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研究成果の概要（和文）： 
本課題の目的は、【生体内に導入でき、使用できる革新的なユビキタス光源】を創生し、バイ

オイメージング用内型光源の可能性を探る事である。 
実際、目標に掲げた【１】 生体透過性の高い赤外～近赤外（600－900nm）発光型応力発光（ML）

体の開発、【２】 超音波刺激による発光を達成した。更に、応力発光体を生体内の “その場”
おける光源・マーカーとして、体外からの in-vivo 力学情報可視化（バイオイメージング）を
行う革新的な可能性を見出した。 
 

研究成果の概要（英文）： 
The purpose of the project is creation of “innovative ubiquitous nano-light source 

which can be used even in bio-tissue” and exploring the use in bio-imaging.   
Indeed, the next 2 objectives which were written in the application document had been 

achieved well; (1) Development of bio-transmission near-infrared (NIR) light emissive 
mechanoluminescent (ML) materials (region of wavelength: 600－900 nm) and (2) Ultrasonic 
wave, non-destructive and non-invasive mechanical stimulation for human tissue, induced 
NIR-ML generation. Remarkably, innovative potential of ML nano-light source has been 
successfully demonstrated; by using the NIR-ML material as endogenous light source and 
sensor, in-vivo biomechanical can be measured from outside bode. 
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１．研究開始当初の背景 

21 世紀型の魅力的なテクノロジーへの跳
躍に対して、光科学技術、ナノ技術に大きな
期待が掛かっていた。前者は、多元性（エネ
ルギー、時間、空間制御）と非破壊・非侵襲
性の観点から、後者は生体への導入の観点か
ら、これまでにない【ユビキタスでオンサイ
ト】な視点を得られるからである。この視点
から初めて見えてくる生命情報が、健康の安
全・安心という市民の最大の関心を強く引き
付けていた。事実、期待を反映して、非破壊・
非侵襲に“その場”の生体情報を観察するバ
イオイメージング技術がノーベル賞を獲得
し（2008 年、下村博士、チャルフィー博士、
チェン博士、緑色蛍光タンパク質）、光診断、
光治療に関しても、一般のニュースで頻繁に
取りあげられる程、関心が高いという世論的
な背景があった。 
 それに対して、科学技術的背景はどうだっ
たであろうか？この様にオンサイトな場に
おいて、光技術を使い尽くす研究が、高い期
待を受けて戦略的に始まっている一方、肝心
の光源は“その場”に無く、光は外部から導
入する方法が採られていた。例えばレーザー
による導入、もしくは光ファイバによる直接
的な体内導入である。これでは、導入光の減
衰（利用が表面・表皮領域に限定）、導入光
によるダメージ、という本質的な問題により、
光技術の圧倒的な強み（ユビキタス性、非侵
襲・非破壊性）が制限を受ける、という問題
があった。すはわち、研究開始当時の背景と
しては、体内の光が必要な “その場”で使
用できる光源は、高い必要性を認識されなが
ら、依然大きな挑戦であった。 
 それに対して、我々の持つ技術的背景（応
力 発 光 材 料 ： mechanoluminescent (ML) 
material）は、上記ニーズにマッチするもの
であった。ML材料は、力学的なエネルギーに
より繰り返し自発的に発光するセラミック
粒子であり、我々が世界に先駆けて開発に成
功した日本発・世界初のオンリーワン新素材
である（図１）。当時得られていた主な知見
を、以下に記す。 

■『力→光』変換の定量性  

■応力発光に必要な外力  

■『力→光』変換効率の向上による可視化
の実現  

■光源としての可能性  

■ナノ粒子化に成功  
 従って、ML粒子を生体組織等のナノ領域に
持ち込むユビキタス光源として開発する背
景は整っていたと言えよう。 
 

２．研究の目的 

本提案の目的は、力学的エネルギーにより
繰り返し発光する【応力発光粒子】を用いて、

ナノ領域にも持ち込める、ユビキタス光源の
開発を行うこと、である。これにより、光が
必要な部位に、光源の方から出向き、直接光
子を手渡せる、ナノ科学時代に適した革新的
な概念の光源の創出を狙った。魅力的なアウ
トプットの観点から、バイオイメージングに
体内導入型光源を提供することを掲げた。こ
の目標を達成する為には、必然的に、下記の
２つを達成する必要があった。まさに本課題
の達成目標、そのものである（図 1）。 
(１)生体透過性の高い赤外～近赤外（Near 
Infrared: NIR: 600－900nm）発光型 ML粒子
の開発。 
(２)超音波刺激での応力発光特性。 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

３．研究の方法 

(1)生体透過性の高い赤外～NIR（600－900nm）
発光型 ML粒子の開発 
 実際、新規な ML材料を 100％見出す手段は
無い。ただ、ML材料の発光色は、発光中心金
属と母体の組み合わせに依存する。更に、過
去の経験上、新規な ML色を見出す最も有効
な手段は、残光・蛍光を示す組成を軸として、
合成条件、組成、不純物導入による最適化を
行なうことである。これら経験から蓄積され
た開発プロトコルに沿って開発を行った。開
発する近赤外（NIR）応力発光体は、これま
で同様、X線構造解析、透過型電子顕微鏡、
走査型電子顕微鏡、カソード発光計測、蛍光
分光装置、熱ルミネッセンス計測装置、吸収
スペクトル計測装置、応力発光測定装置等に
より評価した。また、近赤外（NIR）応力発
光画像は、本予算で購入した高感度・高速度
近赤外用 CCDカメラを用いて、計測・評価を
行った。 
 

 
図 1 本課題の達成目標（上段）と、本課

題により将来可能になる事（下段） 



(２) 超音波刺激での ML特性 
先ずは、生体内の “その場”で光源を発

光させる手段の確立を主眼においた（図５a）。
実際に生体にとって、非破壊非侵襲の力学刺
激に対して応力発光が得られるか？検討し
た。更に、ユビキタス光源を提供する準備を
整えるため、【どのような刺激】を与えれば、
【何カンデラの光源】になりうるか？の観点
から、MLユビキタスナノ光源粒子、一粒の性
能評価を行った。 
 
４．研究成果 
(1)生体透過性の高い赤外～NIR（600－900nm）
発光型 ML粒子の開発 
 ZnS（例えば不純物として Mn,Te 等、> 
600nm）、残光材料（CaZnMgSi2O6 系、例えば
Eu2+,Dy3+,Mn2+ 等 ）、 MgSiO3 系 （ 例 え ば
Eu2+,Dy3+,Mn2+等、700nm付近）、SrAl2O4系に関
して、250種類の化合物を合成した結果、100
種類を超える様々な NIR 光を発する新規 ML
材料の開発に成功した。更に、アルミン酸塩
SrAl2O4: M1M2M3 (M1M2M3 は発光性金属イオン)
系については、顕著に高い近赤外応力発光
（NIR-ML）が得られることを見出した。以下
では、SrAl2O4: M1M2M3系に絞り、報告する。 
 そもそもアルミン酸塩系 SrAl2O4:Eu

2+は、現
時点で最も高い ML 輝度（SAOE、発光波長
520nm、）を示す ML材料である。 その緑色 ML
材料に複数の NIR発光性金属（M1, M2, M3.．．）
を添加する事で、Eu2+遷移状態からのダウン
コンバージョンに基づく、NIR 発光（開発目
標波長 600-900 nm）を得ることに成功した（図
2）。一方で、大部分の Eu2+遷移に由来する発
光も依然残っている事が確認された。更に、
カソードルミネッセンス（CL）計測等の結果、
効果的に近赤外光が得られた領域は、各粒子
の限られた箇所にのみ存在し、全体の 10％程
度に留まる事が明らかになった。今後飛躍的
な改善の可能性を秘めていると言える。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 更に、X線回折（XRD）計測による結晶構造
評価の結果、新規に作成した近赤外応力発光
材料（NIR-ML）は、緑色応力発光材料 SAOE
と同様の XRDパターンを示すこと、すなわち
応力発光に適した結晶構造を有する事を明
らかにした。 
 NIR-ML 材料の ML 評価には、従来の評価プ
ロトコル同様、NIR-ML材料粉末と透明高分子

により整形・作製した円柱型 ML ペレットを
用いた（図４左）。ML ペレットに材料試験機
を用いて圧縮荷重を印可し、得られる発光の
内、ガラスフィルターを用いて 760nmより長
波長の NIR光のみ選択透過させ、NIR対応 CCD
カメラ（本予算で購入）で記録した。結果、
従来と同様の ML パターン、すなわち荷重印
可に伴い、荷重領域周辺が特に強く発光し、
放射状に緩和するパターンが得られた（図 3
右）。この結果は、目標である生体透過性の
高い赤外～近赤外（600－900nm）発光型応力
発光粒子の開発の成功を意味する。なお、近
赤外光の応力発光強度は、14nW/cm2であった。  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
以下に、得られた近赤外応力発光強度の意

味を記す。本課題において重要なのは、得ら
れた NIR-MLが、生体を透過する程高強度か？
つまりこの光を光源としてバイオイメージ
ング等は可能か？という点である。予備的な
実験として、指（10 mm）、掌（40 mm）を透
過し、イメージングに必要な近赤外光強度を、
確認した所、其々1.7nW、1900nW（850nm）で
あり、上記 NIR-ML は指のイメージングには
十分であることを意味している。実際に、上
記図 3 の ML 計測時、ペレット前面に指を置
いたところ、指の透過像取得に成功した。透
過像の強度変化は、荷重印加と一致する事か
ら、得られた像が NIR-ML を光源とした指の
透過像と結論付けた。NIR-MLを光源としたバ
イオイメージングが可能であることを実証
した結果である。以上より、開発目標(１)生
体透過性の高い赤外～NIR（600－900nm）発
光型 ML 粒子の開発は、実質的にも、目的の
観点からも、完全に達成できたと言える。 
 

(2) 超音波(US)刺激での ML特性 
 (1)にて作製した近赤外応力発光体
(NIR-ML)を、サンプル瓶内部の底 2mmの領域
に接着し、水浴に浸した条件で、水を介して
超音波（Ultra Sonication: US: 37 kHz）照
射を行った（図５b）。超音波強度は Duty 比
にて制御し、音圧系で実際の強度を計測した。
得られる発光の内、760nm より長波長の光を
ガラスフィルターで選択的に透過させ、前述
と同様の近赤外対応 CCD カメラを用いて撮
影・記録を行った。 

 
図 2 本課題(１)近赤外応力発光体
(NIR-ML材料)の PLスペクトル 

 

 

図 3 NIR-ML 評価結果。応力発光ペレッ
ト（左：明視野像）、ML像（右：暗視野像） 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 その結果、超音波（US）照射に伴う ML 強
度の増大を観測した（図 4c）。緑 ML材料 SAOE
に関しても US 誘起 ML は観測されるが、NIR
領域の発光は一切観測されない。これは、
NIR-ML 材料の超音波刺激により NIR-ML が得
られたことを、示すものである。更に、超音
波出力値に対応した NIR-ML 強度を示すこと
も見出した（図 4c、表１）。更に 1ＭHz の超
音波にも応じて発光する事を明らかにした。
以上の結果より、ユビキタス光源の発光手段
を確保でき、課題目標を達成したと言える。 
 
 
 
 
 
 
 
 
(3) ユビキタス光源 ML粒子の発光性能 
 単一粒子の ML 性能を知る事は、まさにユ
ビキタス光源の性能に通ずる。この目的の為、
ML粒子を通常より 10倍希釈・分散した MLシ
ートを作製した。具体的な実験は下記の通り
である。MLシート張ったアルミニウム試験片
を用いて引張試験を行い、単一粒子からの発
光は顕微鏡を通して CCD カメラで記録する
（図 5）。また印可荷重は、アルミニウム試験
片の裏側に張ったひずみゲージを用いて、
CCDカメラ映像との同期計測を行った。 
 結果、顕微鏡像でも粒子が単分散している
事、応力印加に伴い位置が動く事、更に発光
強度の増大を確認した。本発光増大が応力発
光であることを確認する為に、ある粒子の移
動範囲全てを関心領域（ROI）に指定して、
発光強度解析を行った所、ひずみ発生（つま

り荷重）に伴う発光が確認できた。世界初の
単一応力発光粒子からの発光画像である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
一方で、図 5より確認出来る様に、定量評

価を行うには、極めて SN 比が低い。そこで
単分散された状況は引き続き利用しつつ、発
光光子数を光電子増倍管（PM）で計測し、計
測視野中の ML粒子数を鑑みて、単一 LM粒子
の発光特性を評価する方法に変更した。使用
した MLシートに関して、PＭの計測視野領域
（φ6 mm）には平均 290 個の ML 粒子の存在
が見積もられた。その状態で引張荷重を印加
すると、対応した発光ピークが SN 比良く観
測された。下記には、荷重 8kN（1536 st）
の例について記述する。得られた応力発光ピ
ークより、2.6 ×104 photonsが算出できた。
この光子数、更に関与した粒子数、１粒子の
面積 1 m2、520nm の光子のエネルギー3.82
×10-19 Wを考慮することで、粒子表面では少
なくとも、3.5 nW/cm2の光量であることが算
出できた。更に、引張荷重を変化させる事で、
指数関数的に応力発光強度が変化する事も
見出した。このことは、たとえ単一ユビキタ
ス光源であっても、“応力発光強度－ひずみ
エネルギーの比例関係”に従う事を初めて明
らかにした。センサにおける粒子の包埋深さ
に起因する発光減衰・散乱の考慮が困難なた
め、少なくともという表現にとどまるものの、
世界で初めて、単一応力発光光源の発光特性
について明らかにできた。 
 
(4) 生体組織を介した生体力学情報イメー
ジングの可能性 
 本課題の意義は、図２で示す様に、本課題
を行う事で、将来応力発光を光源とする生体

 
図 4(a) US誘起 MLによるユビキタス光源
の模式図、(b)実験セッティング、(c) US
誘起 MLと超音波出力依存性 

表１ 応力発光と超音波出力依存性 

 

 
図 5 単一 ML粒子（ユビキタス光源粒子）
からの発光像計測 



情報のイメージングが行えるか？という点
である。そこで、生体力学情報（バイオメカ
ニクス）計測への応用を念頭に、咀嚼力の近
赤外応力発光センシングを行った。 
 実際に、小型の応力発光ペレットを衛生的
観点から２重に透明パックに入れ、奥歯で挟
んだ。迷光を防止する為に口を堅く閉じた状
態で、ペレットを噛むことにより、頬越しに
比較的強い応力発光を観測する事に成功し
た。まさに、世界で初めて、体内 in-vivo力
学情報を、体外から計測する事に成功した例
である。（図等は、論文投稿、特許の観点か
ら、未掲載） 

以上より、本研究を通して、目標であった
【生体内に導入でき、使用できる革新的なユ
ビキタス光源の創出】は完全に達成できた。
そればかりでなく、【動的な in-vivo 生体力
学情報の体外から計測】といった革新的な可
能性をも明示した。従って、本課題は大きな
前進と結論付けることができる。 
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