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図 8. 未注入ダイヤモンド Ib 基板の I-V 特性. Au 単層電極構造(c)と Ar 注入 GLC 層層を含む 3 層電極構造(d). 
1－6 は測定温度 300－800C で 100 C 間隔に相当. 測定点の色分けは図１における電極番号間の I—V 測定に相当する.

 
 

 
 

図 8．未注入ダイヤモンド Ib 基板の I-V 特性．Au 単層電極構造 (c) と Ar 注入 GLC 層層を含む 3 層電極構造 (d)．1－6 は
測定温度 300－800˚C で 100˚C 間隔に相当．測定点の色分けは図１における電極番号間の I—V 測定に相当する．
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図 9．未注入ダイヤモンド Ib 基板のシート抵抗の測定絶対
温度依存性．Au 単層電極（♦），Ar イオン注入 3 層電極（■）．

表 6．pn 判定

℃ Ti 蒸着３層電極 Ti 注入３層電極

RT ? N?

100 ? ?

200 N? ?

300 N N

400 N N

500 N N

600 N N

700 ? N

800 N N

電極において 300－500˚C 程度まで、良好なオ－ミ

ック特性が± 100 V 近くの広範囲な測定電圧まで得

られた。しかし、700˚C、800˚C の高温になると著

しく線形性が保たれなくなる。そして、800℃に於

いては本来、ダイヤモンド半導体と金属との接触に

よるショットキーバリアーダイオードなのであるが、

まるでツェナーダイオードのような振舞いをしてい

る。しかし、総じていえば、± 100 V というような

広範囲な電圧において実際のダイヤモンドデバイス

を動作させることはなく、実用的には±数十 V で充

分であろう。従って、その電圧範囲で動作させる限

り 300 －800˚C の高温下で良好なオ－ミック特性が

実現できる Ar イオン注入形成 GLC 層を含む 3 層電

極構造が今のところ最も有望であると思われる。今

後まとめのところにも詳述したが、GLC 層がオ－ミ

ック特性に大きく関わっていることが分かったので、

GLC の元となる結晶欠陥の量つまり Ar の Dose 量

を変えてオーミック特性がどのように変化するかを

確認する必要がある。また、Ar 注入 GLC 層電極で

ボンディングのために Pt を蒸着したが、ここで Pt
部分を他の安価な金属で代替できる可能性がある。

あるいは Au の蒸着量を増やすことにより Pt の蒸着

をしないで済む可能性もある。

　図 10 から言える結論的なことは測定電圧±数 V
の範囲では Ar イオン注入 GLC 層を含む 3 層電極構

造において 800 ˚C まで良好なオ－ミック接触が得ら

れた。±数十 V の範囲では 300˚ － 600˚C の測定温

度範囲で比較的良好なオ－ミック特性が確認できた

が、700 ˚C，800 ˚C においては大きくオーミック特

性から崩れることが分かった。

討論
I－V 特性より Ti 注入 3 層電極は電圧±数 V の範囲

で 300－800˚C の測定温度範囲においてオ－ミック特

性が得られた。Ti 注入 3 層電極は Ti 蒸着 3 層電極

に比べオ－ミック特性が改善し、抵抗が小さくなっ

た。しかし、pn 判定に関しては両者ともほぼ同じ結

果が得られ、Ti 注入による基板の電気特性は Ti 蒸
着と比較して変化は見られなかった。

　現状では Ti 注入 3 層電極は Ti 蒸着 3 層電極作製

後の基板を洗浄し同一基板上に作製している。その

ため Ti 注入 3 層電極の電気特性評価に対して、Ti
蒸着 3 層電極作成時のスパッタ蒸着による残留 Ti の
影響が考えられた。この点について当研究室博士課

程の関裕平が、洗浄後の Ti の残留はダイヤモンド密

度に対して数百 ppm 程度であることを示した 3)。そ

のため本研究では洗浄後の残留 Ti の電気特性に与え

る影響は無視している。

差がないことが分かる。Au 単層電極の 700˚C では

ノイズが大きく、pn 判定できなかった。また、GLC
層を含む電極においては 100˚C という低温以外では

n 型または、n？を示している。しかし、総じて Au
単層電極構造よりも Ar イオン注入 GLC 層を含む 3
層電極構造の方が良好なオーミック特性を有してい

ると言える。

Ar注入GLC層を含む 3層電極のオーミック特
性が得られる電圧範囲
結果の章において測定した Au 単層電極と Ar 注入

GLC 層を含む 3 層電極の比較において、さらにオ

－ミック特性を得ることができる測定電圧範囲を調

べた。そのために I－V 特性測定のための電圧範囲を

広範囲に変えて測定した。電圧±数 V の範囲と約±

100 V の範囲について 300－800˚C の各測定温度での

I－V 特性のグラフを図 10 に示す。左側の図は測定

温度範囲が狭い場合の結果であり、右側の図は広い

場合の結果である。

　その結果、Ar イオン注入形成 GLC 層を含む 3 層
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　次にイオン注入による Ti の電気特性評価に与える

影響を考える。Ti 蒸着 3 層電極ではダイヤモンド基

板に Ti をスパッタリング法で蒸着しており、界面に

TiC が形成されている。この TiC がダイヤモンド半

導体との界面でオ－ミック特性を顕現していると考

えられている。そのためもし、洗浄工程を経ても Ti
が残留していれば Ti がオーミック特性という電気特

性に影響を及ぼすと考えられる。

　一方、Ti イオン注入 3 層電極では Ti はダイヤモ

ンド基板表面から注入エネルギ－により 100 nm 深

さ付近まで進入している。また Ti 注入量は 5.93 ×

1015 ion/cm2 である。これに対してダイヤモンド結晶

の原子密度 1.76 × 1023 atoms/cm3 を用いて、基板表

面付近 100 nm のダイヤモンド結晶の原子面密度を

求めると 1.76 × 1018 atoms/cm2 となる。Ti 注入量

は上記で求めたダイヤモンド結晶の原子面密度と比

較しておよそ 10-3 程度である。そのため Ti 或いは

TiC がオーミック特性を引き起こした可能性は小さ

いと判断した。即ち、Ti, TiC の影響が小さいと思わ

れるにも関わらず、オ－ミック特性を得られたこと

になる。結論として Ti, TiC 以外の要因によってオ－

ミック特性が得られたと考えた。オ－ミック特性を

顕現する原因を特定するため Ti の影響を完全に排除

する必要がある。

　オ－ミック特性を得るのに Ti が必要かどうかを調

べるために Ti を含まない電極構造を作製した。結

果の章における (b) の実験結果で述べたように Ti を
全く含まない Ar 注入で GLC 層電極を作製し、オ－

ミック特性を測定して Au 単層電極と比較した。こ

の場合は、電圧± (1 V－2 V) 程度の範囲でなおかつ

300－800˚C の測定温度範囲でオ－ミック特性が実現

できた。さらに、測定電圧が非常に狭い± (1 V－2 
V) 程度の範囲ではあるが、300－800˚C の測定温度の

範囲では Au 単層電極という非常に単純な構造でも

それなりのオ－ミック特性が得られていることが分

かる。即ち、オ－ミック特性を得るのに Au 単層で

あれ、Ar イオン注入 GLC 層であれ、Ti は全く必要

でないことが分かった。

　しかし、Ar イオン注入 GLC 層を含む電極構造で

は図 10 から明らかなように 600－800˚C の高温測定

温度範囲において、電圧± (30 V－100 V) の広い範囲

で見るとオ－ミック特性が大きく崩れてくる。

　結論的には基板表面のダイヤモンド結晶を破壊し

熱処理することで導入した GLC 層がオ－ミック特

性に大きく関係していると考えられる。

　次に、Ar 注入 GLC 層電極がオ－ミックである電

圧範囲を調べる。図 10 では 800˚C の測定温度にお

いて大きく崩れた I—V 特性であったが、± 5 V の狭

い範囲に限れば、図 11 に示すように 800˚C におけ

る電圧± 5 V の範囲では良好なオ－ミック特性を顕

現していることが確認できた。

　ダイヤモンド半導体においては、何故かキャリア

濃度が増加する高温になればなるほどオーミック特

性が得にくくなる。何故高温測定においてオ－ミッ

ク特性が崩れていくのかその詳細な機構は分からな

い。いずれにしろ、キャリアの多い高温領域で、オ

－ミック特性が悪くなることが経験的にも今回の実

験においても確認された。むしろ逆にキャリア濃度

が非常に少ない 300˚C のような低温領域の方が良好

なオーミック特性を広範囲な測定電圧において顕現

している。

　まとめると、本測定では 300－800˚C という広範囲

な温度領域では、Au 単層電極でも Ar 注入 GLC 層

を含む 3 層電極でも± (1 V－2V) の狭い測定電圧範

囲で良好なオ－ミック特性が得られた。また、Ar 注
入 GLC 層を含む 3 層電極構造においては 300－800 
˚C の広範囲温度領域で、電圧± 5 V 程度の範囲まで

は良好なオ－ミック特性が得られることが確認でき

た。

　結論的には電圧± 5 V 程度の範囲では測定温度

300－800˚C の範囲で良好なオ－ミック特性を得るの

に Ti を全く含まない Ar 注入 GLC 層を含む 3 層電

極構造で十分であることが確認できた。

まとめと今後の予定
300－800˚C において、電圧± 5 V 以内の範囲でオ－

ミック接触を得るには Ti は必要なく、Ar 注入のみ

で十分であることが分かった。また Ar 注入 GLC 層

3 層電極と Ti 注入 3 層電極で、測定電圧範囲内でオ

－ミック特性に大きな差が無かったことから、オ－

ミック特性に大きく寄与しているのは注入元素その

ものではなく、イオン注入によりダイヤモンド基板

に導入された GLC 層であることが分かった。

　本研究の測定電圧± 5 V の範囲内ではどの Ti 注
入電極構造と Ar 注入電極構造でもオ－ミック特性

に大きな差が見られなかったが、± 100 V 程度の高

電圧の範囲で比較したときには Ti イオン注入電極と

Ar イオン注入電極でオ－ミック特性に差が出る可能

性がある。そのために Ti 注入電極の高電圧範囲での

I－V 特性を測定し、本研究で測定した Ar 注入電極

の広い高電圧範囲での I－V 特性測定結果と比較する

べきである。

　また GLC 層がオ－ミック特性に大きく関わって

いることが分かったため、GLC の元となる結晶欠陥

の量つまり Dose 量を変えてオ－ミック特性がどの

ように変化するかも確認する必要がある。
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図 10.  未注入ダイヤモンド Ib 基板の I—V 特性. Ar 注入 GLC 層層を含む 3 層電極の狭い測定電圧範囲(d’)と広い測定

電圧範囲(d”). 1－6 は測定温度 300－800C で 100 C 間隔に相当. 測定点の色分けは図１における電極番号間の I—V
測定に相当する.

 
 
 

 
 
 

図 10．未注入ダイヤモンド Ib 基板の I—V 特性．Ar 注入 GLC 層層を含む 3 層電極の狭い測定電圧範囲 (d’) と広い測定電
圧範囲 (d”)．1－6 は測定温度 300－800˚C で 100˚C 間隔に相当．測定点の色分けは図１における電極番号間の I—V 測定に
相当する．
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　さらに Ar 注入 GLC 層電極でボンディングのため

に Pt を蒸着したが、ここで Pt 部分を他の安価な金

属で代替できる可能性がある。あるいは Au の蒸着

量を増やすことにより Pt の蒸着をしないで済む可能

性もある。今後検討すべき課題である。
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序論 
モジュール化は、ソフトウェア工学における基本的

な設計概念で、システム全体を管理しやすいサイズ

の小さな部品に分解して構成しようとするものであ

る 1, 2)。複雑化、大規模化するシステムを複数人で効

率良く開発するため、システムの全体的な理解を促

進するため、また、再利用性を高めるために用いら

れる。

　アシュランスケースは安全性、セキュリティ、総

合信頼性などについての、システムのアシュランス

（システムへの信頼）の議論を明文化したものである。

さらにこれを計算機で処理しやすいように形式言語

で表現したものは形式アシュランスケースと呼ばれ

る。特にプログラムの形で形式アシュランスケース

を記すことができることが知られている 3)。モジュ

ール化は、プログラムを対象として議論されること

から始まったが、大規模、複雑なシステムでは、そ

のアシュランスの議論も大規模化、複雑化する傾向

があり、アシュランスケースを対象とするモジュー

ル化が課題となっている 3, 4)。

　本論文では、アシュランスケースをモジュール化

するための一般論構築へ向け、具体的事例を題材に

モジュール化に取り組み、アシュランスケースをモ

ジュール化する基準を模索する。

　我々は帰属評価結果の妥当性を主張する形式アシ

ュランスケースの構築を試み、報告した 5)。この形

式アシュランスケースにはモジュール化がほとんど

なされていない。本論文では、この形式アシュラン

スケースと同等な、しかしうまくモジュール化され

た形式アシュランスケースの構築を試み、次の観点

からモジュール化を考察して、検討の結果を報告す

る。

◦	題材およびその領域の必要事項を見極める、

◦	題材の記述言語が提供するモジュールシステム

を活用する。

　最初の観点については、例えば次を考える必要が

ある。報告 5) の形式アシュランスケースには、測定、

評価されたデータの品質、信頼性を主張する議論が

記述されている。アシュランス議論はデータを引用

Abstract:  We present a case study of modular design for formal assurance case in Agda. The 
formal assurance case to be decomposed in our study claims the quality and reliability of data, 
and it was developed in previous work.  In this study, we present the following: some require-
ments for modularization which is obtained from the analysis of both the code and domain of 
our case; decomposition criteria obtained from the analysis of the requirements. Moreover we 
give a concrete example of module decomposition of the case based on the criteria.
Keywords:  formal assurance case, modular design, Agda, decomposition criteria
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して進められる。この領域では、データを別のデー

タへ取り換え同じアシュランス議論をする可能性、

データを再利用して別の品質、信頼性に関するアシ

ュランス議論をする可能性がある。モジュール化は

このような発展可能性に柔軟に対応できることが求

められる。

　また、報告 5) で与えた形式アシュランスケースは

Agda 言語によって、データ型やデータ型の値の定義

の集まりとして記述されている。Agda 言語はモジュ

ール化を支援する言語機構（module、import など )
を提供している。モジュールシステムを使い、形式

アシュランスケースの中の型や値の定義をいかに、

分類、分割して管理するかが課題である。

　本論文の寄与は次の通りである：

◦	題形式アシュランスケースのモジュール化の検

討内容および基準を得た。また、形式アシュラン

スケースをモジュール化した具体例を得た。

◦ データの品質、信頼性を議論するアシュランスケ

ースのモジュール化の具体例を与えた。

◦ アシュランスケースのモジュール化の一般論構

築へ向けた具体的検討材料を与えた。

材料と方法
モジュール化と分解基準
ソフトウェアのモジュール化は。あらかじめ、運用

時の保守、改修を容易にするため、将来の発展可能

性を向上させるために行われる。

　ソフトウェアエンジニアリングの教科書 2) には、

モジュール化で期待される効果として次があげられ

ている：

◦ 全体を単純な部品に分解できること。

◦ 逆に単純な部品を組合わせて全体を構成できる

こと。

◦ 各部品は単純で簡単に理解できること。さらに、

個々の部品を理解すれば、全体のシステムを理解

できること。

◦ 変更、修正にも柔軟に対応できること。一部分を

修正しても、それがいくつかの部分的な部品たち

の修正に留まり、大がかりな全体の修正にまでつ

ながらないこと。

　実際にモジュールを設計するには分解基準が参考

になる。プログラムに対しては、すでに、さまざま

な分解基準が提案されている。例えば、Parnas は文

献 1) で例題システムを用いて主要手順、情報隠蔽の

二つの分解基準を説明および提案している。しかし、

アシュランスケースに対しては、モジュール化のた

めの分解機構 4) はあるが、具体的な基準はまだ検討

の余地がある。

Agda のモジュールシステム
Agda 言語 6) が提供するモジュールについて必要な

部分を簡単に紹介する。

モジュール宣言
Agdaのプログラムは型および関数などの定義からな

る。Agda ではこれらをモジュールと呼ばれる部品に

分割して管理する。例えば以下は、自然数を表す型

の宣言 Nat と One が Nat 型の値 S O である事の宣

言の二つからなるモジュール M0 の宣言である。

  module M0 where
    data Nat : Set where
      O : Nat
      S : Nat → Nat
    One : Nat
    One = S O

モジュール内で定義された名前の参照
モジュールの中で定義された名前をモジュール名で

修飾することによって、モジュールの外から参照す

ることができる。例えば上記のモジュール M0 の外

から One を参照するには

  M0.One

とする。

パラメータ付きモジュール
モジュールには型や値のパラメータをつけることが

できる。例えば以下は型 T とその値 t をパラメータ

として受け取り、f が T 型の値を全て t に写す関数

である事の宣言を持つ付きモジュール M1 の宣言で

ある。

  module M1 (T : Set) (t : T) where
    f : T → T
    f x = t

　モジュール M1 の外で M1.f を参照すると、これは

T と t を仮引数とする関数を指す。従って例えば

  M1.f (M0.Nat) (M0.O)

は型 M0.Nat → M0.Nat を持つ関数であり

  M1.f (M0.Nat) (M0.O) (M0.S M0.O)
の値は M0.O である。
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モジュールを開く (open)
前節最後の式では Nat、S、 O は全て M0 での定義を

用いている。そこで、いちいち M0 で修飾するかわ

りに

  open M0

としてモジュール M0 を「開く」と、その後では、

M0 で定義された名前を M0 で修飾することなく

  M1.f (Nat) (O) (S O)

などとして用いることができる。

形式アシュランスケース作成実験
データおよびプロセスの信頼性、品質を適切に伝え

るための明文化する方法として、我々は形式アシュ

ランスケースの適用可能性を検討している。

　具体的には、産業技術総合研究所の有機化合物の

スペクトルデータベース（SDBS）7) が公開する「NMR
スペクトルの帰属評価結果」を題材に、その妥当性

を主張する議論をアシュランスケースおよび形式ア

シュランスケースで記述する実験を行ってきた 5, 8)。

　これまで、1H NMR スペクトルの帰属評価結果数

件を題材に、GSN（Goal Structuring Notation) の
記法で記述したアシュランスケース事例を得た 8)。

　さらに、そこで観察された課題を解決するため、

図 1．題材の形式アシュランスケースの議論（概略）．題材の形式アシュランスケースは，メタノールの 1H NMR スペク
トルの帰属評価結果の妥当性を主張するアシュランスケースを形式化したものである．測定サンプルの化合物の解析結果
と測定データの解析結果の間の関係として与えられる帰属候補がそれぞれの解析結果に対して妥当であることを議論する．
詳細は報告 5) を参照されたい．

得られたアシュランスケースの形式化を行った。そ

の結果、これまで次の二種類の形式アシュランスケ

ース事例を得ている。

1. スペクトルデータの解析結果の妥当性を主張する

議論。

2. 帰属評価結果の妥当性を主張する議論。

両者のアシュランス議論は全く異なるが、引用する

データの部分など文脈に共通部分がある。このうち

2 について形式化のようすを報告した 5)。

　本論文では、これまで報告してきた 2 の形式アシ

ュランスケースを題材にモジュール化を検討する。

ただし、モジュール化の検討を進める上で、2 と共

通する文脈を持つ 1 の形式アシュランスケースのこ

とも考慮する必要がある。以下では、1 のような 2
と文脈を共有するが異なる議論を記述したアシュラ

ンスケースのこと指して、2 に関連するアシュラン

スケースと呼ぶ。

帰属評価結果の妥当性を主張する形式アシュラ
ンスケース 5)

題材の形式アシュランスケースを紹介する。この形

式アシュランスケースには図 1 の議論が記述されて

いる。また、Agda のプログラムコードの全体構成は

次のとおりである。（報告 5) から引用）

1．基本的な定義。

コード全体にわたり使用する基礎的な型および関

数を準備した。例えば、真偽値型、自然数型、浮
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5．同じデータを使い、関連するアシュランス議論を

する必要がある。例えば、メタノールの帰属評価

結果でなく、同じメタノールのスペクトルデータ

の解析結果の妥当性を主張する議論をする。

6．証拠の値はデータとゴールの両方に依存する。こ

れは、値が、特定のデータがあるゴールを満足す

ることを専門家が判断した事実に相当するため。

　以上の要件を検討して次の基準を得た。

モジュール化の基準
我々がとったモジュール化の基準は、形式アシュラ

ンスケースを図 2 の五つのモジュールに分解するも

のである。

　各モジュールの内容と役割りは次のとおりである。

共通語彙モジュール
帰属評価結果の妥当性を主張するアシュランスケー

スおよび、関連するアシュランスケースに共通する

文脈はここにまとめる。

　個別のデータを格納する型はここで定義する。

ゴールおよびストラテジーモジュール
帰属評価結果の妥当性を主張するアシュランスケー

スの議論で使うゴール、ストラテジー、検査関数を

定義する。

　個別データを格納するために導入する型および引

用する個別データの値をパラメータに指定できるパ

ラメータ付きモジュールとして実現する。

　結果的に、ゴール、ストラテジーとゴールが成り

動小数点型からリスト型、ベクトル型とそれらに

付随する関数など。

2．文脈の定義

アシュランスケースの文脈をまとめて表現した。

（ァ）解析結果データ、帰属候補

メタノールについての議論で用いる測定デー

タ、解析結果データを導入した。

（イ）専門家判断機構

専門家判断の案件を格納するための準備。

（ウ）検査関数

ゴールの要件が成り立つことを判断するため、

データの検査関数を実装した。

3．ゴール

アシュランスケースのゴールおよびサブゴールを

準備した。

4．証拠

専門家判断の事実と事由を導入する。

5．ストラテジー

6．アシュランスケースの議論

トップゴールの型の値を証明する。議論の木構造

全体を表現する。

結果
検討内容
既存の形式アシュランスケースのプログラムコード、

データの品質、信頼性の主張を明文化する領域の必

要事項を解析した結果、以下の検討すべきモジュー

ル化の要件を得た。

1．ゴールとストラテジー、ゴールと検査関数はそれ

ぞれ結びつきが強く、分離しにくい。

（ァ）ゴールとストラテジーはコード上分離できな

い場合がある。レコード型を用いてゴールの

型を定義する場合、ストラテジーはメンバー

で表現される。

（ァ）ゴール（の構成子）と検査関数の定義を同時

に修正しなければならない可能性がある。

2．データを導入する部分は二つに分かれる : 個別の

データを格納するためのデータ型を定義する部

分；データ型の値を実際に宣言してデータを導入

する部分。

3．プログラム中の個々の定義は、個別の測定データ

に依存するものと全く依存しないものに分けら

れる。

4．データを取り換え、同じアシュランス議論をする

必要がある。例えば、メタノールのスペクトルの

帰属評価結果の妥当性の議論に換えて、エタノー

ルのスペクトルの帰属評価結果について議論す

る。

図 2．モジュール分解とモジュール間の依存関係．形式ア
シュランスケースを分解する五つのモジュールとモジュー
ル間の依存関係を矢印で示したもの．例えば、議論モジュー
ルから共通語彙モジュールへの矢印は，議論モジュールの
中で共通語彙モジュールを開くことを意味する．
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立つ要件がここへ集約される。

　関連するアシュランスケースのゴールおよびスト

ラテジーは帰属評価結果の妥当性のゴールおよびス

トラテジーとは別のモジュールにまとめる。

データ導入モジュール
共通語彙モジュールに定義された個別のデータを格

納する型の値をここで定義して測定データ、解析結

果データなどを導入する。

証拠導入モジュール
専門家判断結果型の値を定義して証拠を仮定として

導入する。導入する証拠が無い場合はモジュールを

置かなくても良い。

　このモジュールは、データ導入モジュールとゴー

ルおよびストラテジーモジュールを開いて定義を利

用する。

　ゴールおよびストラテジーモジュールを開くさい、

実際のデータをパラメータに指定する。

議論モジュール
議論の木を構築する。

ここでは上記すべてのモジュール開き、定義を利用

する。

基準の説明
我々は、データに依存する部分と依存しない部分を

分けて区別した。ここでデータに依存しない部分と

は、共通語彙モジュール、ゴールおよびストラテジ

ーモジュールである。依存しないのはそれ以外のモ

ジュールである。

　データに依存する部分はひとまとめにせず、デー

タ導入モジュール、証拠導入モジュール、議論モジ

ュールの三つに分離した。分離した理由は、議論と

独立にデータ導入モジュールを設けてデータを再利

用できるようにするためである。

　データに依存しない部分である、共通語彙モジュ

ールとゴールおよびストラテジーモジュールも同様

にひとまとめにしないことにした。これは関連する

アシュランスケースがあることを考慮したためであ

る。

モジュール化の具体例
以下に、前節で述べたモジュール化の基準に従って

モジュール分解した結果を紹介する。ここで、五つ

のモジュールはそれぞれ別々のファイルに分解した。

　共通語彙モジュールは次の項目から構成される。

項目 2 以降が測定データおよび解析結果などを格納

するために準備する型定義である。

1．基本的な型の準備

　1.1　量化記号、直和、maybe 型

　1.2　真偽値型

　1.3　自然数型

　1.4　記述説明データ型

　1.5　浮動小数点数型

　1.6　リスト型とベクトル型

　1.7　検査関数のひな形

2．ピークとシグナル

　2.1　ピーク

　2.2　シングレット

　2.3　マルチプレット

　2.4　シグナル

　2.5　シグナルの集まり

3．測定化合物の解析結果型

4．帰属候補型

　ゴールおよびストラテジーモジュールは次の項目

から構成される。最初に検査関数を定義して、次に

それらを利用してゴールおよびストラテジーを定義

した。

1．検査関数の定義

　1.1　専門家判断事実 - 型
　1.2　面積積分値の比較

　1.3　化学シフト値の比較

　1.4　結合定数の検査

2．ゴールおよびストラテジーの定義

　2.1　面積値について妥当

　2.2　化学シフト値について妥当

　2.3　N+1 の規則に従う

　2.4　結合定数について妥当

　2.5　シグナルの形状について妥当

　2.6　帰属候補は妥当

　ゴールおよびストラテジーモジュールは次のプロ

グラムコードのとおり、パラメータ付きモジュール

として宣言した。

  open import 共通語彙

  module ゴールおよびストラテジー (X : Set) 
  (DX : Peak-type X)
  (signal-data : Signal-Data X DX)
  (sample-data : Sample-Type)
  (candidate 
  :Candidate-of-Assignment-Between
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るのが我々のモジュール化の特徴である。そのため、

データと証拠の部分を取り換えること、データを取

り換えず別アシュランス議論を構築するなど、モジ

ュール化を進める前と比べアシュランケースが容易

に再利用できるようになった。

　本論文で報告したモジュール化の基準をもとに、

一般的なアシュランスケースのモジュール分解基準

へ発展させるのは今後の課題である。
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  sample-data and signal-data) where

　専門家判断事実の（構成子を持たない）型を共通

語彙モジュールではなくこのモジュールの中で定義

した理由は、専門家判断事実の値を導入できる場所

をできるだけ制限するためである。ここで定義すれ

ば、証拠の値はこのモジュールより上流に位置する

モジュール、例えばデータ導入モジュールの中など

では定義できない。

　データ導入モジュールは次の構成で与えた。

1．ピークデータ

2．シグナルデータ

3．測定化合物の解析結果データ

4．帰属候補データ

　証拠導入モジュールおよび議論モジュールは単純

なので構成を示すのは省略する。議論モジュールで

は次のプログラムコードのように他の四つのモジュ

ールを開いて、アシュランス議論を与える木を構成

した。

  open import 共通語彙

  module 議論 where
    open import データ導入

    open import ゴールおよびストラテジー 
  Peak-n   peak-d signal-d sample-d assign
    open import 証拠導入

　ここで、特にゴールとストラテジーモジュールは

具体的なパラメータを指定していることに注意され

たい。パラメータとして指定しているのはデータ導

入モジュールで定義した値たちである。

討論
形式アシュランスケースの既存研究の実例を題材に

モジュール化に取り組んだ。得られた検討内容およ

び基準を報告した。さらに、実際にモジュール化し

た事例を報告した。

　モジュール化の基準で述べたように、データ導入

モジュールおよび証拠導入モジュールが独立してい
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■原　著■　2017 年度神奈川大学総合理学研究所共同研究助成論文

序論 
現在の形式での大学入試センター試験は 2019 年度

（2020 年 1 月）の実施を最後に廃止され、2020 年度

からは新形式の「大学入学共通テスト」の実施に移

行され、これに伴って記述式問題が導入される予定

であり 1)、2017年秋には試行調査が行われた 2)。一方、

神奈川県では県立高校の入学試験で、2016 年度から

記述式問題が導入されている 3)。

　記述式問題の採点は、マークシート方式とは異な

り機械的採点は困難と認識され、上記の試験では、

人手による採点が実施されている。人手による採点

は、マークシート方式 - コンピュータによる採点と

比較し以下に挙げる問題がある。

　　(1) 採点時間  (2) コスト

　(1) については、センター試験、予備校の試験など

は、特定期間内に受験者の得点を公表する必要があ

り、受験者数によっては多数の採点者を必要とされ

る。また、採点者の負担が大きくなる問題も発生し

うる。結果的に人件費－コストが増加する (2)。した

がって記述式設問に対してもコンピュータによる採

点が期待される。

　本研究は、正解文の長が 40 ～ 100 字に限定した

記述式問題について自動採点を意図したモデルおよ

び手法を提案し、その問題点を検討する。 

設問の種類とその特徴
設問形式の種類
試験問題において設問 - 問いの形式としては、以下

の代表的な 3 種類が挙げられる。

　(1) 選択式、 (2) 記入式 ( 穴埋め式 )、(3) 記述式 
(1) 選択式

　問題文に続いて与えられた選択肢の中から解答を

選ぶ方式である。大学入試センター試験の大半の設

問では選択肢の数とした五つ程度をこの方式が採用

されている。受験者の解答パターンは出題者の想定

したものに限られ、パターン数は有限個なので採点

の自動化は容易である。

(2) 記入式 ( 穴埋め式 )
　文章の一部が空欄になった設問について、それを

埋める語 ( または値 ) を答える方式である。正解と

された単語の一致を見るだけなので ( 表記のゆれを

除けば ) 容易に自動採点できる。類似形式として複

数の単語からなる句や数式を答えさせるものもある。

Abstract:  After AY2020, the new "national center test for university admissions" will start.
Description-type questions that are not included in the current national center test are newly 
introduced. The marking process for description type problems -- evaluating scores for each an-
swer script -- is modeled as the semantic similarity of answer sentences to the correct answer 
sentences. It can be handled within a framework of natural language analysis. In this paper, 
based on natural language analysis, we proposed a basic model and a prototype method for 
automated marking. We also discussed some problems regarding the actual implementation of 
this method.
Keywords:  automatic exam marking, description type of examination, Japanese morpheme 
analysis, thesauri, knowledge base, dependency analysis, domain knowledge
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(3) 記述式

　文あるいは文章を答えさせるものである。想定す

る文字数が少ないもの（文の数が１または２程度で、

100 文字程度までのもの）と長いもの（文の数が多く、

想定文字数も多い）がある。採点を容易にするため

文字数制限を課すことが多い。また、設問で何を問

うかの方向性として以下の 3 項目が挙げられる。

　　(a) 知識、　(b) 思考力、　(c) 表現力

(a) 知識を問う：複数の単語（教科書にあるようなキ

ーワード）の関係性を記述した文を書かせて、事実

関係の連関を理解しているかを問うような使い方。

例えば「黒船の来航を契機に幕府は開港を決めた」

のような文を想定する。採点の自動化の立場からは 
必要なキーワードが含まれていて適切に関係づけら

れているかを判定すれば可能と思われる。

(b) 思考力を問う：受験者に推論の過程を示したよう

な解答を要求するもの。採点のためには複数の文の

接続として論理が整合して述べられているかの判定

が必要となる。

(c) 表現力の評価：文科省／大学入試センターによる

「表現力」の位置づけは、「知識・技能」と対比する「思

考力・判断力・表現力」の一部とされ、単体での定

義は明確ではない。「思考力・判断力・表現力を問う

条件付記述式問題について」4) の「表現力」の項目

では「目的に応じた文章の構成や展開を工夫し、論

拠に基づいて自分の考えを文章にまとめる」とされ

ている。試験問題の立場からは、解答文を作りあげ

る力であり国語科の採点項目であるが、他教科では

「内容が適切に表現されている」ことを採点で考慮す

るのみでよいと考えられる。

　記述式設問において、字数制限だけでは正解と同

じ、もしくは類似の意味の文が多数発生し、正解／

不正解の判別を困難にする。これを軽減する手段と

して、解答文に含まれるべき単語や句を指定、また

は設問文中に記載し、それらの並べ替えで文章を作

成させる設問形態もある。「情報を SNS に発信」と

いう例では、制限がなければ、「発信」の言い換えと

して、「投稿」、「送信」、「アップロード」などとした

答案があり得るが、使える単語群に「投稿」のみを

設定すれば解答例を少なくできる。

設問形式の特徴
設問形式の種類で挙げた 3 種類の設問形式毎の比較

表を表 1 に示し、比較項目について以下に説明する。

解答パターン数 : 正答・誤答を含めて提出されうる

答案が何通りあるかを示す。

正解の数 : 正答とされる答案が何通りあるかを示す。

正解判定 : 正解か／否かを判定する際に行う処理内

容である。

採点の公平性 : 人間の複数の採点者の間で評点に差

が出る可能性があるかを示す。

自動化 : 機械的採点が可能かを示す。

部分点 : 採点結果が正解・不正解の二値でなく、数

段階の部分点に分けた点数付与にできるかを示す。

表 1．設問形式の特徴

選択 記入 記述

解答パターン数 1 少数 多

正解の数 1 1+α 多い＊

正解／不正解の判定 一意 一意＋言換え 複数条件で判定

採点の公平性の担保 可 可 ゆらぎ大

自動化 可 可 難

部分店の可能性 no no あり

* 正解と意味的に等価な言換えが多数発生する．

　記述式設問では、人間 ( 採点者 ) の関与が必要と

なる。例えば、試行調査の国語・記述式の「正答の

条件」5) では、「『○○○○』ということが書かれて

いる」といった項目が複数設定され、それらを満た

しているかで判定する方式である。客観的にこの判

断を行うのは困難なので、公正性を保つには一つの

答案に複数の採点者がつくことが望ましい。

方法
類似度に基づく評価
設問形式の特徴で述べたように、一般的には記述式

設問に対する解答は、1 つ以上の文で表現されるが、

問題を単純化するために正解文および解答文につい

て以下の２つの条件を満たす記述式設問を想定する。

　　(a) 文字数 : 40 ～ 100 字、(b) 文数 : 1
　文は構成単語、およびこれらの構文構造で規定さ

れる特定の意味を有する。一方、特定の意味を表現

する文は唯一ではない。ある特定の文を構成する個々

の単語について、同義語が存在しない文を想定する

ことは現実的でないからである。このため他の形式

の設問と異なり、記述式設問において、解答の評価

を正解と完全に一致するか否かとすることは不適切

である。記述式設問の解答の評価は以下のように定

義することが妥当と考えられる。

　正解文に対する解答文の類似度 =  [0, 1]・・(1)
　解答文が正解文と意味的に完全に一致していれば

1、そうでなければ類似の程度に応じて 0 までの値と

なる。左記の定義に従えば、ある記述式設問の配点

をp とし、解答文の実際の評点をp’とすると、(1)
式からは次式のように定義することができる。

　　　0 ≦ p’ ≦ p   ・・・・・・・・(2)
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　以下では、個々の得点p’ を何に基づいて、どのよ

うな方法で決定するかについて述べる。

採点モデル
考え方
一般に、記述式設問の正解文には当該問題において

「重要な概念を表す語・句」を複数含んでいる。この

「重要な概念を表す語・句」は、問題作成者が解答文

に含まれてほしいと期待する語・句であり、ここでは、

「評価対象表現」とよぶことにする。一般に、記述式

設問では正解文中に含まれる、言い換えれば、正解

文を構成する評価対象表現の数は、指定された字数

の長さに応じて増加すると言える。例えば、指定さ

れた文字数が 20 字前後の場合は、正解文中の語数が

数語となるので、評価対象表現は単語となる場合が

多く、また 50 字以上では、動詞を含む句となる場合

もありうる。

　記述式設問の構成要素を以下のように定義する。

　　　Sr: 正解文、Sa: 解答文

　　　e: 評価対象表現、e’: 対応表現、w: 語 
　　　k: 正解文中の評価対象表現の数

　　　h: 解答文中の対応表現の数

　正解文はw  , e : の並び、解答文は w , e’ の並びとし

て以下のように表せる。

　Sr: w e1 w ・・ w e2 w・・w ei w・w ek・w w.
　Sr: w ・・e’1 w・ e’2  w・・w ei w・・w ekh w.
　　　1 ≦ i ≦ k ,  1 ≦ j ≦ h, , h ≦ k
　上式において、i、j はそれぞれ出現順序を表すも

ので、例えば e2 と e’2 が対応しているわけではない。

というのは、日本語文では、ヲ格、ニ格、副詞句などは、

語順は任意であるからである。

図 1．記述式設問の実例．

　設問形式の特徴で述べたように、記述式設問に対

する解答に対しては部分点を与えることが一般的で

ある。上記の考え方に従えば、部分点付与の基準、

具体的には解答文中のどの表現に対して部分点をど

のくらい付与するかは、概ね次の観点からとなる。

(a) 正解文中の特定の評価対象表現に対応する解答

文に含まれる表現の個数

(b) 特定の評価対象表現に対応する解答文中の表現

の意味的な類似の度合い

採点計算モデル
通常記述式設問では正解文中の個々の評価対象表現

はそれぞれ部分点が設定される。これと解答文中の

対応する表現の部分点を以下のように表す。

　　　se : 評価対象表現 (e) の部分点

　　　se’: 対応表現 (e’) の部分点

　正解文に対する解答文の類似度は、解答文中の対

応表現の部分点の総和 (sa) として次式で定義するこ

とができる。

        

採点手法
解答文の評点は、(3) に示されるように部分点 (se’j)
の総和となる。したがって、部分点 (se’j) をどのよ

うな方法で決定するかが問題となる。以下の段階を

経て決定する。

　(1) 正解文中の評価対象表現の設定

　(2) 解答文に対する形態素―構文解析

　(3) 評価対象表現と対応表現の探索・照合

以下の説明文を読み、設問に答えなさい (10 点 )。
説明文

　2017 年 5 月に、改正個人情報保護法が施行された。この改正では個人情報とされるものの範囲が大き

く拡大されている。第二条では、氏名・生年月日等の項目に加え、識別符号等の項目が追加された。

1)　その情報に含まれる氏名、生年月日その他の記述などによって、特定の個人を識別できるもの

（他の情報と容易に照合でき、それにより特定の個人を識別できるものを含む）

2)　個人識別符号が含まれるもの（特定の個人の身体的特徴を変換した文字、番号、記号などや、カー

ドや書類で個人に割り当てられた文字、番号、記号などで、特定の個人を識別できるものを含む）

　二番目の項目で、新たに「個人識別符号」が定義されている。具体的には、指紋データや顔認証データ、

虹彩、声紋、DNA のような個人の身体的特徴を変換した文字、番号、記号などや、パスポート番号や運

転免許証番号、住民票コード、基礎年金番号、保険証番号のような個人に割り当てられた文字、番号、記

号なども個人情報に該当することとなった。

　他にも、マイナンバー、各種カード番号、端末 ID、アカウント ID なども該当すると考えられ、これら

は慎重に扱うべき情報とされ、本人の許諾なく公開することなどには問題がある。

設問

　「財布を拾ったので、持ち主を探すため、財布の中に入っていたクレジットカードの番号と拾った状況

を SNS で公開して情報提供を求めた」ことが問題となる理由を 60 文字以内で書きなさい。
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ードの番号」という句が含まれていても、e1 に対応

する表現と同定することができる。

係り受け --表層格解析
図2の係り受け -表各解析結果において、図中の”-┐”

の前方の語が係り元、下方の語が係り先、イタリッ

ク体は述部、ゴチック体は連用修飾する助詞、アン

ダーラインは名詞性要素を示している（以下の解析

結果の実例も同様の表記）。

　表層格解析の結果として、述語とその格要素、お

よび副詞句が決定され、各格要素内の語（句）- 名詞

性要素が決定する。具体的には、以下のとおりである。

　動詞 : 相当する

　格要素　ハ :　クレジットカード番号

　　　　　ニ :　個人情報

　(4) 得点計算

　上記の過程について、図 3.1 に示す高校教科「情報」

分野の記述式設問を具体例として以下で上記の処理

手続きを説明する。

評価対象表現の設定
正解文を構成する個々の語句に対し、評価対象表現

を決定し、それぞれについて部分点を設定する。図 1
に示す記述式設問の正解例を以下に挙げる。

　正解文 [44 字 ]:
　　クレジットカード番号は個人情報に相当し、

　　所有者の許可なくそれを公開しているので

　　問題である。

　下線が引かれた語句を評価対象表現とする。この

正解文には 4 か所あり、p=10 とし、それぞれの部分

点 (se ) を以下に示す。

　　e1　クレジットカード番号 3 (se1)
　　e2　個人情報  2 (se2)
　　e3　所有者の許可なく 3 (se3)
　　e4　公開している  2 (se4)

形態素－構文解析
正解文の評価対象表現のうち、e1、 e2 においては例え

ば以下に挙げる同義表現がある。

　同義表現 (e1): クレジットカードの番号

　同義表現 (e2): 個人の情報、個人に関わる情報

 プライバシー情報

　上の例は、いずれも単語、複合語およびこれらか

ら構成される名詞句である。一方、e3、 e4 では、前者

は動詞（「許可」、動詞としてのサ変名詞）を含み、

後者は動詞そのものであるため、同義の様々な活用

形態の表現がありうる。したがって、次の (3) 評価

対象表現と対応表現の照合の精度を高めるために、

正解文、解答文の両者の構成単語と構文構造を明確

にする必要があり、以下の解析を行う。

　　(1) 形態素解析 → (2) 係り受け -- 表層格解析

形態素解析
図 2 に正解文に対する形態素解析の結果（分かち書

きされた文）および係り受け解析－表層格解析の結

果を示す。

　形態素解析では名詞性要素に対しチャンキングを

行い、さらに、元の単語とチャンキングによって得

られた複合語の対応情報を保持する必要がある。例

えば、上記の例では以下となる

「クレジットカード」「番号」→「クレジットカード

番号」「個人」「情報」‐「 個人情報」

　この操作により、例えば解答文に「クレジットカ

図 2．正解文の解析結果の実例．

クレジットカード　番号　は　個人　情報　に
相当し　、　所有者　の　許可　なく　それ　を
公表し　て　いる　ので　問題　で　ある　

クレジットカードの番号は ┐
             個人情報に  ┤
         　          相当し、	 ─┐
      　   所有者の┐	 |
        　      許諾なく┐	 |
          　      それを┤	 |
       　　　　 公表しているので	┤
             　　　　　　　　 問題である

図 3．解答文の実例．

図 4．解答文 -- 例 1 の解析結果の実例．

解答文 -- 例 1(46 字 ):
　「クレジットカードの番号は個人情報に相当し所
有者の許諾なく SNS で公表していることは問題であ
る。」

解答文 -- 例 2(32 字 ):
　「カード番号は個人情報に該当し、第 3者に公開す
ることは問題である。」

クレジットカード　の　番号　は　個人　情報
に　相当し　所有者　の　許諾なく　SNS
で　公表し　て　いる　こと　は　問題　で
ある

クレジットカードの番号は┐
 　   　　　 個人情報に┐
                   含まれるもの┐
              　      　　 　なので	┐
          SNS で┐ 	 │
            　公表していることは┐	│
            　      　　       　問題である
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　解答文の例として、図 3.3 に解答文 -- 例 1、解答

文 -- 例 2 を挙げる。上記解析は、解答文に対しても

同様の処理を実施する。

　図 4 に、解答文 - 例 1 の形態素解析、係り受け－

表層格解析の結果を示す。

評価対象表現と対応表現の照合
この処理では、正解文および解答文に対する自然言

語解析の結果に基づき、それらを照合することで、

前者の評価対象表現 (e) に対し、対応表現 (e’) 探索

し照合する過程である。

　解答文には「クレジットカードの番号」という表

現があるが、(1) における処理単語－複合語の対応か

ら、正解文の「クレジットカード番号」の同義表現

であると認定される。また、解答文中には語として、

言い換えれば終端記号として「許可」、「公開」は無

いが、それぞれの同義語である「許諾」、「公表」が

用いられている。以上から、正解文および解答文 -- 例
1 について、評価対象表現 (e1) とその対応表現 (e’) は
以下のようになる。

  　評価対象表現 (e) 対応表現 (e’)[ 解答文—例 1]
1  クレジットカード番号 クレジットカードの番号

2  個人情報 個人情報 
3  所有者の許可なく 所有者の許諾なく

4  公開している 公表している

　図 2 の解答文 - 例 2 では、評価対象表現 (e1) とそ

の対応表現 (e’) は以下のようになる。

　評価対象表現 (e) 対応表現 (e’)[ 解答文—例 2]
1  クレジットカード番号 カード番号

2  個人情報 個人情報 
3  所有者の許可なく 
4  公開している 公開する

得点計算
この処理では、前項で説明した (3) の結果に基づき、

次の 2 つの段階を経て得点計算をする。

　　(a) 部分点の算出 : 個々対応表現 (se’j) の評価

　　(b) 部分点の総和

　解答文 -- 例 1 では、４つの評価対象表現に対し同

数の対応表現があり、いずれも同義表現であるため、

上記の (a) 段階では、全ての対応表現について事前

に設定された si 部分点が付与される。

si = se’j　　(1 ≦ i, j ≦ 4 = h)
したがって、(b) は以下となる。

        

　解答文 -- 例 2 では、(a) において「カード番号」が「ク

レジットカード番号」と同義とはみなされず、 se’1 
= 2 と仮定すれば、se’3 = 0 であるので、(b) は以下

となる。

        

採点手法の性能評価
自動採点手法の性能評価は、これを実装した自動採

点プログラムが出力した得点と、人間の採点とがど

の程度乖離しているか、乖離の度合いということに

なる。ある 1 つの記述式設問に対して、n 人の受験

者（解答数 =n）について、採点者の得点を sh、自

動採点プログラムの得点を sc としたとき、全受験者

間について両者間での相違の平均を d とすると、d
は以下の式で与えられる。

        

　上式において、d が 0 に近づくほど人間の採点と

の一致度合いが高くなる。試験という公正性を最重

要課題とする状況では、そうする必要がある。

討論
採点計算モデルの拡張
設問形式の種類で述べたように記述式設問では、受

験者の能力の評価項目として (a) 知識、(b) 思考力、

(c) 表現力を挙げている。当該設問の属する科目、ま

た作成者の意図によってはこれらの評価項目の比重

は異なってくる。例えば図 1 の設問の解答文 - 例 3
として、以下を仮定する。

　「クレジットカード番号はこじんじょうほうに相当

し、しょゆうしゃのきょかなく公開しているので問

題である。」

　採点手法で述べた採点方法では、解答文 - 例 3 の

得点p  = 10 となる。表現力を考慮した場合、p = 10
は不適当であろう。したがって、採点計算モデルと

して (3) 式を拡張し以下の式 (5) を導入する。

        

　上式でC は 評価対象表現以外の採点上考慮すべき

項目の値で、試験個別に設定する値である。

同義表現の問題
採点手法の性能評価の (4) で d が大きくなる要因と

して、同義表現の問題が挙げられる。これは次の 2
項目が挙げられる。
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　(a) については、1 つの評価対象表現 (sei) について、

語、句レベルで様々な同義表現が用いられる。同義

表現の個数は、それぞれの評価対象表現によって異

なる。同義表現の個数が多いほど、採点手法で述べ

た (3) の処理、すなわち解答文中の対応表現を同定

することが困難となり、採点者が認識した対応表現

の数 h よりも小さくなる。

　(b) は指定された文字数と関連する問題である。文

字数が長いほど構成単語数が多くなり、評価対象表

現数 (k) が増加しうる。k が増加すると、(a) の問題

が累積し、(4) でd の増加をもたらす。上記問題の軽

減手段としては、次の２つが考えられる。

　(1) 文字数以外の制約、(2) 同義表現の収集

解答文に対する制約
長さ以外の制約条件として以下が挙げられる。

　　(a) 文の構成要素　(b) 文の構文

　(a) としては、表 2.1 の記述式設問の説明で述べた

ように、解答文中に使用すべき語・句を、具体的に

例示することである。(b) としては、以下の制約が挙

げられる。

・文の構文の規定 ( 例 :「・・・の理由を述べよ」

・文頭または、文末表現の規定 

同義表現の収集
同義表現の収集のアプローチとして次の 2 つが挙げ

られる。

　　(1) 当該問題に限定　(2) 当該科目全般

　(1) は、個別の記述式設問毎に評価対象表現 (sei) の
同義表現を収集するというものである。したがって、

試験毎に毎回収集する必要がある。(2) は、記述式設

問の科目について、学ぶべき概念を中心に、同義語

を収集するというアプローチである。科目について

ある種のシソーラスを構築すると考えてよい。シソ

ーラスに含まれる用語が網羅的であれば、採点者の

有する知識に近づき、採点計算モデルの拡張で述べ

た問題の減少をもたらす。また、記述式設問作成で

(1) の作業の支援としても有用である。

同義語の収集方法
特定科目の教科書／参考書で説明される用語、およ

び一般的な用語についての同義語を収集する方法と

しては以下が挙げられる。

(1) 既存の言語資源の利用

(2) 当該科目のコーパスに対する自然言語解析

　(1) としては、電子媒体の辞書（EDR 電子辞書等）、

類語辞典（分類語彙表等）、シソーラス（JST 科学技術

用語シソーラス等）が利用できる。

　(1) では、語（単語、複合語）形態のいわゆる同義語

は収集可能であるが、句レベル、言い換えれば < 名詞

（句）、動詞 > の対としての同義表現を得ることは困難

である。(2) として、当該科目について電子媒体の教科

書・参考書を対象に、形態素―構文解析で述べた手法

を適用する必要がある。この作業としては、自然言語

研究で使用されているオープンソースの形態素解析エ

ンジン MeCab6)、日本語係り受け解析器 CaboCha7) 等

の解析ツールが使用できる。

自動採点システムの運用
はじめにで挙げた記述式設問では、採点に際し複数名

による採点が行われている。採点手法の性能評価で説

明した (4) 式において、sh を採点者 A による得点 sA 、
sc を採点者 B による得点 sB に置き換えれば、d は両

採点者間の相違を示すことを意味する。採点者間の相

違について、例えば d ＜ 0.1 とならないと、当該問題

に対して公正性の問題が生じ、採点が無効となる可能

性が生ずる。記述式設問に対し自動採点システムを導

入するためには、上記の条件を満たしていることを前

提とすることが妥当と考えられる。

終わりに
今後の課題として以下が挙げられる。

　　(a) 正解文の別解 - 多義表現の研究

　　(b) 本モデルに基づく実証研究

(a) について、記述式設問の設問形式上の最大の問題は、

別解 - 多義表現が多数出現し、採点者間に差異が生じ

ることである。自然言語解析の観点からの実証的な研

究が必要である。

(b) について、本稿はモデル提示に留まったが、具体的

な問題 - 設問を作成し、数十名程度の学生に対して実

施し当モデルによる実証実験が求められる。
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序論
分子性の酸化物クラスターであるポリオキソメタ

レートは、強酸性、耐酸性、豊富な酸化還元特性な

どの極めて多彩な性質を有しているため、触媒、表

面化学、材料科学、医薬など様々な観点から広く研

究がなされている 1)。様々な構造のポリオキソメタ

レートが知られているが、近年 open-Dawson 型ポリ

オキソメタレートが新しいタイプとして注目されて

いる 2)。古くからよく知られるDawson型ポリ酸塩は、

2 つの Keggin 型ポリオキソメタレート三欠損種が 6
本の W-O-W 結合により縮合した構造を有している

（図 1 左）。しかし、負電荷の大きいゲストアニオン

XO4
4- (X = Si, Ge) を内包する Keggin 型三欠損種は、

静電反発により通常の Dawson 型構造にはなりづら

く、電荷反発を避けるように 2 本の W-O-W 結合の

みで連結した open-Dawson 型ポリオキソメタレート

を形成する（図 1 右）。つまり、open-Dawson 型ポ

リオキソメタレートは、従来の Dawson 型ポリ酸塩

が中央で口を開いた様な構造を有している。その開

口部には、様々な金属イオンを最大 6 個まで導入す

ることが可能であり、これまでに様々な金属イオン

を導入した open-Dawson 型ポリオキソメタレートが

報告されている 2-4)。特に、多核金属中心による共同

的な触媒反応や基底高スピンを有する単分子磁石な

どのプラットフォームとして期待でき、実際に 5 個

の Ni イオンを開口部含む open-Dawson 型が水の酸

化分解触媒として効果的に機能することが報告され

ている 3)。

　一方で Dawson 型ポリオキソメタレートには 6 種

類の幾何異性体 (α, β, γ, α*, β*, γ* )が存在する。

open-Dawson 型ポリオキソメタレートにおいても通

Abstract:  By the reaction of β-Keggin-type polyoxometalate (POM), [A-β-SiW9O34]10- with Fe3+ 
at pH 3, the β, β-isomer of open-Dawson POM containing the tetra-iron(III) cluster [{Fe4(OH2)
(OH)5}(β, β-Si2W18O66)]9- (β, β-Fe4-open) was successfully synthesized as potassium salt and the 
molecular structure was determined.  It was unequivocally characterized by complete elemen-
tal analysis, thermogravimetric and differential thermal analysis (TG/DTA), FTIR and UV-vis 
absorption spectroscopy, cyclic voltammetry, and X-ray crystallography.  X-ray crystallography 
revealed that the {Fe4(H2O)(OH)5}7+ cluster ion was embedded in the open pocket moiety of the 
β, β-type open-Dawson POM [β, β-Si2W18O66]16- formed by the fusion of two tri-lacunary β
-Keggin POMs, [A-β-SiW9O34]10-, via two W-O-W bonds.  The β, β-open-Dawson POM corre-
sponds to an opened structure of the usual γ-Dawson POM.  β, β-Fe4-open is the first example 
of the geometrical isomer of the previously reported α, α-open-Dawson POM containing the 
tetra-iron(III) cluster [{Fe4(OH)6}(α, α-Si2W18O66)]10- (α, α-Fe4-open).
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常の Dawson 型と同様に、α,α- 型（図 2 左）、α,
β- 型 （図 2 中）、β,β- 型（図 2 右） などの構造異

性体が考えられるが、α-Dawson 型の開いた構造に

相当するα,α-open-Dawson 型ポリオキソメタレー

トのみが報告されている。これまで確認されている

open-Dawson 型ポリオキソメタレートの異性体が合

成されれば、異性体間での比較が可能となり、open-
Dawson 型ポリオキソメタレートの化学にとって有

用な知見を与えると考えられる。

　今回我々は、文献 4) で報告されている Fe3+ の 4 核

クラスターイオンを開口部に導入したα,α-open-
Dawson 型ポリオキソメタレートの異性体に相当

するβ,β- 型 open-Dawson 型ポリオキソメタレー

ト、 [{Fe4(OH2)(OH)5}(β,β-Si2W18O66)]9- 5) (β,β-Fe4-
open) をカリウム塩として合成に成功し、構造を明

らかにしたので報告する。

材料と方法
材料
塩化鉄 (III) 六水和物、塩酸、水酸化カリウム、塩化

カリウム（和光純薬） は、精製せずに購入したもの

をそのまま用いた。β-Keggin型ポリオキソメタレー

ト三欠損種ナトリウム塩は既報 6) に従い合成した。

合成法
β,β-Fe4-openのカリウム塩K9[{Fe4(OH2)(OH)5} 
(β,β-Si2W18O66)]•17H2Oの合成 
β-Keggin 型ポリオキソメタレート三欠損種 Na+ 塩

Na9H[A-β-SiW9O34]•23H2O (1.00g, 0.351 mmol) を
純水 50 mL に懸濁させた。1.0 M HClaq. を用いて

pH 3.0 に調整し、飽和 KCl 水溶液を 1.0 mL 加えた。

この溶液に FeCl3•6H2O (0.190 g, 0.703 mmol) を加

えた。この段階での pH は 1.57 であった。その溶液

を 1.0 M KOHaq. を用いて pH を 3.0 に調整し 80℃で

30 分間撹拌した。再度 1.0 M KOHaq. を用いて pH
を 3.0 に調整し、室温で 1 週間静置することにより、

黄色板状結晶が析出した。析出した結晶をメンブラ

ンフィルター (JG 0.2 ㎛ ) を使ってろ取し、減圧乾

燥を 2 時間行うことでβ, β-Fe4-open のカリウム塩

0.211 g (0.0390 mmol) を得た。（収率 22.2%）

結果と討論
合成と同定
β,β-Fe4-open カリウム塩 K9[{Fe4(OH2)(OH)5}( β,
β-Si2W18O66)]•17H2O は別途合成したβ -Keggin 型

ポリオキソメタレート三欠損種 Na+ 塩 Na9H[A-β
-SiW9O34]•23H2O と FeCl3•6H2O をモル比 1 : 2 で反

応させ、pH 3.0 に調整したのち 80℃で 30 分間撹拌

させることで結晶として得た。収率は 22.2% であっ

た。β ,β -Fe4-open の反応式を以下に示す。

2 [ β -SiW9O34]10- + 4 FeCl3 + 4 H2O →
[{Fe4(OH2)(OH)5}(β,β-Si2W18O66)]9- + H+ + 12 Cl- (1)

　異性体である K2Na8[{Fe4(OH)6}(α,α-Si2W18O66)]
•44H2O (α ,α -Fe4-open) は 前 駆 体 に K+ イ オ ン

を有する open-Dawson 型ポリオキソメタレート

K13[{K(H2O)3}2{K(H2O)2}(α ,α -Si2W18O66)•19H2O 
(K-open) を用いている 4)。一方で、β , β -Fe4-open
はβ -Keggin 型ポリオキソメタレート三欠損種 Na+

塩 Na9H[A- β -SiW9O34]•23H2O を前駆体とするこ

とで得られた。α ,α-Fe4-open、β ,β-Fe4-open共に、

反応溶液の pH を 3.0 とすることで得られた。α , α
-open-Dawson 型ポリオキソメタレートの形成には

過剰量の K+ イオンが必要であり、合成において K+

イオンに重要な役割があることが示唆されている。

今回合成したβ , β -open-Dawson 型ポリオキソメ

タレートも過剰量の K+ イオンが必要であったこと

から、β , β -open-Dawson 型ポリオキソメタレー

図 1．通常の Dawson 型ポリ酸塩と open-Dawson 型ポリ
酸塩の構造．

図 2．Dawson 型ポリオキソメタレートとその開いた構造
に相当する open-Dawson 型ポリオキソメタレートの構造 .
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トの形成においても K+ イオンに重要な役割がある

ことが示唆された。全元素分析の結果、測定値の合

計が、99.74 % となり、純度よく合成できているこ

とが明らかとなった。測定値は結晶水 4 つを含む組

成 K9[{Fe4(OH2)(OH)5}( β , β -Si2W18O66)]•4H2O と

一致した。測定前の 10-3-10-4 Torr の一昼夜吸引乾燥

により、4.23 % の重量減が観測され、結晶水 13 個

分に相当する ( 計算値 ; 4.33 %)。これらの結果から、

β , β -Fe4-open カリウム塩の組成は K9[{Fe4(OH2)
(OH)5}( β , β -Si2W18O66)]•17H2O と決定した。

結晶構造
β , β -Fe4-open カリウム塩の単結晶 X 線構造解析

の結果を図 3 (a)，(b) に示す。2 つのβ -Keggin 型

ポリオキソメタレート三欠損種が 2 本の W-O-W を

介して連結した骨格を形成しており、その開口部に

Fe3+ 4 核クラスター {Fe4(OH2)(OH)5}7+ が導入された

構造 [{Fe4(OH2)(OH)5}(β ,β -Si2W18O66)]9- であった。

この構造は、α , α - 型の上下の cap 部分 {M3O13} ユ
ニット 2 つが 60°回転した異性体構造であり、通常

のγ -Dawson 型が口を開けた構造に相当する。β ,
β -Fe4-open カリウム塩はα , α -open-Dawson 型ポ

リオキソメタレートの異性体として初めての例であ

る。開口部内に導入されている 4 つの Fe3+ イオンは

長方形型に配列していた。隣接している Fe3+ イオン

は稜共有型 (O67, O68, O69, O70) および頂点共有酸

素原子 (O71, O72) で連結されていた。BVS 計算 7) 
の結果、Fe3+ イオンを架橋する 4 つ酸素原子 (O67, 
O69, O71, O72) は OH－ であることが示唆された 
(BVS 値 ; O67, 1.106; O69, 1.157; O71, 1.170; O72, 
1.255)。一方、開口部内側の 2 つの稜共有酸素原子 
(O68, O70) の BVS 値は他の 4 つと比較してわずか

に下がっていた (BVS 値 ; O68, 0.796; O69, 0.660)。
　このことから、1 つのプロトンが 2 つの稜共有酸

素原子 (O68, O70) 上に存在していると考えられ、開

口部内の Fe3+ 4 核クラスター は {Fe4(OH2)(OH)5}7+ 
であると考えられる。

　Open-Dawson 型ポリオキソメタレートは、開口部

の開き具合を開口角として定義することができ、導

入された金属クラスターに依存して開口角が変化す

ることが知られている 8)。β , β -Fe4-open の開口角

は 58.736˚ であった。異性体であるα , α -Fe4-open
は 58.147˚ であり、開口部内の構造に明確な差は確

認されなかった。

　ポリオキソメタレートの酸素原子と対カチオン

の K+ との間に多くの相互作用が存在していた。特

に open-Dawson 型ポリオキソメタレートのチョウ

ツガイ部分に相当する {WO6} の酸素原子 (O15 O16 

O37 O38) と K イオン (K1) の相互作用（図 3 (d)）は

既報の open-Dawson 型ポリオキソメタレートでも

観測されている。これらの相互作用は既報のα , α
-open-Dawson 型ポリオキソメタレートと同様にβ ,
β -open-Dawson 型ポリオキソメタレートにおいて

も構造を安定化させる重要な要因であると考えられ

る。

吸収スペクトル
純水中で測定した吸収スペクトルを図 4 に示す。O
から Fe3+ への電荷移動が 450 nm 付近 （ε = 98 M-1 
cm-1）に観測され、α , α -Fe4-open と類似したスペ

クトルであった。

電気化学
0.5 M KOAc/HOAc 緩衝液 (pH = 4.8) 中に 0.5 mM
となるようにβ , β -Fe4-open を加え、スキャン速

度 25 mV/s で測定を行った。得られたサイクリック

ボルタモグラムを図 5 に示す。基準電極は銀 - 塩化

銀電極を用いた。W6+ に関連する特徴的な還元波が

-0.665，-0.794，-0.939 V に観測された。Hill らは類

似の酸化還元過程を Zn を含有した open-Dawson 型

ポリオキソメタレートの測定でも報告しており、W6+

に関する第二還元波は二電子過程であると報告して

いる 9)。同一の測定条件で異性体であるα , α -Fe4-

図 3．β , β -Fe4-open のアニオン部位の構造 (a,b) と開口
部内の Fe クラスター部分構造 (c)，ポリオキソメタレート
と K イオンとの相互作用 (d)．灰色，水色，茶色の多面体
はそれぞれ {WO6}，{SiO4}，{FeO6} を示している．
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open の測定を行うとβ , β -Fe4-open と類似したサ

イクリックボルタモグラムが得られた。しかし、W6+

に基づくα , α -Fe4-open の還元過程は、わずかにシ

フトして観測された (-0.704，-0.866，-0.936 V)。一

方で、-0.212，0.380 V に観測された酸化還元過程は

Zn を導入した open-Dawson 型ポリオキソメタレー

トでは観測さていないため Fe3+ の酸化還元波である

と考えられる。W6+ の第二還元波 (-0.794 V) と Fe3+ 
の還元波 (-0.212 V) の面積比は約 1：2 となっていた。

すなわち 2：4 電子の反応であり、４つの Fe3+ が同

時に反応していると考えられる。

まとめと展望
我々は、鉄 ( Ⅲ ) の 4 核クラスターを導入したβ , β
-open-Dawson型ポリオキソメタレート K9[{Fe4(OH2)
(OH)5}( β , β -Si2W18O66)]•17H2O ( β , β -Fe4-open 
カリウム塩 ) の合成、構造解析に成功した。

　β , β -Fe4-open はβ -Keggin 型ポリオキソメタ

レート三欠損種 Na+ 塩 Na9H[A- β -SiW9O34]•23H2O
と FeCl3•6H2O を反応させることで得られた。β ,
β -Fe4-open はα , α -open-Dawson 型ポリオキソメ

タレートの異性体として初めての成功例である。現

在は、さらなる異性体としてβ -Dawson 型の開いた

構造に相当するα , β -open-Dawson 型ポリオキソ

メタレートの合成に向けて研究を進めているところ

である。
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序論
ケイ素原子が鎖状に連結した化合物はポリシランと

呼ばれ、ケイ素鎖内でのσ電子の非局在化現象（σ

共役）に由来するユニークな光物性や電子物性を示

すことが知られている。これまで様々な研究が精力

的になされており、近年では半導体シリコンの一次

元類縁体として分子エレクトロニクス等への応用が

期待されている 1, 2)。ポリシランの電子状態は、ケイ

素主鎖の長さや立体構造に大きく依存することがこ

れまでの研究で知られている 3, 4)。したがって、所望

する機能の発現には立体構造の精密制御が必要であ

る。最初にこの辺の背景を説明する。

　まず、基底状態のケイ素鎖長と立体配座の影響の

解明に関しては、筆者ら独自の環骨格を利用した立

体配座制御法が有効であった。すなわち、この方法

によりジシランからヘキサシランまでのオリゴシラ

ン化合物の分子構造制御を行い、紫外吸収スペクト

ル、磁気円二色性スペクトル、光電子分光などの計

測と理論計算を併せることで、ケイ素鎖長や立体配

座と光物性の相関を明らかにしてきた 5-14)。この一連

の研究において着目したのは、σσ * 遷移とσπ *
遷移の交差忌避である。すなわち、ポリシランやオ

リゴシランのフロンティア軌道を記述するには、ケ

イ素主鎖中の Si-Si 結合が寄与するσおよびσ * 軌

道に加えて、主鎖のケイ素原子と側鎖の炭素原子の

Si-C σ * 軌道の集合により形成されるπ型の対称性

を持つ分子軌道（π * 軌道）を考える必要がある。

鎖長が短いオリゴシランや特定の立体配座を含んだ

構造ではこの影響が顕著であり、例えばケイ素が 2
個（Si-Si 結合が１個）のジシランの紫外吸収スペク

トルにおいては、禁制遷移であるσπ * 遷移が最も

エネルギーが低い励起状態を与え、波長領域 210 nm
付近にε数千程度の吸収帯として観測され、ついで

200 nm よりも短波長側に許容遷移であるσσ * 遷

移がε数万の強い吸収帯として観測される。ケイ素

が４個のテトラシランでは、Si-Si-Si-Si 鎖内の中央

の Si-Si 結合周りの回転によって、ケイ素鎖に関す

る立体配座異性体を生じる。Si-Si-Si-Si 二面角ωが

0°付近（syn 配座）では、σπ * 遷移の方がエネル

ギー的に低いのに対し、ω = 180°付近（anti 配座）

ではエネルギー関係が逆転し、σσ * 遷移が最もエ

ネルギー的に低くなる。そして、これらσσ * とσ

π * 遷移は対称性が同じであるために、中間程度の

ωをもつ領域において交差忌避を示す。ケイ素の数

が 5 個（ペンタシラン）以上では、ケイ素鎖が伸張
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討論
計算によって得られた励起状態の構造に関して注目

すべき点は、Si-Si 結合の伸張である。これは、励

起状態がσσ * 遷移の性質を有することを支持して

いる。すなわち、Si-Si 結合性軌道（σ軌道）から

Si-Si 反結合性軌道（σ * 軌道）に電子が移ることに

よって、Si-Si 結合次数が減少したために結合長が

伸張したことを意味する。また、中央の Si-Si 結合

に比べて末端の伸張が顕著である、双環トリシラン

ユニットの効果によるものであると考えられる。す

なわち、このユニットが強固であるために、大きな

構造変化には大きなエネルギーが必要となるのに対

し、ユニット外の末端 Si-Si 結合は比較的容易に構

造変化を受けたと考えられる。また、励起状態でも

all anti 配座が保たれていることから、基底状態と同

様に有効共役長が長い（σ電子が非局在化した）状

態が保たれるため、長鎖のオリゴシランと同様の挙

動を示すものと考察できる。今後、この安定構造か

した構造ではσσ * が最低励起状態となるが、有効

共役長（すなわちケイ素主鎖の立体配座）次第では、

σπ * 遷移の寄与が顕著であり、スペクトルの解釈

は多少複雑になるが、各種測定や理論計算を組み合

わせることで理解ができるようになった。

　以上のように、基底状態の分子構造が与える影響

の解明については、理論的・実験的双方から大きな

進展が見られた。一方で、発光スペクトルの分子構

造依存性については、励起状態の構造を考慮する必

要があり、未だ解決途上である。実験的に観測され

ているペルメチルオリゴシラン Me(SiMe2)nMe の

フォトルミネッセンスを例にとって説明する。ケイ

素の数 n が 2，3 のジシラン、トリシランは蛍光を

示さないのに対し、n = 4 のテトラシランでは極低温

下で、Stokes シフトが大きい幅広の弱い蛍光帯を示

す。このような鎖長依存性の理解としては、ジシラン、

トリシランでは最低励起状態が禁制のσπ * 遷移に

由来するのに対し、テトラシラン以上ではσσ * 遷

移由来の励起状態となるために、発光を与える遷移

にも許容性が出てくると考えられる。さらに鎖長が

長くなると発光帯は顕著になり、概ねヘプタシラン（n 
= 7）を境として、それ以上ケイ素鎖が長いものでは、

Stokes シフトが小さく発光帯がシャープになること

が観測されている。このような発光挙動の変化に関

しては、鎖長が短い（n = 4-6）ものでは励起状態で

の構造変化が大きいのに対し、鎖長が長くなるとσ

電子の非局在化効果により構造変化が小さいことが、

励起状態の構造最適化計算から示唆されている。こ

のような励起状態での挙動、特に基底状態の立体構

造制御が励起状態の構造に与える影響を詳細に検証

するために本研究では、立体構造が強固に固定され

たオリゴシラン分子をモデルとして用い、実験・理

論を融合した検討を行うこととした。

材料と方法
本研究のモデルとしては、図１に示した all anti-ペ
ンタシラン分子 ( 以下 aa-Si5 と略す）を選んだ。こ

の aa-Si5 は、σ共役の拡張に理想的な all anti 配座

の構築を目指して、以前に筆者らが独自に開発した

ものである。2 本のテトラメチレン鎖をもつ双環ト

リシランユニットによって、ケイ素鎖が強固に all 
anti に固定されているため、対応するn-ドデカメ

チルペンタシラン Me(SiMe2)5Me に比べてシャープ

な紫外吸収帯が長波長側に現れる 8)。さらに興味深

いことに、Me(SiMe2)5Me の発光帯は短鎖オリゴシ

ラン特有の大きな Stokes シフトをもったブロード

なものであるのに対し、aa-Si5 の発光帯は、長鎖の

オリゴシランのようにシャープである 15)。まずは

このようなスペクトルの相違が、励起状態でのどの

ような構造変化に起因するのかを、励起状態の構

造最適化計算によって検証することとした。基底

状態の構造最適化計算には、B3LYP/6-311G*、励

起状態には PBE0/6-311G* レベルを用いた。なお、

Me(SiMe2)5Me については、ケイ素主鎖についての

配座異性体が多数存在するため、現在継続して検討

を行っており、本稿では最適計算によって得られた

aa-Si5 の構造のみ示すこととする。

結果
図１に、基底状態ならびに励起状態での構造最適化

計算の結果得られた結合長と結合角を記した。励起

状態での Si-Si 結合長は末端（Si1-Si2）244 pm、中

央（Si2-Si3）239 pm であった。基底状態がともに

238 pm であるのに比べると、特に末端では 2.5% も

の結合長の伸張が見られた。一方で、結合角につい

て は、Si1-Si2-Si3 114.4˚、Si2-Si3-Si4 104.1˚ と、

基底状態の 112.8-113.5˚、104.2˚ から大きな変化が

見られなかった。また、二面角も基底状態の 177.0˚
から励起状態で 174.6˚ と、all anti 配座が保たれた

ままであった。

図 1．双環トリシランユニットを用いた all anti ペンタシラ
ン (aa-Si5) とn -ドデカメチルペンタシラン Me(SiMe2)5Me
の分子構造．
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ら基底状態への遷移の計算、すなわち、発光スペク

トルの詳細なシミュレーションを行い、励起エネル

ギーや振動子強度の結果から、今回得られた励起状

態構造の妥当性（計算レベルの妥当性）の検証や、

Me(SiMe2)5Me の励起状態における分子構造変化と

の比較によって、オリゴシランの励起状態に関する

より深い知見を得るための検討を行う。さらに系統

的な研究を行うために、テトラシランやヘキサシラ

ン等の鎖長が異なるものや、それぞれにおいて基底

状態での立体配座が異なる化合物を出発点としたと

きの構造変化等についても詳細な検証が必要であり、

引き続き検討する予定である。
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Abstract:  To examine the regulatory mechanism of leaf closure in the insectivorous plant 
Venus flytrap, light and electron microscope studies on the distribution of motor cells, the ul-
trastructure of those cells, and the intra- and extracellular movement of various ions during 
leaf closure were performed in a specified region near the midrib at the middle of the blade. 
Light microscope observation revealed that one or two well-arrayed hypodermal cell layers 
were present beneath the epidermis. In hypodermal and epidermal cells, during leaf closure, 
the cell volume measured by the montage method decreased significantly on the adaxial side 
and increased significantly on the abaxial side, indicating their major contribution as motor 
cells to leaf closure. Electron microscope observation showed that motor cells of hypodermal 
and epidermal cell layers contained electron-dense materials located along the inner surface 
of tonoplasts. On the adaxial side, electron-dense materials found as flattened sheets changed  
shape to numerous small globules during leaf closure. An inverse change in electron-dense ma-
terials in the structure was found on the abaxial side. Since the structural change of electron-
dense materials is correlated with the volume change of motor cells during leaf closure, they 
may play a significant role turgor variation in those cells. Quantitative X-ray microanalysis of 
cryosections showed that, during leaf closure, the concentration of K decreased significantly in 
the vacuolar electron-dense material, vacuolar lumen, and cell walls on the adaxial side, while 
it increased on the abaxial side. In the blade region near the midrib, K ions released from the 
vacuolar electron-dense material in the adaxial cells may cause the movement of water to the 
abaxial region, and eventually turgor movement by the swelling of abaxial motor cells. The 
reciprocal Ca movement between adaxial and abaxial motor cells during leaf closure indicates 
the possible role of Ca ions in regulating the turgor pressure. 
Keywords:  seismonastic leaf closure, Venus flytrap, cell volume change, vacuolar electron-
dense material, ion movement, quantitative X-ray microanalysis
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序論
北米原産の食虫植物ハエトリソウDionaea muscipula
Ellis は、昆虫を捕獲するために捕虫葉を閉じる。こ

の運動は、葉の中肋（主脈領域）を回転中心とする

左右裂片の閉合運動であり、駆動力は中肋近傍の葉

肉細胞で生ずる膨圧と考えられている。左右裂片そ

れぞれの向軸面中央部には３本の棘状感覚毛が分布

しており、これらの感覚毛に昆虫などが接触するこ

とが刺激となり、感覚毛基部にある感覚細胞で受容

器電位が生じ、続いて発生する活動電位が葉身内を

伝播し、主脈近傍に達してこの領域の細胞群が活性

化され、膨圧運動が誘起されて機械的な葉裂片の閉

合が引き起こされると考えられている 1-4)。このよう

に、従来の研究により、捕虫葉閉合における刺激応

答の生理学的機序の概要は示されているが、閉合に

関わる運動細胞の形態変化やイオン動態についての

知見は少ない。

　ハエトリソウにおける刺激受容と興奮伝達および

それに続く膨圧運動による運動細胞活性化の様式は

オジギソウの振動傾性反応の機序 5-9) に類似してい

る。オジギソウの刺激応答である葉柄屈曲や小葉閉

合を引き起こす葉枕細胞の膨圧変化は K イオンの移

動を伴う水の流出入によって成され 5, 9)、その流動に

は Ca イオンが制御因子として関与している可能性

が示されている 9-11)。その類似性から、ハエトリソウ

の捕虫葉閉合でも、膨圧変化を駆動力とする運動細

胞ではオジギソウと同様のイオン動態や運動調節機

構が機能している可能性が高い。本研究では、この

点を明らかにするために、光学顕微鏡を用い、膨圧

変化に伴う運動細胞の形態変化および容積変化の解

析を行ない、オジギソウで示されている Ca 動態へ

のタンニン関与 9, 11, 12) を検討するために硫酸鉄によ

る細胞化学を試みた。また、電子顕微鏡を用い、膨

圧変化に伴う運動細胞の微細構造変化の観察を行な

い、凍結切片 - 元素分析法 13-17) により、捕虫葉閉合

に伴う運動細胞における各種イオンの動的分布変化

を解析した。

材料と方法
材料
市販のハエトリソウ Dionaea muscipula Ellis を購入

し、24℃の温室で栽培し、葉身の長さが約 2 cm の

捕虫葉を研究材料として使用した。捕虫葉は、摘出

や解剖などの物理的刺激や化学固定剤などの薬物刺

激によって容易に閉じてしまうので、鉢植えのまま

のハエトリソウを密閉ガラス容器（24.5 × 11.5 × 
25.0 cm3）内に静置し、ジエチルルエーテルでガス

麻酔（1.5~2.0 時間）することにより開いている状態

（開状態）を誘導した。一方、閉じている状態（閉状態）

も、感覚毛を針で 2 回刺激して閉じさせた後に同条

件のガス麻酔を施すことで誘導した。麻酔後、葉身

を先端、中央、基部の 3 領域に分割し、先端部と基

部は除外し、中央部のみを残した。捕虫葉の閉合は、

葉の中肋付近の細胞の膨圧運動により引き起こされ

ていると考えられる 4) ので、葉身中央部から中肋部

分は取り除き、その切断縁から葉縁方向へ 2~3 mm
巾となる帯状の葉片を摘出し、この中肋側中央部（駆

動部）を研究対象試料とした。

顕微鏡観察試料の作製
通常の光学顕微鏡および電子顕微鏡観察のため、葉

片を 0.1 M の燐酸緩衝液（pH 7.2）で希釈した 6%
グルタルアルデヒド液に浸し、4℃で 24 時間前固定

した。次に、同燐酸緩衝液と蒸留水で洗浄した後、

2% 四酸化オスミウム液に浸し、室温で 3 時間後固

定した。固定試料はアセトン系列で脱水し、Epoxy
樹脂への置換処理を施し、樹脂に包埋して熱重合さ

せた。

　ウルトラミクロトーム（Reichert Ultracut N）で

包埋樹脂ブロックから光学顕微鏡観察用の切片（厚

さ ~0.9 µm）を薄切し、トルイジンブルーで加温染

色し、光学顕微鏡（OLYMPUS BH-2）で観察し、

組織像を CCD カメラ（Pixera 600DL-CU）で撮影

した。同様にして、厚さ~70 nmの超薄切片を作製し、

カーボン蒸着で補強したコロジオン支持膜を張った

Cu-150 のメッシュに載物し、酢酸ウランとクエン酸

鉛でそれぞれ 10 分間ずつ染色し、透過型電子顕微鏡

（JEOL JEM 2000EX, JEM1230 TEM）で観察した。

モンタージュ法による細胞容積の測定
捕虫葉の閉合に最も寄与する細胞群を特定するため

に、閉合に伴う膨圧変化を検出すべく、細胞容積変

化を評価できるモンタージュ法 9, 18-20) を適用した。

捕虫葉中肋側中央部（駆動部）に分布する全細胞の

断面積を画像処理ソフト Image J で測定し、開状態

と閉状態の測定値間に有意の差があるか否かについ

て t- 検定を行った。

タンニン細胞化学
本研究の初期に、ハエトリソウの捕虫葉細胞の通常

顕微鏡観察で、中肋側中央部の細胞内にはオジギソ

ウの葉枕細胞に見られる液胞内タンニン粒 9, 21) と類

似の高電子密度構造が観察された。この構造がタン

ニン粒であれば細胞の膨圧変化に関与している可

能性があるので、同定のため、硫酸鉄（FeSO4）細

胞化学 22) を試みた。徒手切片法で作製した切片を
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2%FeSO4 液で 2 時間染色し、光学顕微鏡（OLYMPUS 
BH-2）で観察し、CCD カメラ（Pixera 600DL-CU）

で撮影した。

含水量測定
後述の X 線マイクロアナリシスの元素定量では元素

濃度を乾燥重量（mmol/kg dry wt.）で表すが、この

値を生体組織内での濃度に換算するには組織（また

は細胞）の含水量の知見が必要となる 13-16)。ハエト

リソウ捕虫葉から中肋側中央部葉片を切り出し、電

子天秤（SHIMADZU AUW220）で生重量を測定し

た後、アセトン系列で脱水して再び試料の重量を測

定し、試料塊としての含水量（または含水率）を計

算した。

急速加圧凍結と凍結超薄切片の作製
定量的 X 線マイクロアナリシスのため急速加圧凍

結法により試料を凍結した。捕虫葉から摘出した葉

片（中肋側中央部）を細切し、直径 2.5 mm、高さ

1.0 mm の円盤状凍結用キャリアの試料装填孔内に

向きを考慮して装填し、高圧凍結装置（Leica EM-
PACT）で加圧凍結した。凍結試料はアルミ製専用コ

ンテナに収納して液体窒素中で保存した。

　クライオチャンバー内を -145℃、ガラスナイフを

-140℃、試料回転移動軸を -140℃に冷却したクライ

オミクロトーム（Leica Ultra UCT/EM FCS）に凍

結試料を装填し、厚さ約 200 nm の凍結超薄切片を

作製した。アイラッシュスティックで切片をすくい

取り、クライオチャンバー内でカーボン支持膜を張

った Ni-200 メッシュに載物し、もう一枚のメッシュ

を支持膜が向かい合うように重ね合わせて圧迫した

後、専用の冷却コンテナに収納した。次に、凍結乾

燥装置（VFD-300S）に冷却コンテナを装填し、高

真空条件下で -110℃以下から 30℃まで約 10 時間か

けて徐々に温度を上げて凍結乾燥させた。乾燥後切

片を乾燥器内に保存した。

定量的X線マイクロアナリシス
エネルギー分散型 X 線検出器（JEOL EX-14033 
JTP）を装着した透過型電子顕微鏡（JEOL JEM 
1230 TEM）の試料汚染防止コールドトラップを液

体窒素で冷却し、凍結乾燥切片を装填したクライオ

トランスファーホルダー（Gatan model 626DH）を

鏡筒内に挿入してから液体窒素で -130℃に冷却した。

分析時の観察倍率を 15,000 倍、加速電圧 80 kV、試

料ホルダーの傾斜角度を水平位から 15˚ に設定し、

ビームスポットサイズを 4 に設定した。電子ビーム

を直径およそ 0.1 µm になるように集束させ、分析対

象領域に 200 秒間照射し、発生した X 線を検出器で

検出した。

　X 線スペクトルの各ピーク値に基づいて、元素の

定性を行った 23)。X線スペクトル解析ソフト（NORAN 
System SIX）を用い、定量測定の理論 13-15, 23) に従い、

特性 X 線の X 線強度（Px）と連続 X 線由来のバッ

クグランド（4.5~5.5 keV）の X 線強度（Bx）の強

度比（P/B 比）を求めた。これに、用いた分析電子

顕微鏡における各元素のウェイトファクター（Wx）
9, 16, 17) を積算して各元素の濃度（mmol/kg dry wt.）
を算出した。

結果
捕虫葉の組織観察
捕虫葉の閉合に寄与する膨圧変化の大きい運動細胞

の分布を組織学的に検討するために、樹脂包埋試料

由来の切片（厚さ約 0.9 µm）を光学顕微鏡で観察し

た。Fig.1 は、葉の表面に垂直な断面を示し、上部は

向軸側、下部は背軸側である。向軸側表面には表皮

のさらに外側に高頻度で分泌腺が局在しており、そ

れらの形状は多細胞からなる楕円体であった。

　向軸側も背軸側も共に表皮付近の細胞群は細胞壁

も細胞質もトルイジンブルーで強く染色されていた。

表皮直下の細胞は、向軸側でも背軸側でも、表皮細

胞よりやや大きく、しかし、その形状は良く似ており、

その細胞群は、水平方向に密に隣接して配列し、表

皮第二層とも看做しうる細胞層を構成していた。背

Fig.1.  Light microsope images of a Venus flytrap leaf, 
cut transversely near the midrib at leaf opening state. A. 
Low magnification view, showing adaxial side in upper 
part and abaxial side in lower part. B. Enlarged view of 
adaxial side, showing epidermal (AdⅠ ) and hypodermal 
(Ad Ⅱ ) cell layers. C. Enlarged view of abaxial side,
 showing epidermal (AbⅠ) and hypodermal (AbⅡ , AbⅢ ) 
cell layers.  Note secretory glands localized on the surface 
of adaxial epidermis. Scale bar, 200 µm（A）and 100 µm (B, 
C).
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軸側では、さらにこの細胞層の下にそれより大きな

細胞が配列して第三の層をなしていた。Fig.1 に示す

ように、これらの表皮細胞および表皮直下の細胞層

の名称を、それぞれ、向軸側Ⅰ層（表皮細胞層；Ad Ⅰ）、

向軸側Ⅱ層（Ad Ⅱ）、背軸側Ⅰ層（表皮細胞層；Ab Ⅰ）、

背軸側Ⅱ層（Ab Ⅱ）、背軸側Ⅲ層（Ab Ⅲ）とした。

捕虫葉細胞の断面積測定
葉の閉合が細胞の膨圧変化により誘起されるとすれ

ば、葉の内奥部にある細胞間隙の多い葉肉細胞群よ

り、層をなすように整然と配列している細胞群の方

がより大きく関与すると考えられる。そこで、前述

した、表皮および表皮下の 5 層を構成する細胞の容

積変化を検出すべく、それらの細胞断面積をモンタ

ージュ法 9, 18-20) を用いて測定した。測定値は各層ご

とに、縦軸を例数（細胞数）、横軸を階級幅 200 µm2

とした細胞断面積で表した度数分布グラフにまとめ

たが、いずれのグラフもおおむね正規分布を示した。

　表 1 は細胞層ごとの細胞断面積の平均値と標準偏

差、ならびに捕虫葉の開閉両状態間の測定値につい

ての t-検定結果を示している。向軸側Ⅰ層（表皮細胞）

の細胞群では、閉状態の細胞断面積は開状態のそれ

より有意に小さく、閉合前の 84% であった。向軸側

Ⅱ層の細胞は、開状態ではⅠ層の細胞より基本的に

大きいが、閉合に伴い有意に小さくなり、細胞断面

積は開状態のそれの 71％であった。向軸側Ⅰ層の細

胞群より縮小率は大きく、閉合時にこれらの細胞の

膨圧はより大きく減少することが示唆された。　

　背軸側Ⅰ層（表皮細胞）の細胞は向軸側Ⅰ層の細

胞より常に小さく、細胞断面積でおよそ半分程度の

大きさであった。捕虫葉の閉合に伴い、細胞断面積

はやや増加しており、開状態のおよそ 116％の値を

示した。しかし、その変化は検定による有意の差と

しては認められなかった。背軸側Ⅱ層の細胞もⅠ層

と同様に小さかったが、細胞断面積は開状態のおよ

そ 117％の大きさとなり、両者の細胞の大きさは辛

うじて有意の差があるものと認められた。背軸側Ⅲ

層の細胞は、背軸側Ⅰ層やⅡ層の細胞よりかなり大

Table 1.  Cross-sectional areas of epidermal and hypodermal cells in leaf central regions near the midrib at opening and 
closing states of Venus flytrap leaves

きかったが、向軸側の細胞よりは小さかった。しかし、

閉状態の細胞断面積は開状態の 116％を示し、有意

に増加しており、閉合に伴い、これらの細胞群の細

胞の膨圧が増大している可能性が示された。

捕虫葉運動細胞の微細構造観察
捕虫葉の閉合に伴う中肋側中央部の表皮および表皮

直下の細胞層を構成する細胞の構造変化を検出する

ために開および閉状態の組織について電子顕微鏡観

察を行った（Fig. 2）。
　向軸側表皮細胞外表面の細胞壁の厚さは 5~8 µm
で、さらにその外表面は厚さ約 0.5 µm のクチクラ

層で覆われていた。また、表面には、クチクラ層に

密着して長径 65~75 µm、短径 30~35 µm の楕円体

状の分泌腺が観察された（Fig. 2B）。Ⅰ層の表皮細

胞内では、色素体は殆ど見られず、あっても未発達

の原色素体であった。しかし、Ⅱ層の表皮下細胞で

は大きなデンプン粒を含む葉緑体が見られた（Fig. 
2A）。Ⅰ、Ⅱ層の細胞はいずれも液胞が良く発達し

ており、細胞の中央は殆ど液胞で占められていた。

液胞内には高電子密度の構造が含まれており、そ

れは、開状態では液胞膜の内表面に沿って広がる薄

い帯状を呈し（Fig. 3A）、一方、閉状態では液胞膜

内表面に沿って分布する多数の顆粒であった（Fig. 
3B）。

　背軸側表皮細胞外表面の細胞壁の厚さは 2~3 µm
程と向軸側のそれよりも薄かった（Figs. 2C, D）。更

に、その表面を覆うクチクラ層も細胞壁の約 1/2 の

厚さであった。向軸側ではⅠ層の表皮細胞内に殆ど

色素体は見られなかったが、背軸側では表皮細胞で

も内膜系の発達した葉緑体が観察された。Ⅱ層とⅢ

層の細胞では、向軸側と同様に、デンプン粒を含む

葉緑体が含まれていた（Figs. 2C, 2D, 3C）。向軸側

と同様に、液胞内に高電子密度構造が観察され、形

状も開と閉の状態で異なっていたが、その違いは向

軸側とは全く逆の鏡像的相関を示し、開状態で顆粒

状、閉状態で帯状であった（Figs. 3C, 3D）。
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Fig.2.  Electron microscope images of Venus flytrap leaves, 
showing epidermal and hypodermal cell layers. A and B. 
Cross-sectional view of adaxial side in leaf opening state 
(A) and closing state (B). C and D. Cross-sectional view of 
abaxial side in leaf opening state (C) and leaf closing state 
(D). EC: extracellular space, E: epidermis, SG: secretory 
gland. Scale bars, 10 µm (A-D). 

含水量
乾燥重量で示される元素濃度を生体内の溶液濃度に

換算するために必要となる組織の含水量を測定した。

脱水前の質量が 0.0131g であった組織の脱水後の重

量は 0.0035g であった。これは生重量の約 26% であ

り、ハエトリソウ捕虫葉の含水量（率）は約 74% で

あった。

凍結切片の元素分析
Fig. 5 は、開状態と閉状態にある捕虫葉の中肋側中

央部葉片を加圧凍結し、凍結葉片の向軸側および背

軸側からそれぞれ薄切された凍結超薄切片の電子顕

微鏡像を示している。水を多量に含む液胞の一部で

アイスダメージの痕跡が認められるが、細胞壁や細

胞質基質の領域は物質構成が滑らかであり凍結は良

好であった。開状態捕虫葉の向軸側細胞では液胞内

に分散した高電子密度構造が見られた。閉状態では、

向軸側細胞内に高電子密度の大きな粒状構造が複数

観察されたが、樹脂包埋切片像との比較より、これ

らは葉緑体に含まれるデンプン粒と思われた。開状

態捕虫葉の背軸側細胞では液胞膜に沿って高電子密

度構造が見られた（Fig. 5A）。閉状態では、背軸側

Fig. 4.  Light microscope images of transverse sections, 
cut manually from living Venus flytrap leaves at leaf clos-
ing state, showing a part of leaves near the midrib. Left 
and right indicate adaxial and abaxial sides, respectively. 
A. Cross-sectional view before cytochemical FeSO4 stain-
ing. B. Cross-sectional view after 2 hr from cytochemical 
FeSO4 staining, showing structures well stained with 
FeSO4 in epidermal and hypodermal cells. Scale bar, 0.5 
mm. 

Fig.3.  Electron microscope images of hypodermal cells in 
Venus flytrap leaves. A and B. Cells of adaxial side (AdⅡ ) 
in leaf opening state (A) and closing state (B). C and D. 
Cells of abaxial side (Ab Ⅱ ) in leaf opening state (C) and 
leaf closing state (D). Note the inverse structural change 
of vacuolar electron-dense materials (arrow heads) local-
izing along the inner surface of tonoplast between adaxial 
and abaxial sides in addition to the leaf opening and clos-
ing states. Scale bars, 2 µm (A-D).

光学顕微鏡によるタンニンの細胞化学
Fig.4 は、閉状態のハエトリソウ捕虫葉の中肋付近か

ら徒手切片法により切削した横断切片の FeSO4 処理

前後の光学顕微鏡写真である。FeSO4 処理前（Fig. 
4A）に比べ、FeSO4 溶液で 2 時間処理した切片（Fig. 

4B）では、組織全域の細胞が黒褐色に強染色され、

いずれの細胞にも多くのタンニンが含まれているこ

とが確認された。これにより、電子顕微鏡で観察さ

れた液胞内の高電子密度構造がオジギソウで見られ

るタンニン粒と類似の成分で構成されている可能性

が示された。
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細胞の液胞内に高電子密度構造が、また、細胞質基

質領域にはデンプン粒が見られた（Fig. 5B）。

　ハエトリソウ捕虫葉の閉合に伴う、運動細胞と考

らえられる表皮および表皮下細胞内の各種イオン動

態を調べるために、これらの凍結超薄切片を対象に、

液胞内高電子密度構造、液胞、および 細胞壁の X 線

マイクロアナリシスを行った（Fig.5 内標識 ● , ▽ , 
■）。Fig. 6 は、X 線マイクロアナリシスの一例で、

開状態捕虫葉向軸側細胞内の高電子密度構造分析で

得られた X 線スペクトルを 0.90 keV から 4.20 keV
のエネルギー範囲で示したものである。低エネルギ

ー領域から順に、Na-Kα線（1,041eV）、Mg-Kα線

（1,253 eV）Si-Kα線（1,739 eV）、P-Kα線（2,013 
eV）、Cl-Kα線（2,621 eV）、K-Kα線（3,312 eV）、

Ca-Kα線（3,690 eV）のスペクトルピークが示され

ている。Si は、電子顕微鏡の真空排気系で必ず使用

される物質の構成元素であり、装置からの混入を無

視できず試料由来の元素としては特定できないため

解析対象外とした。Ni も凍結切片を載物しているメ

ッシュの素材であるため解析対象外とした。P は生

体膜、核酸、蛋白質などに由来するものと考えられ

るが、運動細胞における膨圧変化の要因となる場合

や、それによって引き起こされる濃度変化などがあ

るとは思われないので解析対象から除外した。Mg
は分析で全く検出されないケースが多かったので解

析対象から除外した。

　捕虫葉の閉合に伴い、向軸側では、Na と Cl のピ

ークパターンの変化は殆どなかった。しかし、K と

Ca のピークは明らかな逆相関の変化が認められ、測

定した三カ所とも閉合時に、K のピークは小さく、

相対的に Ca のピークは大きかった。この K と Ca

Fig. 6. Examples of X-ray spectra obtained from the vacu-
olar electron-dense material found in the adaxial motor 
cells of Venus flytrap, at the leaf opening state (A) and 
the leaf closing state (B). Labels indicate spectral peaks of 
respective element-line emission. The ordinate gives the 
number of X-ray events, and the abscissa shows the X-ray 
energy in keV (range 0.90~ 4.20 keV).

Fig. 5. Cryosection images of Venus flytrap leaves, show-
ing abaxial hypodermal cells (Ab Ⅱ ) in leaf opening state 
(A) and leaf closing state (B). X-ray maicroanalyses are 
performed at points of the electron-dense material ( ● ), 
the vacuole lumen ( ▽ ) and the cell wall ( ■ ). Scale bars, 
2 µm (A, B).

のピーク高の相対的な変化はおおむね濃度変化（表

2）に反映されていた。しかし、実際に、閉合に伴

い Ca 濃度が増加したのは液胞のみであった。なお、

Na は閉合に伴って液胞内高電子密度構造と液胞で

増大していたが細胞壁では殆ど変化していなかった。

また、Cl はいずれの分析部位でも閉合時に殆ど濃度

は変化していなかった。

　捕虫葉の閉合に伴い、背軸側では、向軸側と同様

に、Na と Cl のスペクトルパターンは殆ど変化して

おらず、濃度も殆ど変化していなかった（表 2）。一

方、K と Ca が逆相関となるピークパターン変化を

示すことは向軸側と同様であったが、それぞれのピ

ーク高の変化は向軸側とは逆になっており、閉合に

伴い、K のピークは大きく、相対的に Ca のピーク

は小さくなった。この結果は明瞭に濃度の変化とし

て示され、閉合に伴い、いずれの切片においても K
濃度は増加し、逆に、Ca 濃度は閉合前の濃度よりお

よそ 1/2 に減少していた（表 2）。 

討論
捕虫葉閉合運動細胞の容積変化
捕虫葉の閉合に関わる駆動部と思われる葉の領域（中

肋側中央部）で細胞層をなす細胞の断面積を捕虫葉

の開状態と閉状態で測定した結果、閉合時に大きな

容積変化を示したのは、向軸側Ⅱ層の細胞群で、閉

合時には元の大きさの 71 % まで小さくなっていた。
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Table 2.  Concentrations of various elements in the electron-dense structure in vacuole, the vacuole and the cell wall of epi-
dermal and hypodermal cells in leaf central regions near the midrib at opening and closing states of Venus flytrap leaves

るタンニン液胞が数珠状の多数の小塊になる現象 11)

や小葉枕でも液胞内タンニン粒が膨圧減少時に小さ

くなる現象 9) が観察されていることによっても支持

される。

　FeSO4 によるタンニン細胞化学で運動細胞を含む

組織全体が強く染色されたことから、捕虫葉の組織

と細胞には多くのタンニンが含まれていると考えら

れる。運動細胞内での挙動はオジギソウの葉枕細胞

内の挙動と類似しているので、液胞内高電子密度構

造はタンニンで構成されている可能性が高い。類似

の液胞内の顆粒が Ca や K などのイオンと結合し、

液胞への水の出入りと相関し、あるいはそれを調節

している可能性がオジギソウの小葉枕 9) やダイズの

根のコルメラ細胞 16) で示されており、液胞内高電子

密度構造は、液胞への水の出入りに重要な役割を果

たしていることが示唆された。

捕虫葉閉合に伴う運動細胞内イオン動態
運動細胞が膨圧運動を引き起こす過程では、細胞内

外への水の移動調節に K イオンや Ca イオンなどが

大きく関わっていることがオジギソウの振動傾性反

応機構の研究で明らかにされている 9-11, 26-28) 。凍結

切片の元素分析結果は、捕虫葉閉合時に、K 濃度は、

捕虫葉の向軸側では高電子密度構造、液胞内、細胞

壁のいずれにおいても減少し、背軸側ではそれらの

いずれにおいても増加することを示した。Fig.7 はこ

の結果に基づき運動細胞内の K イオン動態を説明す

る概念図である。運動細胞では K イオン移動と水移

動は連動している。捕虫葉閉合時には、背軸側の運

動細胞は膨潤しており、液胞内の高電子密度構造の

K 濃度も増大していたが、これは細胞壁から細胞質

一方、背軸側では、細胞断面積の変化率は小さいな

がらも、いずれの層の細胞も大きくなっていた。細

胞断面積の変化は容積変化を反映しており 9, 18-20)、捕

虫葉の閉合を引き起こすに細胞（運動細胞）の膨圧

増加は細胞容積増大と相関する 24, 25) ので、捕虫葉中

肋付近で、向軸側の主に表皮下細胞群が膨圧減少し、

逆に、背軸側の主に表皮下細胞群が膨圧増大するこ

とが中肋を支点とする左右裂片の内側への屈曲を引

き起こし、閉合が達成されると考えられる。このよ

うな、表裏（又は上下）双方の細胞の膨潤と縮小に

よって生ずる屈曲は、オジギソウの主葉枕 6-9) や小葉

枕 9) で知られている。捕虫葉中肋側中央部の細胞層

を形成する細胞は捕虫葉閉合の運動細胞であり、閉

合時には主に向軸側Ⅱ層などの細胞内から水が流出

して膨圧が低下し、流出した水は背軸側に移動し、

Ⅱ層やⅢ層などの細胞内に流入して膨圧を増大させ

て捕虫葉を閉じさせると考えられる。

液胞内高電子密度構造の成分と機能
捕虫葉閉合に関わる運動細胞の液胞内には、オジギ

ソウの運動細胞で観察されているタンニン液胞 10, 11)

や液胞内タンニン粒 とよく似た高電子密度構造が見

られた。この構造は液胞膜内表面に局在し、向軸側

運動細胞では、開状態で薄い帯状で、閉状態では顆

粒状であった。この形状の違いは背軸側では逆とな

り、開状態では顆粒状で、閉状態では薄い帯状であ

った（Fig. 3）。この構造の形状の違いは、捕虫葉閉

合に伴う向軸側と背軸側の運動細胞の逆相関的な容

積変化とよく対応しており、運動細胞の膨圧変化に

大きく関わっていると考えられる。この考えは、オ

ジギソウ主葉枕の膨圧減少時に大きな一つの塊であ
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基質を経て液胞内へと流入した K イオンが液胞内で

高電子密度構造に結合することを示していると考え

られる。逆に、向軸側では運動細胞は縮小し、液胞

内高電子密度構造の K 濃度は減少しており、K イオ

ンがこの構造から遊離し、液胞内から細胞質基質を

経て細胞外へと流出することを反映していると考え

られる。恐らく、この時、水と K イオンはアポプラ

ストを経由して背軸側へと向かうものと思われる。

　Fig.7 には閉合時の運動細胞における Ca イオン動

態も示している。Ca は、向軸側では高電子密度構造

と細胞壁で減少し、液胞内では増加していた。液胞

内の増加は、閉合に伴う高電子密度構造と細胞壁か

らの流入を示唆している。一方、背軸側では、Ca は

高電子密度構造、液胞内、細胞壁のいずれにおいて

も減少していた。オジギソウでは、K イオンチャネ

ルの開口に Ca イオンがトリガーとして関与してい

る可能性が報告されており 26,28)、元素分析の結果も

これを支持し、K イオンと Ca イオンの連動移動が

報告されている 9) が、ハエトリソウでは、各測定部

位で、K 濃度と Ca 濃度の増減は一致せず、むしろ

背軸側では全く逆相関を示しているので同じような

機構を説明することは出来ない。K イオンと水の出

入りに Ca イオンがどのように関与しているかは今

後の課題である。

　Cl イオンは電荷のバランスをとるように陽イオン

と共に移動する可能性があることがオジギソウの主

葉枕の研究で指摘されている 6, 10, 27) が、ハエトリソ

ウでは向軸側でも背軸側でも殆ど濃度の変化は見ら

れず、膨圧運動に直接関与していないと考えられる。

一方、Na 濃度は、いずれの測定部位でも、閉合に伴い、

向軸側では顕著に増加し、背軸側では減少していた

が、この濃度変化の検討は今後の課題として残され

た。

Fig. 7.  Diagram showing the ion movement and water in 
the motor cells of Venus flytrap leaf at the leaf closure. As 
a result of movement, shrinkage is caused in adaxial cells 
and swelling is caused in abaxial cells. Dark granules and 
flattened sheets along the inner surface of tonoplast indi-
cate electron-dense materials.
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