー

S

E

)

0

2

_

L

0.4 

0.3 

0.2 

0.1 

Particle diameter: 0.426 μ, m 

Volume 
concentration 

Autocorrelation 0.1 % 
’ （入＝ 488nm) 

]

。゜ 0.2 0.4 0.6 

Velocity (mm s―1) 

0.8 

図4 粒子の平均移動速度と相関時間の逆数の関係。

得られる相関時間は，粒子のブラウン運動の影響を大

きく受けているのに対し，相互相関関数（波長488nm, 

514.5 nm)から計算した相関時間は，ブラウン運動の

影響を受けず，その逆数が粒子の平均速度に比例する。

さらにその比例係数は粒子濃度にほとんど影響しな

ぃ。したがって，相関ピークが検出できる濃度範囲に

おいて，二波長相関法は多重散乱媒質の速度測定に有

効な方法であることがわかった。

5.おわりに

二波長相関法は，粗面に限らずコロイド溶液のよう

な多重散乱体に対しても応用できることが明かとなっ

た。二波長の相関をとるということは，散乱光の中の

直進成分に近いものだけを選択的に取り出しているこ

とに対応するため，光CTの手法を応用したと見るこ

ともできる。ただし，生体のような高濃度媒質では前

方散乱光の二波長相関成分がほとんどないため，本手

法は皮膚血流のような表面散乱光の解析に有効だと思

われる。

【参考文献】

[l] B. Ruffing: J. Opt. Soc. Am. A, 3, 1297 (1986). [2] T. Okamoto and T. Asakura: Opt. Commun., 103, 355 

(1993). 
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レーザー放射圧
動的光散乱における影響

光システム計測研究分野原田康浩，朝倉利光

測定対象の場を乱さないと認識されている光波散乱微粒子センシング法の中で，測定対象の運動形態がその

測定原理に密接に関連する動的光散乱法をとりあげ，そこでのレーザー放射圧の測定結果への影響の存在を実

験的に明示するとともに，その影響の粒径依存性に注目して解析する。

l.はじめに

コロイド分散のようにランダム運動を伴う多粒子系

の構造や大きさ，運動形態などの情報を抽出する光学

的手法に動的光散乱法[l,2]がある。この場合，照射光

波は多粒子系のランダムな位置変動にともなって位相

変調を受けるだけで，対象物体の動態を乱すことは無

いと仮定されている。一方で，レーザー光の放射圧を

利用したミクロンオーダーの微小粒子のトラッピング

法とその応用技術に関する研究［3]が活発に行なわれ

ており，そこでは光波と微粒子との間の散乱現象を介

した運動量に関する相互作用を主題にしている。した

がって，先の動的光散乱法においても，照明系の設計

如何によってはこの相互作用が顕在化する可能性があ

る。本研究では，動的光散乱法におけるこの相互作用

を明確にするために，比較的高出力のレーザーで照射

された微粒子懸濁液に対して，異なる波長の低出力

レーザーをプローブ光として照射し，その動的散乱光

をホモダインおよびヘテロダイン検出する方式によ

り，最終的に得られる光電子相関関数に現れる光の放

射圧の効果を実験的に調べた[4]。

も実験系

Fig.lに実験系の概略を示す。放射圧に寄与する照

明光波として出力が可変の Ar十レーザー（入＝

514.5 nm,スポットサイズ 7.32μm)を，そのビームウ

エスト部でポリスチレン標準粒子の蒸溜水懸濁液が充

填された厚さ 2mmのガラスセルに照射する。これと

M1 

ND 

B。

L1 LっP1 L:. 、\~4 P3 

M2軍 I1-VIlIIl-- ―一三蓼］1—- 1~ 
IF 

A3 
＜二二＞ l5

Sample Cell i --, I I r-1v11 
＇ 

し~P4
＇ ~ IF2 

-i—-~ 

OF2`2-

Figure 1 Schematic diagram of the experimen-

tal setup 

直交する方向から，プローブ光として He-Neレー

ザービーム Bi, B2は＝ 632.8nm,交差角度 10度，

ホモダイン検出時はビーム Bのみ）を照射する。微粒

子懸濁液からのプローブ光の動的散乱光は，ホモダイ

ン検出時には右側の光学配置で，ヘテロダイン検出時

には下に配した光学系においてそれぞれ光電子増倍管

PMにより検出され，光電子パルス列に変換された後，

光電子パルス数の時間相関関数（光電子相関関数）が光

子相関計において測定される。
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3.実験結果

直径 2.062μmのポリスチレン標準粒子を用いた実

験で得られた相関関数のアルゴンレーザーパワーヘの

依存性を Fig.2（ホモダイン検出）およびFig.3（ヘテロ

ダイン検出）に示す。ホモダイン検出時には，測定され

た相関関数の形状と相関値が 1/eに低下する遅延時

間で定義される相関時間から，多粒子系の相互の位置

関係の時間的変動（ブラウン運動）の速さが議論でき，

ヘテロダイン検出時の相関関数からは微粒子系全体で

の一定速度運動が推定できる。なわち，これらの図よ

り， 1)レーザービーム内に微粒子がトラップされるこ

とにより，多粒子系の流体および熱力学的条件で決定

されるブラウン運動が抑制され， 2)Ar十レーザー光

の伝播方向への微粒子系全体にわたる一定速度運動が

誘起されていることがわかる。

一方，照射レーザーのパワーとホモダイン検出時の

相関時間の関係を示した Fig.4から，粒径の大きな粒

子ほどレーザー放射圧によるブラウン運動の抑制効果

が顕著に現れていることが分かる。すなわち，動的光

散乱法による微粒子分散系の拡散定数や微粒子粒径の

測定においては，高々出力数十mWのレーザー光によ

る測定であっても，照明光波によるこれら放射圧の影
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and (0) for 0.624 μm in particle diam-

eter, respectively. 

響を考慮する必要があることを示している。

4.おわりに

動的光散乱法におけるレーザー放射圧の影響を，そ

の粒径依存性に注目して実験的に解析した。その結果

プローブとしてのレーザー光が測定対象の運動形
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態を変えてしまうと言う意味で，本来この影響は望ま

しくないものであるが，一方でレーザーによる測定対

象運動形態の積極的な外部制御に基づく能動的光散乱

微粒子計測法へと発展する可能性をも示唆するもので

ある。

【参考文献】

[l] B. J. Berne and R. Pecora, Dynamic Light Scattering 

(Wiley, New York, 1976). 

[2] K. S. Schmitz, An Introduction to Dynamic Light Scat-

tering by Macromolecules (Academic, San Diego, 1990). 

[3] K. Sasaki, M. Koshioka, H. Misawa, N. Kitamura, and 

H. Masuhara, Opt. Lett. 16 1463 (1991). 

[ 4] Y. Harada, T. Asakura, and K. Enomoto, Proc. SPIE 

1983 323 (1993). 
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視覚系における競合的情報処理機構

に関する研究

量子計測研究分野小林哲生，大和田 徹，加藤和夫，栗城真也

視覚系の競合的隋報処理が時間的に如何に行われているかを解明することを目的とし，両眼視野闘争過程の

心理物理実験，神経回路モデル解析並びに視野闘争時と融合時にみられる脳の自発リズムの空閻的差異の解析

を行った。神経回路モデルのシミュレーションにより，視野闘争過程の統計的性質の説明を試みるとともに，

視野闘争時と視野融合時における a波の頭皮上分布の空間的差異を明らかにした。

l.はじめに

脳の情報処理機能の中でも，視覚系の行う知覚，認

知に関わる機能は疑いなく非常に重要なものである。

ここで，人間のように左右両眼の視野に重複部がある

動物では，両眼に加えられた視覚刺激による相互作用

が脳内で生じ，その結果として両眼視に固有の知覚過

程が起きる。本研究では，この両眼視の中でも特に時

間特性が顕著に観測される両眼視野闘争過程（左右の

眼に与えられる刺激の形や動き等が互いに極端に異な

り1つに融合できない場合に各々の視覚刺激が交互に

知覚される過程）に注目し，視覚系の競合的情報処理

が時間的に如何に行われているかを解明することを目

的としている。本稿では，これまで行ってきた心理物

理実験，神経回路モデル解析並びに視野闘争時と融合

時にみられる脳の自発リズムの空間的差異を中心に報

告する。

2．神経回路モデル解析

これまでに左右の優位期間の頻度分布が経験的にガ

ンマ分布と一致するという事が知られている [l,2] 

が，現在のところ，その明確な理由は分かっていない。

我々はこの統計的性質を説明するため，方位選択性を

有する一群の NeuralElement (NE)からなる 3層の

視野闘争モデルを提案し，解析を行ってきた［3]。モデ

ルにおいて各 NEには刺激強度に応じて繰り返し周

波数の変化するインパレス列が入力され，興奮性，抑

制性の結合により各々指数関数的に減衰する興奮性シ

ナプス後電位と抑制性シナプス後電位とが発生し，こ

れらの時間加重がいき値を越えるか否かで競合するニ

つの NEのon,offの関係が決定され視野闘争が生ず

る。ここで左右の眼からの刺激に対応する 2つのイン

パルス列の周波数が一定でかつ位相が一致している場

合，視野闘争は生じない。位相がずれている場合視野

闘争は生じるが，実験で得られたようなガンマ分布と

はならない。そこでインパルス列の繰り返し周波数に

ゆらぎを与えてゆくと，ゆらぎの種類に応じて優位期

間の頻度分布に変化が現れる。炉検定によりガンマ分

布との適合度を調べた結果，ィンパルス列の周期のパ

ワースペクトルが白色の場合，最もガンマ分布と良く

一致することが確認された。またシミュレーションの

結果は，いずれも一方の眼からの刺激が減少するとそ

の眼の平均優位期間，分散，優位度とも減少し，逆に

他の眼では増加するという傾向を示しており，実験結

果と一致している。

3.自発脳波リズムの解析

次に，視野闘争過程という心理現象と脳波との関連

性に関する検討を行った。脳波測定部位は国際式

10-20電極法に基づき頭皮全体をカバーする 12ない

し16カ所である。ここでは呈示図形として斜め 45° 

方向に運動する格子を用いて計測・解析を行った結果

について述べる。図 1は， a波帯域での視野闘争時，

視野融合時の閉眼安静時に対する a波減衰率である。
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Fig. 1 Alpha attenuations in the conditions of 
binocular rivalry (solid line) and binocular 
fusion (dotted line) at 1 6 electrode posi-
tions on the scalp. These are grand ava-
rages of five subjects. 

T4 

ピーク周波数(8.75 Hz)付近で減衰率に差が見られ

る。この 8.75 Hzにおける闘争時，融合時の減衰率の

差を求め トポグラフ表示した結果を図 2に示す。頭頂

及び後頭付近で両者の差が大きくなっているのが分か

る。この結果は，サルを用いた視野闘争実験でMT野，

MST野のニューロンが，運動に関連した視野闘争過

5

温
冒

冒
言

-5.0 

Fig.2 Topological map of the difference of alpha 
attenuations in binocular rivalry and fusion 
at the frequency of 8.75 Hz 

程に関与しているとの報告［4]と位置的に符合すると

思われる。これまでの線や幾何学図形を刺激として用

いた実験結果[5,6]と本研究で得られた結果を比較す

ると，呈示図形の有する主たる性質の違いにより，a

波の減衰率分布が異なる可能性が示唆される。更に，

Ray等［7],Toffol等[8]の報告にある様に大脳皮質

活動と a波減衰との間に正の相関があるとするなら

頭皮上の a波の減衰率分布が視覚系の階層性を反映

していることが考え られる。

【参考文献】

[l] R.Brake, Psycho. Rev., 96, 145 (1989) 

[2] R.Fox and F.Rache, Percep. & Psychophys., 5, 215 (1969) 

[3] T.Kobayashi, Frontiers of Med. and Biol. Eng., 4, 19 

(1992) 

[ 4] N.K. Logothetis, J.D. Schall, Science, 245, 761 (1989) 

[5] T.Kobayashi, M.Morita, S.Kuriki, Proc.14th Ann. Int. 

Conf. of IEEE-EMB, 14, 2742 (1992) 

[6] T.Kobayashi, M.Morita, T.Owada and S.Kuriki, 

Applied Electromag. in Materi., in press. 

[7] W.J. Ray, H.W. Cole, Science, 228, 750 (1985) 

[8] B.De. Toffol, A.Autret, B.Gaymard and E. Degiovanni, 

Electroenceph. clin. N europhysiol., 82, 423 (1992) 
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脳磁界計測用多チャンネルSQUI口
センサシステムの設計と試作

量子計測研究分野平田恵啓，栗城真也

量子計測研究分野では，これまでのSQUIDデバイスの開発及び脳磁界計測で培ったノウ八ウをもとに，新

たに脳磁界計測用の多チャンネルSQUIDセンサシステムの設計と試作を行っている。このシステムは，デバ

イス・グラジオメータ・エレクトロニクス・デュワー・ガントレー・シールドルーム等の八ードウェア及びソ

フトウェアから成り立つ。本報ではその八ードウェアの概要について述べる。

1.はじめに

量子計測分野では，これまで超高感度の磁束センサ

である SQUIDを用いたシングルチャンネルでの脳磁

界計測を行ってきた。脳内部の活動領域を推定するた

めには，頭皮上の磁場分布を求める必要がある。シン

グルチャンネルの測定では一つの分布を得るのに数十

回の測定を繰り返す必要があり，そのため一つの測定

に数日を要すこともあった。近年，生体磁気計測用の

多チャンネル SQUIDシステムが市販されており，ゎ

が国でもいくつかの大学病院で高度先進医療の適用が

認められてきた。当研究室では，これまでに SQUIDデ

バイスの研究および脳磁界計測で培ったノウハウをも

とに，現在，新たに多チャンネル SQUIDシステムの設

計と試作を行っている。本報告では，センサシステム

のハードウェアの概要について述べる。

2. SQUIDと駆動用エレクトロニクス

センサシステムの磁束分解能は， SQUIDおよび駆

動用エレクトロニクスのノイズレベルによって決定さ

れる。今回 SQUIDセンサに用いたデバイスは，ダブル

ワッシャー型， large/3L, R-shunted SQUIDで，その

磁束ノイズは 5X 10-6屯／j丘以下である。また，エレ

クトロニクスのプリアンプ部に低雑音の FET,OPア

ンプ等を用いた結果，後で述べるインサートに結合し

た状態でのノイズは 1nV / J}丘以下であった。その結

果，エレクトロニクスノイズを含む SQUIDの磁束換

算ノイズは 1~2X 10ゅ。I./Hzとなった。これにグラ

ジオメータを取り付けた場合の入力磁場換算ノイズは

5~10 fT/年であり，本システムは脳磁界を測るた

めに十分な感度を有している。

3.テュワー

本システムに使用している SQUIDは液体ヘリウム

の中で動作するため，液体ヘリウムを保持するための

デュワーが必要になる。液体ヘリウムは潜熱がきわめ

て小さいので，蒸発量を抑えるためにデュワーの材質

には熱伝導率の低い FRPを使用している。デュワー

の先端はヒトの頭部に密着させることができるように

10.5 cmの曲率を与え，この曲面に対して同心円状に

19個のグラジオメータを配置した（図 1）。このデュ

ワーの容積を 301と決め，蒸発量の目標値を 31/日以

下として試作改善の結果，デュワー単体では 0.11／時

以下の特性が得られた。よって後で述べるインサート

の導線の熱流入を加えても，一回の液体ヘリウムの補

給で約 1週間の測定が可能である。

4.グラジオメータ(GM)とインサート

頭皮上の磁束を SQUIDへ導くためのピックアップ

コイルとして，本システムでは 2次微分型の GM(D= 

18 mm, BL = 30 mm, 2ターン）を用いている。これに

より地磁気などの一様な磁場と傾斜磁場を取り除き，

勾配磁場のみを検出することが可能である。また GM

の先端はデュワーの曲面に合わせて，傾斜角度が 0゚，
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図2 電磁シールドルーム内のガントレーとデュワー

図 1 液体ヘリウムと SQUIDを収めるデュワー

15゚，30゚の3種類を設計した。各々のチャ ンネルは 1個

のGMと1個の SQUIDを1つのインサートに納め

るようにした。そのため， 19個のセンサの内のいくつ

かに故障がみられた場合には，そのチャンネルのイン

サート毎交換すれば済むようになっている。本システ

ムでは液体ヘリウムの蒸発量を極力抑えることを 1つ

の目標として，銅に比べ熱伝導率の非常に小さなステ

ンレススチール製の同軸ケーブルを採用し， 1チャン

ネルあたりのヘリウム蒸発量を0.11／日以下とするこ

とができた。このケーブルにエレクトロニクスを取り

付け，ノイズを測定したが 1nV / jlじであり，ケーブ

ル自体の熱雑音に関しても問題はなかった。

5.ガントレーと電磁シールドルーム

液体ヘリウム，インサートをおさめたデュワーの総

重量はおよそ 50kgにもなる。そのため従来使用して

いた木製の架台では支えることができないので，新た

にアルミ製のガントレーを設計した。このガントレー

はヒトが実験に合わせて様々な姿勢をと っても頭部に

デュワーの先端が密着するよ うに， 6軸方向への駆動

が可能となっている（図 2)（可動範囲： x軸 ＝

1275 mm, y軸 ＝745mm, z軸＝ 425mm,左右傾

斜＝ 土35゚ ，前後傾斜 ＝ 土50゚ ）。操作は手動とし

空気圧制御のデュワー固定装置を取り付けた。測定時

の環境雑音を低減するため，ガントレーを含むすべて

のシステムは電磁シールドルーム（内寸： 2410(W)* 

2410 (D) * 2280 (H) mm)に収められている。電磁シー
ルドは 2重のパーマロイと銅箔からなる簡易型であ

り， DC~100Hzの磁束遮蔽率は 0.05~0.01である。

6.おわりに

本報では，脳磁界計測システムを設計する際に，考

慮しなければならない仕様と試作中の性能について述

べた。本システムが実際に稼働するためには， 19チャ

ンネル分の SQUIDセンサ出力を記録できるデータア

クイジションシステムが不可欠であり，今後ソフト

ウェアを含めたこの部分の仕様を設計することが必要

である。
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血管内膜表面上におけるリポ蛋白の濃縮現象

（水透過速度に及ぼす血清濃度及び流れの影響）

自律調節研究分野内貴 猛，狩野 猛

動脈硬化の発症に関与していると考えられる，血管内膜表面上でのリポ蛋白の流速依存性濃縮現象に関して，

血管のモデルとして半透膜チューブを用いて実験を行った。その結果，水透過速度は測定開始からの経過時間

と共に低下するが，血管の場合と同様に，リポ蛋白濃度が高いほと，また灌流流量が少いほと低い事がわかっ

た。これらの結果から，血管の水透過速度が流量に依存して変化する現象は単なる物理的現象であり，血管内

膜表面上におけるリポ蛋白の濃縮現象によるものである事が明らかになった。

はじめに

動脈硬化症（アテローム性動脈硬化症）は，コレス

テロールが血管内膜中に蓄積し，マクロファージの侵

入や，平滑筋細胞の増殖等が起こり，血管内面が粥状

に盛り上がって起こる血管病である。この病変には，

大きな動脈でしか起こらず，小さい動脈や静脈では起

こらないという特徴がある。更に，血流が乱れる様な

動脈分岐部や弯曲部に起こりやすいと言う性質を示す

ため，血流が何らかの形で発症に関与しているのでは

ないかと考えられて来た。多くの研究の結果，現在で

は血管壁近傍の流れが遅い所（低壁せん断応力部）で

動脈硬化が発生することがわかってきた[l,2]。

コレステロールは血液中ではリポ蛋白に含まれて輸

送されるため，血管壁へのその浸透量を決めているの

は血圧と血管内膜表面上でのリポ蛋白濃度，水透過速

度である。何らかの原因で，リポ蛋白の浸透量が多く

なると，栄養の供給過剰となり，平滑筋細胞の増殖を

促し，あるいは内弾性板の内側に貯まるコレステロー

ルの量が増えることになり，動脈硬化へ発展していく

と考えられる。

我々は血管内膜表面上でのリポ蛋白濃度に着目し，

血管が分子の大きいものほど通しにくいという，半透

膜のような性質を示すことから，血管内膜表面のごく

近傍ではリポ蛋白を含む巨大分子の濃度が高くなって

いるのではないかと考えた。そしてこの現象は血流速

度と拡散速度とのバランスから，近傍の血流速度が遅

いほど濃度が高くなり，その結果，血管壁へのリポ蛋

白の浸透量が多くなると考えた。このリポ蛋白の濃縮

現象によって，動脈硬化以外にも血管内に起こる様々

な血管病の発生のメカニズムを説明することが出来

る。

リポ蛋白の濃縮現象は非常に重要な現象であるが，

その現象が実際に血管内で起こっているかどうかはま

だわかっていない。当研究室では，いろいろな方法を

用いて，この仮説を実証するための研究を行っている。

〔これまでの研究〕 Dengと狩野［3］は，血管を水透過

速度が一定な半透膜と仮定し， リポ蛋白を含む液を 3

段階の流量で流し， リポ蛋白濃度が半径方向にどの様

に変化しているのかを数値計算により調べた。その結

果，血管壁のごく近傍でリポ蛋白の濃度が上昇してい

ること，濃度の上昇割合は流速が遅いほど大きくなっ

ていることがわかった。次に，犬の総頸動脈と大腿静

脈の水透過速度を測定し，灌流液中のリポ蛋白濃度の

増加にともなって水透過速度が低下することを明らか

にした。灌流液中のリポ蛋白濃度の増加に伴って血管

内膜表面上のリポ蛋白濃度も同時に増加しているの

で，この結果から，血管壁面上のリポ蛋白の濃度の増

加に伴って水透過速度が減少する事がわかった。また，

灌流液の流量と水透過速度との関係を調べた結果，動

脈・静脈とも灌流液流量の増加にともない，水透過速

度が上昇することがわかった。これらの結果から，血
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管内膜表面上におけるリポ蛋白の流速依存性濃縮現象

の存在が間接的に証明された。

〔半透膜による研究〕 本研究では，上述の血管で見ら

れたリポ蛋白存在下での流速に依存した水透過速度の

変化が単なる物理的現象であるのか，あるいは血管内

皮細胞特有の生化学反応を伴う現象であるのかを調べ

た。これを解明するため，血管のモデルとして半透膜

チューブを用い，血管の場合と同様の実験を行い，水

透過速度に及ぼす血清濃度及び流れの影響について検

討した。

方法

水透過速度測定用のアクリル製密閉容器内に外径

7.5mmの透析用半透膜チューブ (Spectra/par CE, 

MWCO 500, 000) を装着し，その内部に牛胎児血清

及びそれを含む細胞培養液(RPMI 1640)を一定圧力

の下で十分に発達した層流状態にして流した。実験は

25℃で行った。密閉容器に取り付けたメスピペット内

の液面の上昇速度から透過流量を求め，それを半透膜

チューブの表面積で除して水透過速度を求めた。

結果

半透膜チューブの水透過速度は生体血管の場合と同

様に，灌流圧の増大と共に直線的に増加する事がわ

かった。また，図からも明らかなように，灌流圧一定

の条件下では水透過速度は時間的な変化を示し，時間

の経過と共に低下した。更に水透過速度は，灌流液中

の血清濃度（リポ蛋白濃度）が高いほど低く，灌流流

量が大きいほど減衰が少ないことがわかった。また，

流れがない状態での測定後(4時間後），流れを加える

と水透過速度は流れのある時の値近くまで上昇した。

これらの結果より，半透膜においても生体血管同様に，

水透過速度は灌流液の流量変化に追従して可逆的に変

化することがわかった。この実験から，血管の水透過
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水透過速度に及ぼす血清濃度と流量の影響

速度が流量に依存して変化する現象は単なる物理的現

象であり，血管内膜表面上におけるリポ蛋白の濃縮現

象によるものである事が明らかになった。

おわりに

以上の研究から，血管内膜表面上においてリポ蛋白

の濃縮現象が起こっており，壁近傍の流れが遅い所ほ

どリポ蛋白の濃度が高く，血管壁への浸透量が増大し，

動脈硬化の発症を促すことが強く示唆された。現在，

この現象を直接観察する方法として， リポ蛋白を蛍光

物質でラベリングし，蛍光顕微鏡下で蛍光強度を測定

する事により，管壁近傍のリポ蛋白の濃度分布を測定

することを考えている。また，当研究室ではこのリポ

蛋白の濃縮現象を別な角度から検証する事を目的とし

て，生体血管に近い水透過性を有する生体由来の人工

血管の移植実験や，高分子物質の定期的な静脈注射に

よる動脈硬化の抑制機序の解明をも行っている。
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膝前十字靱帯組織修復の

バイオメカニクス

自律調節研究分野大山直樹，山越憲 山田康晴，磯田由美

内山英一，黒沢秀樹

ヒトの膝前十字靱帯（以下， ACL)の自己修復能については現在のところ不明な点が多い。そこで，われわれ

は日本白色系家兎後肢のACLに対して，？種類の部分断裂例を作製し， e，4,lE週と経時的に力学的及び
組織学的特性について検討した。今回の研究から， ACLの部分断裂において，外側の線維は内側の線維に比

べて伸びやすいため，経時的に断面積を増加させ，その力学的特性を保とうと組織修復を行っていると考えら

れた。この相違は内外側にかかる力学的負荷が関与していることが示唆された。

目的 test ． 
specimen 

通常，ヒト膝前十字靱帯(ACL)が一旦損傷すると，

ACLは吸収，消失すると言われているが，現在でも充

分な確証は得られていない。そこで，我々は日本白色

系家兎後肢の ACLに対して， 2種類の部分断裂例を turn table 

作製し， 2, 4, 12週飼育後にその力学的及び組織学

的特性について検討した。

対象と方法

対象は体重2.9士0.23kgの成熟日本白色系家兎

58羽である。作製モデルは，強度試験として，内側群：

ACL中央外側 1/2を切離した群(n= 25),外側群：

ACL中央内側 1/2を切離した群(n= 21)とし，対照は
切離膝の反対側とした。引張試験システムは，まずレー

ザー変位計を用いて ACLの断面積を測定し，次に，

CCD cameraを用いた試作dimensionalanalyzerに

より歪みを， loadcellにより張力を同時に計測でき，

応カー歪線図が計算されるものである。術後経時的に

ACLの面積比（切離側／対照側），応カー歪線図から高

応力領域の弾性係数(Ee）（主にコラーゲン線維の弾性

特性），破断強度(<J'P)を求め(Fig.l),更に切離部の組

織学的所見も 2, 4, 12週と各2羽ずつ経時的に検討

した。

4

3

2

 

s
s
)
 

reCO 

st 

。→.00．口10.2 0・,3 

strain (e) 

Fig. 1 Experimental set-up for the measurement 

of mechanical properties of anteior 

cruciate ligament (ACL) 

結果及び考察

Fig.2に示される様に，両群とも切離側は対照側に

比べてどの時期でも ACLの面積は大きかった。内側

群では，術後 2週に比べて 12週の方が有意に(p< 

0.05)減少し，外側群では，術後2週に比べて 12週に

おいて有意に(p< 0.05)面積が増加していた。また，
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Fig.2 Ratio of area of the desected to the con-
trol side vs. postoperative period 

kgf/皿点
25 

20 

10 

゜

拿，拿＊，＃p<0.05

2 weeks 4 weeks 12 weeks sham side 
(n=9) (n=7) (n=8) (n=7) (n=8) (n=7) (n=25) (n=21) 

Fig.3 Elastic modulus (Ee) of the medial and 
lateral group vs. postoperative period 
The Ee values in each group of the control 
(sham side) are indicated in the right end 
of this graph 

術後12週において，外側群の面積は内側群のそれより
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(n=9) (n=7) (n=8) (n=7) (n=8) (n=7) (n=25) (n=21) 

Fig.4 Tensile strength (<5p) of the medial and lat-
eral group vs. postoperative period. The 
<5P values in each group of the sham side are 
shown in the right end of this graph. 

も有意に(p< 0.05)増加していた。

一方，弾性係数の経時的変化では，内側群は術後2

週と比べて 12週では増加する傾向が見られるのに対

して，外側群ではやや低下する傾向があった(Fig.3)。

破断強度については両群とも切離側は対照側に比べて

低下するも有意差は認められず，両群間でも有意差は

認められなかった(Fig.4)。切離部の組織学的所見は，

術後2, 4週では両群とも明らかな癒痕組織は認めら

れず，術後12週ではやや癒痕組織が認められ，内側群

よりも外側群において膠原線維の蛇行及び細片化が強

く認められた。

結論

今回の実験から， ACLの部分断裂において，外側の

線維は内側の線維に比べて伸びやすいため，経時的に

断面積を増加させ，その力学的特性を保とうと組織修

復を行っていると考えられる。

【参考文献】

[l] Amie], D.et al.: The Phenomenon of "Ligamentization": [3] Hefti, F.L. et al.: Healing of the Transacted Anterior 
Anterior Cruciate Ligament Reconstraction with Cruciaaaaa Ligament in the Rabbit. J Bone and Joint 
Autogenous Patellar Tendon. J Orthop Res 4: 162-172, Surg 73-A: 373-383, 1991 

1986. [4] Woo, S.L-Y. et al.: A Comparative Evaluation of the 
[2] Arnoczky, S.P.: Microvasculature of the Cruciate Liga- Mechanical Properties of the Rabbit Medial Collateral 

ments and Its Response to Injury. J Bone and Joint Surg and Anterior Cruciate Ligament. J Biomechanics 25: 

61-A: 1221-1229,1979. 377-386, 1992. 
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Riccati方程式と行列のノルム不等式

情報数理研究分野中村美浩

行列のユニタリ不変ノルムについて知られている Bhatiaーロavisの不等式を，代数的 Riccati方程式の

解の表示式を利用した新しい方法で証明する。これによって，一般のvan Neumann環の場合にも

Bhatia-Davisの不等式が成立することがわかる。さらに，これと関連した行列の写像のノルムの上と下か

らの評価を行う。

l.はじめに

線形あるいは非線形システムの安定性を問題にする

とき，行列のある種のノルム不等式によってそれを保

証したり評価したりすることがしばしばある。もちろ

ん固有値の分布全体の挙動が重要な場合もあるが，こ

こでは計量としてユニタリ不変ノルム，すなわち行列

の絶対値の固有値（特異値）にだけ依存するノルムを

考える。たとえば， n次行列Aに対してその絶対値の

固有値を S1(A)こS2(A)こ…こぶ（A）のように大き

い順に並べたとき，絶対値の最大固有値 IIAll00= 

S1(A)や絶対値の固有値の総和 IIAll1= 1:7=1ふ(A)な

どがユニタリ不変ノルムの典型的な例である。また，

ノルム不等式の簡単な基本的な例は， IIA+BII三

IIAII + IIBII（このノルムが計量 ・距離であることを示

す）と IIABII三IIAIIIIBIIである。

も問題

2つの n次行列 A,Bに対して次のような特異値の

関係が知られている ([l]): 

2si(A*B)こS;(AA*十 BB*), i = l, 2,…,n. 

これから，どんなユニタリ不変ノルム 11• I Iについても

2IIA*BII三IIAA*十 BB*II

が成り立つことがわかる。このノルム不等式をもう少

し拡張したものとして次も知られている ([2]): 

2IIA*CB||三||AA*C + CBB * 11. (*) 

この不等式はよく知られた Golden-Thompsonの不等

式 ([3,4])の部分的な精密化にも当たっていることも

注意して置きたい。発見者の証明は行列の固有値の特

質をうまく用いたものであるが，もっと広い設定（具

体的には一般のフォン・ノイマン環）でもこういった

不等式は成り立つはずだとの信念のもとに，ここでは

この不等式の持つ意味をもう少し掘り下げて調べる。

さらに，この不等式に関連した行列の写像X→

sxs-1 + s-1xs (Sは固定された可逆な行列）につい
ても考察する。

3.考察

まずはじめに，式（＊）は A,Bが非負のときに成

り立てば一般に成り立つことに注意する。さらに，ょ

く使われるテクニックによって A=Bの場合に帰着

されることもわかる。すなわち問題とすべき不等式は，

A 2:: 0のときすべての Cに対して

2IIACAII 2:: IIA℃ +CA刈（＊＊） 
というものである。

次に，式（＊ ＊）の意味するところは行列の対応-q,: 

A℃ +CA2ー2ACAが縮小的であるという点が重要
な観察になる。この対応は，実際明確に式で書き表す

ことができる：

ACA =』CX)e―fA2A(A℃ +CA2)Ae―tA2dt. (#) 

この等式から直ちに 2つのことが導かれる。すなわち，

ベクトルを関数に対応させる写像名→{iAe―tA考が

ユニタリであることが第一。これは，仮想的に C=

A-2と置いて得られる。第二に， 2ACAはA℃ +CA2 

のコピーの直和の一部と見倣せるということである。

したがってこれらから，不等式（＊ ＊）は自明の帰結

となる。
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さて，行列の写像中を逆向きに<I>:2 AC A~ 

A℃ +CA2と見ると，これは Aが可逆のときには

<I>(X) = (AxA-1 + A-1xA)/2である。したがって，

式（＃）は方程式<I>(X) = A℃ + Cがの解を書き表

していると見ることもできる。与えられたデータ D に

対して方程式<I>(X)= Dを解くことは， Riccatiの行

列微分方程式に関連した代数的 Riccati方程式の特別

な場合を扱うことに相当する。この観点から，可逆な

Sに対する写像<I>: x ~ sxs-1 + s— 1xs に関して

のノルム不等式も得られる： s2のスペクトルが右半

平面に入るならば，

11sxs-1 + s-1xs11こKIIXII.
ここで，定数K は方程式 SZS*-1+ S→ZS*= Iの解

Z2とS*ZS→ +S*-1ZS = Iの解 Z2から K-2= 

II Z1 II co II Z2llcoで定まり， Sがエルミートの場合には

K = 2である ([5])。

4．補足

x~ AX -XBの形の写像については上からのノ

ルムの評価が既に知られている。ef>(X) = s-1 
(S2X + XS2) Sー］と見ることによって 4のノルムの

上からの評価も得られるが，これはあまり精密ではな

い。若干の考察により， Sがエルミートの場合には最良

であるようなもう少し精密な評価を得ることができ

る。

【参考文献】

[l] R. Bhatia and F. Kittaneh: SIMAX 11, 272 (1990) 

[2] R. Bhatia and C. Davis: SIMAX 14, 132 (1993) 

[3] S. Golden: Phys. Rev. 137B, 1127 (1965) 
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毘虫の場所記應

神経情報研究分野水波 誠， WeibrechtJ.M.*, Strausfeld N.J.* 

*University of Arizona 

多くの毘虫は場所を記憶する能力を持つが，毘虫の脳のとの領域が場所の記憶に関与するのかは未解明で

あった。私たちは，ゴキブリを材料とし，微小金属片の埋め込みによる脳の局所破壊と新しく考案した場所学

習実験のパラダイムを用いて場所記憶に障害が起こる脳領域を検索した結果，脳の高次中枢の一つであるキノ

コ体を両側性に破壊すると場所学習が出来なくなることが明らかになった。種々の対照実験の結果と併せて，

キノコ体が場所記憶に関与すると結論すけられた。

ハチやアリなどの多くの昆虫が餌場や巣の周囲の景

色を記憶する能力を持つことは古くから知られてお

り，ことにジガバチの場所記憶についてのティンバー

ゲンの観察は有名である叫しかし，昆虫の脳のどの領

域が場所記憶に関与しているかは従来不明であった。

そこで，私たちは，昆虫の脳の様々な領域を手術によ

り破壊し，場所の学習に異常が起こる領域の探索を

行った冗材料にはワモンゴキブリを用いた。

ワモンゴキブリは円形の広場の中央に置かれた。広

場の床は約50度の高温であるが，熱くない小部分

（ゴール）がある。ゴールは床の他の部分と視覚的には

区別出来ない。広場のまわりの壁には視覚的なパター

ン（模様）を配した。壁の模様と床のゴールの配置は訓

練中一定に保ち，模様とゴールとの位置関係を記憶す

ればゴールに到達できるようにした。床には薄いプラ

スチックのシートを敷いて頻繁に交換または回転さ

せ，床の匂いなどの手がかりは使えないようにした。

この試行を 5分間隔で繰り返すと， 3 -5回の訓練で

ゴキブリは有意に短い時間でゴールに到達できるよう

になった。対照実験として，学習成立後，壁を回転さ

せて壁の模様とゴールとの位置関係を変えてしまう

と，ゴキプリは誤った方向に向かってしまい，ゴール

到達に要する時間が有意に長くなった。壁に手がかり

がなければ，試行を繰り返してもゴール到達時間はほ

とんど減少しなかった。これらの結果から，ゴキブリ

はゴールのまわりの景色を記憶する能力があると結論

ずけられた。

次に微小手術により，脳のどの領域が場所記憶に関

与しているかの検討を行った。この種の実験では，脳

手術によって記憶に障害が起こったのか，それとも視

覚機能や運動機能に障害が起こったのかを区別する対

照実験が必要である。対照実験ではゴールに紙を置き，

ゴールが直接見えるようにした。ゴキブリはゴールを

直接見てそこへ到達することが要求される。脳手術を

したゴキブリが対照実験では正常ゴキブリと同様な速

さでゴールに到達できる場合，ゴール到達に必要な視

覚や運動の機能は正常であるとみなした。そして，そ

のゴキブリがゴールが見えず壁の模様を手がかりに

ゴールを発見することが要求される場所記憶実験では

ゴール到達に要する時間が正常ゴキブリよりも有意に

長かった場合，そのゴキプリは場所の記憶に障害があ

ると判定した。ゴキプリは高温に長期間さらされると

次第に弱ってくるので，以後の実験ではできるだけ早

く学習が成立するよう，ゴキブリは訓練を始める前に

ゴールに置かれ，床に常温の領域があること，またゴー

ルからどのような景色が見えるかを覚える機会が与え

られた。

脳の局所破壊は幅0.15-0.17mm,長さ 0.35-

0.4mmの微小なアルミニウムの薄片を脳の目標とす

る場所に慢性的に埋め込むことによって行った。行動

実験の終了後，脳の組織切片を作り，どの領域の神経

繊維がアルミ片により切断されているかを顕微鏡観察
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図 1 キノコ体破壊手術の場所学習への影響。無手術のゴキプリ（A, B), 対照手術と

してキノコ体付近の脳表面に傷をつけたゴキプリ（C, D), 両側のキノコ体を切

断したゴキプリ (E, F)での，対照実験（ゴールが直接見える場合）と場所記

憶実験（ゴールが見えない場合）でのゴール到達時間。試行は 5分間隔で 10回繰

り返した。10匹 (A, B), 9匹 (C, D), 9匹 (E, F)のゴキプリでの実験

結果を平均値と標準偏差で表わした。

によって確認した。

多くの手術と行動実験の結果，脳のキノコ体と呼ば

れる領域（3)を左右とも切断すると場所の記憶に障害

が起こることが明らかになった。図 1では正常なゴキ

ブリ，対照手術としてキノコ体付近の脳表面に傷をつ

けたゴキプリ，両側のキノコ体を破壊したゴキブリで

の実験結果を比較した。ゴールが直接見える対照実験

では，最初の 2-3回の試行では手術をしたゴキブリ

のゴール到達時間は正常なゴキプリよりも長く，手術

の影響が多少出ているようであった。しかし，学習が

飽和に近ずく 4回目以降では，手術をしたゴキブリの

ゴール到達時間は正常なゴキブリとほとんど変わらな

かった。一方，壁の模様と床のゴールとの位置関係を

覚える場所学習実験では，両側のキノコ体を破壊した

ゴキブリでは繰り返し訓練をしてもゴールヘの到達時

間はほとんど減少しなかった。対照手術をしたゴキブ

リのゴール到達時間は正常ゴキプリと変わらなかっ

た。これらの結果から，キノコ体は場所の記憶に関与

すると結論ずけられた。

このような場所記憶がどの様な神経機構に基ずいて

なされるのか極めて興味深い。今後，さらに電気生理

学的な手法を用いてキノコ体による場所記憶のメカニ

ズムを探っていきたい。

【参考文献】

[l]本能の研究。ニコラス・ティンバーゲン著，永野為武訳。
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[2] Mizunami M., Weibrecht J. M. and Strausfeld N. J. A 

new role for the insect mushroom bodies. In: Biologi-

cal neural networks in invertebrate neuroethology and 

robotics (Beer R.D．他編）Academic Press. pp.199-225 

(1993) 

[3] Atlas of an insect brain. Strausfeld, N.J著。 Springer社
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音声生成系の数値シミュレーション
に関する研究

信号処理研究分野広奥 暢，松崎博季，三木信弘，永井信夫

人間の音声生成系の詳細な研究により，音声生成機構を解明し，より高品質の合成音声を得ることは，機械

と人間のより円滑な対話に寄与すると期待される。実際の音声生成機構について知るには直接観測するのが望

ましいが発声状態で人体内部の計測を行なうのは不可能ではないが困難である。有限要素法によるシミュレー

ションはこのような場合に有効な解析手段である。本稿では，声道の内部の音圧分布と，声帯の振動について

の有限要素法による解析の研究について報告する。

はじめに

ディジタル音声処理手法の確立により機械による音

声の合成や認識などが可能となった。今日では，計算

機の性能の向上により，これらは，小規模な個人向け

計算機上でも可能となっている。しかし，これらの技

術は実用の域に達しているとはいえ，解決すべき課題

を抱えている。例えば音声合成においては，その合成

された音声の明瞭度，了解度は満足できるものである

が，その自然性については課題を残している。これら

の課題を解決しより高度な技術を構築することによ

り，機械と人間のより円滑な対話といった成果が期待

される。従って，音声処理の分野においては，これら

の技術についても，今日まで基礎的な研究が継続的に

行われている。

音声処理の分野における課題の一つとして，人間の

音声生成機構の解明があげられる[l]。この音声生成機

構を解明する研究の成果は，前述の合成音声の自然性

の向上に寄与するものと考えられる。さらに，音声の

個人性を生ずる仕組みを解明するための重要な示唆を

与えるものと期待される。従来，音声生成機構を解明

するために，カメラなどにより発声の状態を観測する

研究が行なわれている。しかし，音声の生成は主に人

体の内部で行なわれるために，直接観測することは困

難を伴う。計算機を用いて現象を支配する方程式の解

を求め，その現象を計算機上で模擬する数値シミュ

レーションは，このような観測に困難を伴う場合には，

有力な方法の一つである。

本稿では，数値計算法の中でも特に有限要素法

(FEM)を用いて，調音器官である声道の伝達特性と，

音源を成す声帯振動の解析の試みについて報告する。

？ 声道の伝達特性の3次元有限要素解析[2]

近似的解法の一つである FEMを用いて，声道内の

音響特性の解析を試みた。声道部の簡単化されたモデ

ルとして音響管を用いて，形状が与える影響を調べる
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ため，管の断面形状を円(circle)から楕円(ellipse 図

1 (a)参照））へ変化させたとき，さらに，壁インピーダ

ンスの影響を調べるため，壁インピーダンスの分布状

態を変えたときの音響特性を解析した結果を報告す

る。人間の口腔内部を考慮して管の上半面を剛壁とし，

下半面に舌にあたるインピーダンスを入れたときの声

道伝達特性を一次元的に得られる解析解と比較した結

果を図 1(b)に示す。断面が円のとき本手法と解析解は

よく一致しているが，楕円のときスペクトルのピーク

（ホルマント）付近で若干の差が見られる。円から楕円

ヘ断面が潰れるに従って，また，ここには示されてい

ないが，壁がやわらかさを増すに従ってホルマント帯

域幅が増加することがわかった。

3 声帯振動の有限要素シミュレーション[3]

図2(a)に示す声帯を模擬した形状に対して解析を行

う。ある時刻から X方向に力Iを加える。境界条件(B.
C.) は，y=Oとなる z-x面での変位を 0とし， x-

y面に平行な面について固定する条件を考える。この

場合， 2次元のモデルでは表現できない問題となる。

解析は，力Iが加えられた時刻を 0秒として， 0.015秒
まで行なう。図2(b)は，初期状態と X方向に最大変位

が得られた時刻の変形の様子を示している。

4 むすび

従来，音声の分野では音波や声帯の振動といった現

象を 1次元や 2次元で近似してきた。この際に自然性

などの情報が欠落するものと考えられる。 3次元解析

によって，音声の自然性や個人性の音声生成過程にお

ける要因として考えられる声道形状，壁インピーダン

ス等の影響を調べる必要がある。本稿で紹介した研究

f□ 
璽 Force(fx)driving surface匿IB.C./Fixed 
□Free surf ace 疇 Fixedplane 

(a)実験モデル

。 ⇒ '̀》(b)声帯の動き
図 2 声帯振動のシミュレーション

で用いた数値シミュレーションという手段は，その現

象を引き起こす各要因の影響を分離して解析すること

が可能である。例えば， 2章の実験からは，声道の断

面形状による影響，壁インピーダンスの分布の影響を

それぞれ別個に解析できる。このような特徴は自然性

や個人性の要因を特定する際に有効であると考えられ

る。ただし，数値シミュレーションによる現象の再現

は，計算誤差を必ず含んでいるので定量的な議論には

注意が必要である。しかしながら，同じ現象をさまざ

まな視点から観察することのできる数値シミュレー

ション技術の長所は，定性的な議論であるにしても音

声の自然性や個人性の要因を特定する研究において新

たな知見をもたらすものと期待される。

【参考文献】

[1]三木 ：‘‘音声生成過程の音響理論の最近の進歩”，日本音響

学会論文誌， 48,1, pp.69-73 (1992). 

[2]松崎，広奥，三木，永井： ＇‘不均一壁インピーダンスを持

つ音響官の 3次元 FEM解析”，日本音響学会講演論文集，
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(1993). 



盲人の障害物知覚機構の解析

感覚情報研究分野 ・北海道高等盲学校＊ 関

伊福部

喜 ー，梶

達，田

井

中 良

健

広＊

近距離に存在する障害物に対する盲人の障害物知覚の要因を調べるために，障害物の存在によって起こる音

場の変化を近似的に再現する実験装置を用いて心理実験を行った。その結果，障害物の存在による音場の変化

が障害物知覚の要因となることをあらためて確認し，また反射音の遅れ時間が障害物の距離感の要因の 1つで

あることが分かった。

1. はじめに

盲人の多くは，豊富な聴覚的経験から，音響的手が

かりにより ，周囲の障害物の存在を認識できる。この

経験的能力は「障害物知覚」と呼ばれている。我々は，

いわば自然の感覚代行能力ともいえる障害物知覚を，

視覚障害者のリハビリテーション，及び歩行補助方法

として更に積極的に活用することを検討している。 と

ころが，障害物知覚の要因については，音響的変化が

手がかりであるということが過去の研究［l]で知られ

ている以外，詳細は不明な点が多い。そこで我々は現

在までに，障害物知覚のメカニズムの解明に着手して

きた。

本報告では，障害物が近距離 （約 lm以内）に存在

する場合の障害物知覚の要因を調べる研究の 1例を紹

介する。
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(SONY SRP-S300) 
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S
 言―

― • SWITCH A,8,C are interlocked. 

Fig.1 実験装置
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e. 音場の変化と障害物知覚の関係

近距離に障害物が存在する場合の印象を盲人に質問

すると，「（障害物の）気配がする」 「圧迫感を感じる」

等，聴覚とは関係のない回答が返ってることが一般的

2
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である。 この印象から，「障害物知覚は皮膚感覚によっ

て起こる」という説が過去に存在していた［1]。しかし

耳を塞ぐ とこの印象は消えて しま うことから，障害物

知覚は聴覚による音響心理現象であり，障害物の存在

によって起こる音場の変化が障害物知覚の物理的要因
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Fig.2 反射及ぴ遮音の強さと，障害物の存在感の関係（心理尺度が大きいほど，障害物

の存在を強く感じることを示す）
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であると考えるべきである。

我々は，近距離に障害物が存在する場合の音場の変

化を近似的に再現する実験装置を製作した(Fig.1)。近

距離に障害物が存在することによって起こる音響現象

は，反射と遮音に大別されるが，本実験装置はこれら

2つの音響現象を独立して制御できる。

この実験装置を用いて以下の仮説を検証した。

(1) 反射と遮音が，障害物知覚の要因の 1つである。

(2) 直接音に対する反射音の遅れ時間が，障害物の

距離感の要因の 1つである。
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Fig.3 反射音の遅れ時間と，障害物の距離感の関係

（心理尺度が大きいほど，障害物の距離を遠く

感じることを示す）

被験者は障害物知覚の能力を有する盲人2名（先天

性全盲20歳男と 21歳女）とした。 Fig.2は，反射の変

化（完全反射，半反射 (-3dB),反射なし）及び，遮

音の変化（完全遮音，高音部のみ遮音 (2kHzLPF), 

遮音なし）に対し，「障害物の存在を強く感じる」心理

尺度を表したものであり， Fig.3は反射の変化（遅れ時

間 1, 2, 3, 4 msec)に対し，「障害物の距離を遠く

感じる」心理尺度を表したものである。なお心理実験

方法は一対比較法を用い，心理尺度は Thurstoneの

caseV[2]に従い構成した。

Fig.2に示す結果は，被験者Y.Nが「反射依存型」，

被験者 T.Mが「遮音依存型」の傾向にある等，被験者

によって傾向が異なるが，少なくとも反射と遮音の両

方が障害物知覚に関与していることを示している。

Fig.3については， 2人の被験者とも傾向がほぼ等

しいので 1つにまとめて心理尺度を構成した。 Fig.3

は遅れ時間の増加に伴い，障害物の距離をより遠くに

感じていることを示している。

以上の結果は，仮説（1)(2)の正当性を支持している。

3.おわりに

近距離に障害物が存在する場合の障害物知覚と音場

の変化との関係について述べた。

なお，本報告で述べた心理実験の他に，正眼者を被

験者として，音の変化に関する印象（障害物に関する

印象ではない）を調べる心理実験もあわせて行ってい

る。今回述べた実験もあわせて，これらの実験により

得られた知見は，こらから障害物知覚を獲得する必要

のある視覚障害者のための，訓練方法の構築に寄与す

るものと期待する。

【参考文献］

[l]佐藤泰正編，視覚障害心理学，学芸図書，1988

[2]増山英太郎，小林茂雄，センソリー・エバリ ュエーシ ョン，

垣内出版， 1989
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位相計測と光アナログ演算

電子計測開発施設岩井俊昭

光波干渉計測法は，レーザ一応用計測において基礎となる計測手法である。本報告ではマイケルソン干渉計

とランニングスペクトルの光演算とを結合したウイグナー分布関数法と干渉を用いすに物体からの回折強度の

みを用いる反復位相回復法について報告する。

1.はじめに

レーザー光の高コヒーレンス性と波動性を利用した

光波干渉法は，位相物体の形状や屈折率分布の情報を

干渉縞強度分布なる可観測量に変換し，強度検出後の

縞解析を行なうことで形状や分布を再構成する。本報

告では，マイケルソン干渉計とランニングスペク トル

の光瀕算を結合した干渉計による位相計測と位相物体

の回折強度分布を既知情報とする逆問題として位相分

布を推定する手法について報告する。ここでは，前者

をウィグナー分布関数法とよび，後者を反復位相回復

法とよぶことにする。

もウイグナー分布関数法

ウィグナー分布関数は，物体面上の位置 X と空間周

波数fを 2変数とする関数であり，次式で定義され

る叫

W(J,x) = f＿□](x,y)e―j2mIdy (1) 

ここで，物体を透過してきた光波の振幅を E(x)とす

ると，

](x,y) =E(x+y/2)E*(x-y/2) (2) 

である。サンプル物体として純位相物体

E (x) = e]砂 ） (3) 

を考え，その位置の変化に対する位相変化が滑らかで

あるとすると，（3）式の位相物体のウィグナー分布関数

は，次式で与えられる。

W(J,x) = o[/ -1/2 冗 •def> (x)/dx] (4) 

(4)式は， 1次元位相物体のウィグナー分布関数は空

間周波数が位相の空間微分に等しくなるとき値をもつ

ことを示す。したがって，光学的に位相物体のウィグ

ナー分布関数を実現できれば，その空間周波数に対す

る分布を位置変数に関して単純に積分すると位相関数

を再構成できる。

図 1は， 1次元位相物体のウィグナー分布関数を全

光学的に潮算する光学系を示す。図において， LCLV

は反射型液晶空間光変調器であり，インコヒーレント

像をコヒーレント像に変換する素子である [2]。LCLV

の後方が(2)式の定義を実現する光学系であり，前方は

図中の上下方向にのみ 1次元フーリ エ変換する光学系

で(1)式を実現している。図 2(a)は，スクリーン上に実

現した位相物体のウィグナー分布関数を示し，これを

カメラで検出しその水平方向の変数について積分して

Ml姻 R

SCREEN 

図 1 全光学的にウィグナー分布関数を実現するため

の光学系。
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(a) ウイグナー分布関数 (b) 位相形状関数

図 2 シリンドリカルレンズのウィグナー分布関数と

再構成されたレンズ形状。

再構成した位相関数の形状を図 2(b)に示す。

3.反復位相回復法は4]

反復位相回復法[3,4]は，位相物体を透過してきた回折

強度分布をカメラで検出しコ ンピューターのメモリに

転送した後は，すべて数値的に位相関数を回復する手

法であり，まった＜干渉を用いない。図 3は，反復位

相回復法のアルゴリズムを示す。ここで， GIファイ

バーに矩形開口を密着させ，物体関数 IJ(x,y)leゆ (x,y)
を形成する。この物体からのフラウンホーファー回折

強度分布を測定し，その平方根をとると物体関数の

フーリエスペクトル振幅 IF(u, v) Iを得る。ここで，既

知情報は，物体に密着させた矩形開口の開口幅と測定

したフーリエスペクトル振幅であり，回復すべき量は

物体位相関数<P(x,y)である。このアルゴリズムは，

観測されたスペクトル振幅に対して，フーリエ変換と

逆フーリエ変換を繰り返しながら，物体面では開口関

数の広がりによる推定信号の打ちきりを，フーリエ面

では観測されたスペクトル振幅による帯域内の推定ス

ペクトルに対する置換を行なっていくことにより，帯

域内情報を回復していく手法である。

図4に回復された光ファイバーの位相関数形状を示

す。この関数を逆アーベル変換すると屈折率分布を再

物休面-------------------------------------------------------------------------------------------~= : 

贔i苧デ守弐IIIII¥9-

ー量璽邑疇

三
l -----i―̀-(-:-.:].-::;[]―国―;;~-------------------------------•--------------------、

i 

-------------------------------------------------------------------------------------------
フーリエ面

図 3 反復位相回復法のアルゴリズムと各ステージの

振幅分布。

図4 回復された光ファイパーの位相関数。

構成できる。

4.結論

本報告では，位相形状計測において単純な積分操作

のみで形状を再構成できるウイグナー分布関数法と

まった＜干渉法を用いずにコンピューター内の数値演

算のみで位相を再構成する反復位相回復法について報

告した。

【参考文献】
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